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Introduction générale

Contexte scientifique

s Avénement des lasers implusionnelles dans les années 90 a permis le développement
L de la spectroscopie résolue en temps. De nombreuses techniques, telle que les
expériences pompe-sonde ou de mélange d’onde, ont alors été concues pour explorer
les cinétiques de relaxations, électroniques ou vibrationnelles, des objets étudiés sur
des échelles de temps descendant a la femtoseconde en couplant leur mesure a celle
de non-linéarités optiques, et principalement celles du troisiéme ordre. Mais, elles se
restreignent la plupart du temps a des mesures d’ensemble. En effet, la diffraction
limite la taille minimal du volume excité par un faisceau lumineux a quelques dizaines
de micromeétres et, au mieux, au micromeétre.

Récemment, les techniques d’exploration optique de nano-objets et d’extension de
la microscopie & des dimensions sub-diffraction ont cependant connu une évolution
soutenue. Il a alors été montré que ce sont les objets étudiés eux-mémes, wvia leurs
niveaux électroniques et leurs non-linéarités optiques, qui peuvent permettre de des-
cendre a des résolutions de I'ordre de la dizaine de nanomeétre tandis que la microscopie
optique conventionnelle est limitée a des résolutions de I'ordre de la centaine de nano-
meétre. Le STED, par exemple, utilise le caractére fortement non-linéaire de I’émission
stimulée qui, dans la partie sombre d’un faisceau de Laguerre-Gauss limitée par la
diffraction, sélectionne une zone beaucoup plus petite ot 'intensité lumineuse est en
dessous du seuil de stimulation [32]|. De fait, cette technique a montré sa capacité a
mesurer la spectroscopie de fluorescence de nano-objets individuels [56] et a valu a ses
inventeurs le prix Nobel de chimie en 2014. Cette technique a aussi permis d’imager
des objets non fluorescents en la couplant avec une technique de spectrocopie ultra-
rapide : la technique pompe-sonde, donnant naissance a un nouveau type de microsco-
pie sub-longueur d’onde, la microscopie a saturation d’absorption transitoire |66]. La
microscopie a illumination structurée permet elle aussi d’imager efficacement des nano-
objets non fluorescent [24]|. Cette microscopie est basée sur 'effet Moiré, c’est a dire
le battement entre les fréquences spatiales des détails nanomeétriques d’un échantillon

et celles générées par la réponse non-linéaire de I’échantillon soumis a un éclairement
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modulé spatialement. Elle donne alors accés a des informations non accessibles par des
microscopes conventionnels ou confoncaux.

Ces nouvelles microscopies utilisent des faisceaux d’excitation mis en forme spa-
tialement qui couplés aux non-linéarités optiques des objets étudiés permettent de
dépasser la barriére de diffraction formulée par Ernst Abbe vers 1870 et qui semblait
étre une « limite infranchissable ». On peut noter cependant que ce physicien allemand
n’a lui-méme jamais considéré qu’il puisse s’agir d’une limite définitive. Il écrivait ainsi
en 1870 : « Il se peut que dans 'avenir, ’esprit humain découvre des processus et des
forces permettant de franchir ce mur qui nous parait actuellement infranchissable. Je
pense personnellement que cela se fera. Mais en méme temps, je crois que quel qu’il
soit, loutil qui nous permettra d’étudier l'infiniment petit de maniére plus efficace que
notre microscope actuel n’aura en commun avec lui que le nom ».

On voit en effet que la prise en compte de la variation spatiale de 'intensité d’ex-
citation et de la réponse non-linéaire induite est primordiale dans ces évolutions. Il est
a noter en outre que la réponse spatiale a des faisceaux toujours focalisés est presque
systématiquement négligée en spectroscopie non-linéaire et résolue en temps. Il est
donc pertinent d’examiner la réponse a des faisceaux structurés spatialement et avec

d’autres modes, plus réalistes, que des simples ondes planes.

Cette thése a donc pour objectifs a la fois d’examiner la réponse des échantillons a
des excitations mises en forme spatialement dans des expériences résolues en temps et
d’accéder a des informations sur la dynamique temporelle comme sur les non-linéarités
optiques de nano-objets individuels. Plusieurs défis expérimentaux doivent alors étre
relevés, d’une part en terme de mise en forme spatiale des faisceaux d’excitation, qui,
grace aux couplages avec les non-linéarités optiques, permettra de dépasser la limite
de résolution imposée par la diffraction et d’autre part en termes de détection puis-
qu’il va étre nécessaire de mesurer des variations d’intensité de l'ordre de quelques
photons par impulsion lumineuse. Tandis que ce dernier point reléve uniquement d’un
développement expérimental et technique, le premier est d’'une importance théorique
plus fondamentale. En effet, la forme spatiale des impulsions dans la modélisation des
processus non-linéaires n’est jamais prise en compte et les champs électriques incidents
sont supposés posséder un front d’onde plan alors que lors des expériences les faisceaux
sont fortement focalisés et de nombreux phénoménes (tels que la saturation) modifient

de maniére importante leurs formes spatiales.



Organisation du manuscrit

E manuscrit est organisé en trois parties.

Dans la premiére partie nous introduirons les concepts clefs des mesures de ré-
ponses optiques, autant dynamiques que statiques. Les mesures dynamiques réalisées
par des techniques de spectroscopie ultra-rapide nous renseignent sur les cinétiques de
relaxation des excitations électroniques sur des échelles de temps descendant a la fem-
toseconde grace au couplage avec la mesure de non-linéarités optiques. L’étude de ces
techniques fera 1'objet d’un premier chapitre. Nous montrerons alors qu'un développe-
ment pertubatif en champs des équations de Bloch sur le modéle simple du systéme a
deux niveaux permettent de décrire correctement les évolutions temporelles des popu-
lations et des cohérences électroniques lors d’une interaction lumiére-matiére wvia des
processus non-linéaires. Dans le deuxiéme chapitre nous nous interrogerons sur la pos-
sibilité de I'extension de la microscopie a des dimensions submicroniques. La diffraction
de la lumiére limitant la dimension de la taille minimal des faisceaux, elle constitue a
ce titre une barriére a priori infranchissable dont nous étudierons en détails son origine
et ses conséquences. Pour finir, nous présenterons les différentes techniques qui ont été

mises au point pour dépasser cette « barriére de diffraction ».

Dans la deuxiéme partie, nous nous intéresserons a la réponse non-linéaire d’un
échantillon de semi-conducteur soumis a4 une excitation modulée spatialement. Nous
nous sommes alors concentrés sur le cas particulier des modes de Laguerre-Gauss qui
forment une base compléte de I’équation d’onde paraxiale et qui posséde une symétrie
de révolution autour de leur axe de propagation, propriétés communes pour tous les
faisceaux laser. Nous décrirons alors ces modes particuliers et leurs caractéristiques,
notamment en terme de moment orbital angulaire, dans un premier chapitre. Nous
étudierons ensuite quantitativement 'influence de la forme spatiale des faisceaux de
Laguerre-Gauss sur la réponse optique non-linéaire du troisiéme ordre a travers les
équations de Bloch. Puis, aprés avoir décrit et donné les caractéristiques optiques du
puits quantique de CdTe/CdZnTe utilisé, nous présenterons 'expérience de mélange
d’onde réalisée avec des faisceaux de Laguerre-Gauss en géométrie non-colinéaire. Les
résultats de cette expérience nous ont permis de concevoir une expérience de mélange
d’onde en géométrie colinéaire grace aux modes de Laguerre-Gauss. Le développement
expérimental qui lui est associé ainsi que les résultats obtenus seront présentés dans le

dernier chapitre de cette deuxiéme partie.
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La troisiéme partie de ce manuscrit est consacrée au développement d’une ex-
périence d’imagerie résolue en temps dont l'objectif est de disposer d’'une méthode
d’exploration optique permettant de cartographier les caractéristiques optiques d'un
échantillon ainsi que les cinétiques de relaxation de ses inhomégénéités, s’il y a lieu. Le
premier chapitre permettra de bien préciser les objectifs que I'on veut atteindre avec
ce nouveau type d’expérience et de déterminer les contraintes qui lui sont associées
d’une part en terme de résolution temporelle et d’autres part en terme de détection.
Nous présenterons le matériau utilisé pour la mise au point de l'expérience de na-
noscopie résolue en temps ainsi que le génération des impulsions, base nécessaire au
développement expérimental, dans le deuxiéme chapitre de cette troisiéme partie. Nous
détaillerons ensuite le montage expérimental que nous avons concu et montrerons qu’il
nous permet d’imager efficacement ’échantillon étudié ainsi que d’effectuer des me-
sures résolues en temps et spatialement. Nous présenterons enfin une modélisation de
notre montage expérimental qui permettra un bilan de nos résultats et donnera les

perspectives d’évolution de notre montage expérimental.
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Chapitre 1

Techniques de spectroscopie

ultra-rapide

La spectroscopie optique linéaire, c’est a dire a basse intensité d’excitation, basée
sur les sources continues, a prouvé depuis longtemps qu’elle est un moyen puissant
pour étudier les états stationnaires et d’équilibre des électrons dans les matériaux. Le
développement rapide des lasers impulsionnels durant ces derniéres décennies a fait
progresser l'application de la spectroscopie optique a 'analyse des différents compor-
tements dynamiques et des réponses non-linéaires.

Dans ce chapitre, nous allons nous intéresser a l'interaction lumiére-matiére afin de
décrire ces différents comportements. La description de la réponse d’un milieu a une ex-
citation lumineuse par un développement perturbatif de la densité de polarisation nous
permettra de distinguer 'optique linéaire de ’optique non-linéaire. Elle nous permettra
ensuite de décrire la cinétique des différents processus non-linéaires pouvant avoir lieu,
et principalement les processus du troisiéme ordre. Enfin, nous présenterons le principe
des différentes techniques expérimentales utilisées pour mesurer ces cinétiques. Nous

appliquerons ces modéles principalement a des composés semi-conducteurs.

1.1 Réponse d’un matériau & une excitation lumi-

neuse

La lumiére, dans son interaction avec la matiére, polarise les atomes ou les molécules
d’un milieu par 'action du champ électrique E. La polarisation P du matériau est
alors la grandeur macroscopique correspondant a la somme des moments dipolaires
microscopiques créés dans le milieu par unité de volume. La réponse d’un matériau
est donc caractérisée par sa polarisation P qui est une fonction du champ électrique

E. Dans 'approximation o les perturbations induites par le champ électrique restent

11
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faibles, on peut développer la polarisation en puissances du champ électrique. Les non-
linéarités sont ensuite traitées comme des phénoménes perturbatifs du champ [59].
Pour un champ électrique E résultant d’une superposition d’ondes planes progressives
monochromatiques ' (OPPM) E = Y E;(k;,w;) , avec k; et w; le vecteur d’onde et la
pulsation, respectivement, de chaque OPPM, la polarisation du milieu induite par ce

champ s’écrit dans l'espace des vecteurs d’onde (espace réciproque) :

Pkw) = Y eolx" (ki wi)] E(ki,w)

+ Z 60[X<2)<k = :]:kl + kj,w = :|:(,Uj + wj)].E(ki, wi).E(kj, (,Uj)

]

+ Z Eo[X(s)(k = :]:kl + kj + kl, W = j:wj + (,Uj + wl)].E(ki,wi).E(kj, Wj).E(kl, wl)

i’j7l

ol € est la perméabilité diélectrique du vide et [X(“)] le tenseur de susceptibilité d’ordre
(n), qui est une matrice 3 x 3. Dans cette description, les différents ordres de la sus-
ceptibilité correspondent a des processus différents, d’autant plus difficiles a observer
que l'ordre est élevé. Le terme en [yM] rend compte des phénoménes linéaires tels que
Iindice de réfraction linéaire, I'absorption a un photon. Les termes en [y(?)], [x®)] et
d’ordre supérieur traitent des processus non-linéaires. Plus particuliérement, le terme
d’ordre 2 correspond au processus de génération de deuxiéme harmonique et aux effets
paramétriques qui ont permis le développement d’oscillateurs et d’amplificateurs para-
métriques. Un matériau est caractérisé par des tenseurs de susceptibilité qui posséde les
propriétés de symétrie du milieu. Dans le cas ou le matériau étudié posséde un centre

d’inversion, on a :

P(E) = —P(—E)
E(k) = E(-k) (1.2)

Ce qui implique que les susceptibilités d’ordres pairs sont nulles. Ainsi, pour des maté-
riaux centro-symeétriques, les premiéres non-linéarités sont des processus du troisiéme
ordre. Ce sont des processus qui interviennent dans les différentes expériences que nous

avons effectuées.

1. Nous reviendrons sur 'importance de cette description dans la partie 3.1

(1.1)
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1.2 Processus non-linéaires d’ordre 3 : effet Kerr op-

tique

1.2.1 Définition

D’un point de vue expérimental, en optique, les grandeurs physiques qui caracté-
risent le matériau étudié sont 'indice de réfraction n et 'absorption «, qui sont pris
en compte dans le formalisme de I'indice de réfraction complexe n = n+ ik, ol K est le
coefficient d’extinction qui est relié a I’absorption par la relation k = ac/2w, ¢ étant la
vitesse de la lumiére dans le vide et w la pulsation considérée. L.’indice complexe est lui
méme relié & la susceptibilité par la fonction diélectrique relative ¢,.. En effet, si on se
place dans un matériau isotrope et si on définit la polarisation dans le systéme d’'unité
international par la relation ? :

P = ¢oxE (1.3)

nous pouvons alors exprimer l'indice de réfraction sous la forme :
n°(w) = 6 (w) =1+ x(w)

ce qui nous donne finalement en écrivant y = y’'+ix” et en considérant x négligeable par
rapport a n (nous nous plagons dans un matériau diélectrique possédant une absorption

faible a la pulsation considérée) :

nw) = V1+x(w)
R 6 C))
) ¢ V1+x(w)

Un champ électrique intense peut induire la variation d'une de ces deux grandeurs
ou méme des deux selon le processus qui interviendra. Dans I’hypothése d’'un matériau

centro-symétrique, la polarisation s’écrira, dans une forme simplifiée :
P=cxV x E+ex® x E.EE (1.4)
et la fonction diélectrique? :
e = (7o + A(R))* = [no + An +i(ko + Ar)]

ou An et Ax sont les variations induites de l'indice de réfraction n et de la partie

imaginaire x de l'indice complexe n. En développant I'expression précédente, nous

2. Nous traitons ici le cas d’un matériau isotrope ou [x] = x est identique dans toutes les directions,

ce qui suit reste transposable au cas anisotrope
3. Pour un matériau anisotrope, la fonction diélectrique est une matrice 3 comme l’est la suscep-

tibilité
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obtenons aprés avoir négligé les termes d’ordre 2 (An?, Ax? et AnAxk ) :

O T

eonic

An = (1.5)
ou I est I'intensité du champ qui vaut dans le systéme d’unités international <| E |*>
nocey (<> représente la moyenne temporelle). Nous pouvons alors introduire 'indice

complexe non-linéaire ny par la relation :

1
=g + Siia (1.6)
avec
iy = X Jegnic (1.7)

Cette dépendance linéaire de l'indice de réfraction complexe avec I'intensité du champ
électrique d’excitation qui met en jeu la réponse non-linéaire d’ordre 3 porte le nom

d’« effet Kerr optique ».

1.2.2 Les différents processus du troisiéme ordre

Quand un faisceau lumineux entre en interaction avec un matériau diélectrique tel
qu’un semi-conducteur, il induit une variation de l'indice complexe du matériau pro-
portionnelle a l'intensité du faisceau pour les processus du troisiéme ordre (équations
1.6 et 1.7). C’est le cas de nombreux phénomeénes dont certains peuvent apparaitre
simultanément. Notons que des effets d’ordre supérieur peuvent aussi avoir lieu (pro-
portionnels au carré de I'intensité, etc), ils ont une amplitude plus faible et sont donc
plus difficiles & mesurer, c’est pourquoi nous nous limitons ici aux processus d’ordre
(3). Parmi les plus importants :

la génération de troisiéme harmonique ;

— le mélange a quatre ondes;

— D'absorption induite ;

— la diffusion Raman ;

— l'absorption a deux photons;

I"autofocalisation ;

— l'automodulation de phase;

— la saturation de gain ou d’absorption.

Ces processus dépendent de la ou des longueurs d’onde des champs électromagnétiques
d’excitation, de la variation de leur intensité en fonction du temps et de I’espace, et de

la structure électronique du matériau étudié.
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1.3 Dynamique des non-linéarités : équations de Bloch

Les non-linéarités optiques sont des caractéristiques du matériau étudié et dé-
pendent donc de sa structure électronique. Le recours a la mécanique quantique est
nécessaire pour traiter le systéme en interaction avec la lumiére, notamment en ce
qui concerne la dynamique des processus qui entrent en jeu (il s’agit, en fait, d’une
description semi-quantique car le champ électromagnétique est traité classiquement).
Cependant, le probléme de l'interaction entre le milieu et le rayonnement est en gé-
néral extrémement complexe en raison du nombre considérable de degrés de liberté
intervenant dans le matériau. On est donc contraint d’effectuer un certain nombre
d’approximations. En premier lieu, on divise le systéme électronique en deux parties :
d’une part un systéme quantique a deux niveaux d’énergie et d’autre part, le reste
du systéme appelé bain thermique, figure 1.1. Nous supposerons que seul le systéme a
deux niveaux est couplé au rayonnement, tandis que I’effet du bain thermique sera d’in-
troduire des mécanismes de relaxation des populations et des cohérences du systéme
quantique. Le formalisme de la matrice densité est alors trés pratique pour introduire

les divers temps caractéristiques de ces processus.

lico

FIGURE 1.1

Soit ¢ la fonction d’onde du systéme en interaction avec le champ électromagné-
tique. L’opérateur densité p est défini par la moyenne statistique du produit « ket » et
« bra » des vecteurs d’états ¢ [12] :

p=1¢) (W] (1.8)

On note Hy le hamiltonien du systéme non perturbé dont les états propres |n) ont
pour énergies hw, : Hy|n) = hw, |n). Le hamiltonien d’interaction s'écrit : V(r,t) =

—f.E(r,t) ou fi est 'opérateur moment dipolaire et E(r,t) le champ électrique. La
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matrice densité du systéme obéit a ’équation :

dp(r,t) 1

=l Ve )+ (P50 (1.9)

dt

< ([ dp(r,t A crs . .
ou <M> décrit les différents processus de relaxation dis au couplage du sys-
relax
teme avec le bain. La polarisation sera ensuite donnée par la moyenne de 'opérateur

dipolaire, ce qui s’écrit dans le formalisme de la matrice densité :

P(r,t) = (@) (v,t) = Tr (p(r,1)-f1) (1.10)

Les éléments diagonaux p; donnent les populations dans I'état i, c’est a dire la
probabilité moyenne de trouver le systéme dans cet état. En notant I';, ; la probabilité
de transition de I'état |k) vers I'état |i), on a :

dpi;
dt

(r,t) = %Z Ui nprr(r,t) + %E(R 0> (tapni(r,t) = pin(r, ) (1.11)

o1l on pose :
Dici=—Y Tk (1.12)
ki
Les éléments non-diagonaux p;; traduisent les effets d’interférence entre les états ¢
et j qui peuvent apparaitre lorsque I'état |¢)) est une superposition linéaire cohérente

de ces états. Ce sont les cohérences. Leurs relaxations sont décrites par les constantes :

1

Ly = 3 (Z ik + Z Fj<—k> + T (1.13)
ki k]

ol les termes en parenthéses correspondent aux processus de déphasage impliquant des

transferts de populations entre niveaux, tandis que le dernier terme correspond aux

processus dits de « déphasage pur ». Ainsi, ’évolution des termes non-diagonaux de la

matrice densité est donnée par I'équation :

1

dt] (I', t) = —ﬁhwijpij(r, t) — %FUp’LJ (I‘, t) -+ ﬁE(I‘, t) Z (p,ikpkj(r, t) — pik(r, t)[,l,k])
k

(1.14)

Le champ électromagnétique avec lequel va interagir le systéme correspond a une
succession d’impulsions lumineuses. L’impulsion numéro p, arrivant a l'instant 7,, a
pour enveloppe complexe &,(r,t — 7,), pour fréquence centrale w,, pour vecteur d’onde

k,, pour phase ¢,, pour polarisation (linéaire pour simplifier) e, :

E,(r,t) = &(r,t — 7,) cos (wp(t — 1) — k.t — 9)e, (1.15)
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On s’intéresse ici au cas d’une excitation « uniforme » par des ondes planes. On
peut alors écrire :

Efr,t—T1) =&, (1.16)

De plus, on considére un systéme a deux niveaux |0) et |1). I’élément de matrice

du hamiltonien d’interaction entre les deux états s’écrit donc :

— <1| ,U“E(ra t) ‘O) g Fp,10 ( —i(wp(t—Tp)—kpr—epp) + ei(wp(t*Tp)*kpr*V’p)) (117)

\/_
ou :
tipa0 = (1] e, [0) (1.18)

Les différents ordres des processus non-linéaires s’obtiennent a partir d’un dévelop-

pement de la matrice densité en puissances du champ :
0 2 3
pig(x Zp =l (0, 0) + 9 (e ) + 97 (0, 0) + (e, 8) + e (119)

Et on obtient a I'ordre (n) pour les éléments diagonaux :

dp(

a0 n—1 n—1
o =7 Zru—kpkk ) + hE( Hy (umpﬁﬂ 'r,t) = pl V(r ,t)uki)
k
(1.20)
et pour les éléments non diagonaux :
dpy;’ ) Loy pelis (n=1)
dt (r,t) = _ﬁhwijpij (r, )_hFZJpU (r,t h Z <,Uzkpk3 (r, ) — piy (rat>#kzj>
k
(1.21)

Ces équations se résolvent par itération.
On considére qu’initialement le systéme est dans I’état fondamental et qu’il n’y a

pas de cohérences, ce qui se traduit pour le terme a 'ordre (0) par :

Py (x,1) = dindjo (1.22)
A Tordre (1), les populations sont nulles et les cohérences sont telles que pgjl-)(r, t)=0
sii#0etj#0.

1 1

1 1
=y wiop) (6,) = 3 Ta0pig (1,8) + FEalr,1).popt (1,8)  (1.23)

d 1)

P10 (I‘,t) —
dt
ou E,(r,t) est donné par la formule 1.15. On résout ces équations en utilisant I’ap-
proximation de « I'onde tournante » et en considérant des « impulsions de Dirac »,

c’est-a-dire des impulsions de durées longues devant les périodes optiques, mais trés
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courtes comparées aux constantes de relaxation I.

La premiére étape consiste a résoudre I'équation homogéne. On obtient :

10
Tt

Pt = A(r, t)e e~ lwiot (1.24)

Ensuite, on applique la méthode de variation de la constante :

%(r, t) = %EaeF%tei(“’wiw“)teii(_“’”“_k“r_%)Ma,lo (1.25)
L’approximation de « I'onde tournante » implique de négliger le terme el“10twa)t quj
oscille trop rapidement comparé aux oscillations de I'impulsion (a). Puis en considérant
cette impulsion comme une « impulsion de Dirac » on obtient el@0—w)t = §(¢+ — 7).
On a alors :

T10

A(r,t) = 0(t — Ta)%SaeTTae—“—Wa—kar—%) Lo 10 (1.26)

En incluant w,7, dans ¢,, on obtient pour les termes d’ordre (1) :

1

(1) _ .
P1o (I'a t) = Q(t Ta) oF
+C.C. (1.27)

fa,10Ea (T, Z)67F%(tiTa)eii(wm(tim)ikari%)

Les cohérences a 'ordre (1) décroissent aprés I'impulsion (a) avec comme constante
de temps i /T'p.

A Tordre (2) apparaissent des populations, a condition que les impulsions pré-
sentent une composante commune de polarisation. On considérera ici des impulsions

co-polarisées (11,10 = fla,10 = H10) °

dpgzl) 1 2) (2)
(r,t) = —— <F1<—opoo (r,t) — Doc1piy (Rﬂ)
dt h
1By (r,t Wp 4y — oW (r ¢ 1.28
+h b(r, 1)\ tropor (r,t) — pig (x, 1) pion (1.28)
et
2 2
poo(r.t) = —pi7 (x,1) (1.29)

Toujours dans le cadre de 'approximation de I'onde tournante et en considérant des

impulsions courtes, on obtient a I'ordre 2 :

1
Rgagb|ulo|20(t — Tb)e(Tb — Ta)

r 4T r
_( 1<—Qh []el)(t_Tb)e_%Q(Tb_Ta)

2
PO (e, t) =

cos (w1o(mp — 7o) + (ko — ko)T + 05 — ©40) (1.30)

Les populations a 'ordre (2) apparaissent aprés 'arrivée de I'impulsion (b), avec une
amplitude déterminée par la décroissance de la cohérence créée par la premiére impul-

sion (a). Elles décroissent aprés l'arrivée de I'impulsion (b) avec comme constante de
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temps 7/ (U0 + Loe1). Siles deux faisceaux (a) et (b) ne sont pas colinéaires, une

modulation spatiale des populations apparait. En effet, le terme
cos (w1o(my — 7o) + (kp — Ko)r + 05 — ©4) (1.31)

représente 'interférence entre la polarisation créée par la premiére impulsion et le
champ de la deuxiéme.
En tenant compte des populations uniformes créées isolément par chacun des fais-

ceaux, on obtient :

0 2 2
poo(r,t) = pW (e t) + pie (v, ) = 1 — pP(x, t) (1.32)
2
pu(rt) = pi(r1) (1.33)
x &0t — Ta)c‘:fe‘iwl“ofo“) (t=7a)
_ (M1 0+T0e1) Tio

+ 8Ot —T e g g(r, — e e,
cos ((k, — ky)r — ®)

+ &0t — e
cos ((ky — ko)r + @)

T E2(t — m)e N )

Nous constatons que la population pﬁ) a l'ordre 2 contient deux termes correspondant

(=70) € 07y — 1)e~ A (v—70),

(1.34)

a l'action des champs (a) et (b) et donnant une modulation en cos (+(k, — k,)r + ®).
Dans ce qui va suivre, on se restreindra au cas ou I'impulsion (a) précéde I'impulsion
(b) et on ne gardera que le terme correspondant a l'interférence entre la polarisation
créée par la premiére impulsion et le champ de la deuxiéme.

Pour terminer, on calcule les polarisations a ordre (3) en partant de :

dpfo) i (3) Lo
dt (r,t) = _ﬁhwloplo (r’t>_ﬁrlop1o (r.7) (1.35)
i
o Be(r.t) (umpé%)(n t) - piy (x, t)m)
i
Pl rt) = — lmEEEHE —)0(r. — 7)0(n, —7.)
_To

(M1 0+Toe1) (
h

(t—7e¢) ,—iwio(t—Tc) —%(Tb—m)e Te—Tp)

e h € (&

(e_i(wlo(Tb_Ta))e_i((kb_ka_kc)r'HPb_(Pa_%Oc)

+ ei(wlo(Tb*Ta))ei((kb*ka+kc)r+%fsoa+<pc))
+C.C. (1.36)

Pour la suite, on note :
1 (Pico+Toc1)
[ 1.37
T > (1.37)
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et

T, h°

Le temps T} est donc caractéristique de la décroissance des populations photo-créées

(1.38)

alors que T, est relatif a la relaxation des cohérences.
La moyenne de 'opérateur moment dipolaire du troisiéme ordre donne la polarisa-
tion a l'ordre (3) :

(@) (e, t) = Tr (3P (r,).0) (1.39)
= 0 (r ). fion + pby (x, 1) firg (1.40)
. 3
— —%%&&,5&0(2& — 7)8(r. — )0 — 72)
6_% eiiwlo(t*ﬂ:)e_ (TCT_lTb) e (TbT_;a)

(e—i(wlo(Tb—Ta))e—i((kb—ka—kc)r+<ﬂb—<ﬂa—90c)

4 eilrn(mm) it tertpi—patec))

+C.C. (1.41)

On voit qu’a partir des populations générées a I'ordre deux par les impulsions (a)
et (b), 'impulsion (c) génére des polarisations caractérisées par deux vecteurs d’onde
différents : k. — (k, — k,) et k. + (k, — ky).

1.4 Détermination des non-linéarités optiques

1.4.1 Meélange & quatre ondes

Les expériences de mélange a quatre ondes mesurent directement la polarisation
du troisiéme ordre décrite ci-dessus. Cette polarisation, issue de 'interaction des trois
impulsions (a), (b) et (¢) sert de terme source dans 1’équation d’onde et est a l'origine
de I’émission d’une quatriéme onde.

La mesure de la décroissance du signal en fonction du retard entre les deux premiéres
impulsions permet de mesurer la dynamique de déphasage. En effet, la deuxiéme im-
pulsion ne peut interagir qu’avec ce qu’il reste de la polarisation induite par la premiére

o (Tb—Ta.)

impulsion : (1) (r,t) ce T2

Dans la pratique, seules deux impulsions sont nécessaires, la seconde intervenant
a l'ordre 2 dans le processus. Cela revient a confondre E, et E. dans le modéle. L’in-
tensité du signal, proportionnelle au carré de la polarisation, décroit alors comme T5/2

donnant accés au temps de déphasage des excitations photo-créées.
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Condition d’accord de phase

Un signal est émis dans une direction donnée par la condition d’accord de phase.
Celle-ci peut étre calculée en considérant I'interférence entre les champs émis en dif-
férents endroits a l'intérieur de I'échantillon. Chaque point r émet dans une direction
quelconque, définie par le vecteur k une onde dont Pamplitude est donnée par E(r,t) et
dont la phase est décrite par e~** (diffraction a I'infini, dite de Fraunhofer). Le champ
total émis dans la direction k est donc donné par I'intégrale sur le volume V' excité de
I’échantillon (on considére pour simplifier dans un premier temps un volume homogéne,

c’est a dire qu’on néglige la propagation et donc I'atténuation des faisceaux) :
Ek,t) = / E(r,t)e *dr (1.42)
v

qui correspond a la transformée de Fourier spatiale de 'amplitude E(r,t). Cette der-

niére est donnée par (en résumant la formule 1.41) :
E(r,t) = e (K (1.43)
Dans le cas ou on regarde la réponse linéaire (transmission ou réflexion), on a :
K=k (1.44)

avec k qui va donner la direction de transmission ou de réflexion.

Dans le cas du mélange d’onde :
K=k .+ (k) — k) (1.45)

Si on considére 1’échantillon comme une couche infinie dans les directions z et y,

d’épaisseur L dans la direction z c’est a dire comprise entre —L/2 et L/2, I'intégrale

en r donne :
, : S S L2
E(k,t) oc/e‘Kre_’krdr _ / e’L(Kx—kx)xdm/ Gl(Ky_ky)ydy/ el(Kz—kz)zdz
v —oo —o0 —L/2
= 5K, — k)S(K, — k ,

(2 = k)3, — k) =
sin (K, — k,)L/2

= 0K, —k)0(K, —k,)L 1.46

Le vecteur d’onde K est donc strictement conservé dans le plan de la couche, mais il

existe un désaccord de phase dans la direction perpendiculaire au plan :
K, #k, et K” = k” (1.47)

Pour trouver la direction d’émission du signal, la deuxiéme relation a utiliser est la

conservation de I’énergie. Elle implique que la norme du vecteur d’onde est strictement
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conservée, ce qui, dans le cas général ol les fréquences des impulsions excitatrices w,,

sont non-dégénérées, se traduit par :

Q = w. =t (wp— wy) (1.48)
K = ket (ky— ko) (1.49)

mais revient a

K=ky=Fk =k = (1.50)

dans le cas dégénéré.
En introduisant les angles d’incidence, 0, des faisceaux excitateurs par rapport a

la normale a la couche et en considérant pour simplifier des faisceaux co-planaires, on

a:
K inf, + (sinf, — sind,
K= | 5 Z 1k (1 — k) = & | S0t (infh = sinf) (1.51)
K, ¢ | cosf, + (cosb — cosb,)
La conservation de la composante paralléle au plan de la couche implique :
I — ky _ 2 (sin 6. & (sin 0 — sin 6,)) (1.52)
k. k.
tandis que la conservation de la norme implique :
2
K+ k2 = (5) (1.53)
c
On obtient :
k=2 \/1 ~ (sinf, = (sinfy — sinf,))? (1.54)
c
et
k. = =2 \/1— (sin6, £ (sin 6, — sin6,))? (1.55)
c

On constate que deux directions d’émission sont possibles. Si la premiére solution
correspond a une émission en avant, proche de k. £+ (k, — k,), il existe une autre
émission, vers l'arriére, correspondant a la deuxiéme solution, avec un fort désaccord
de phase, comme on peut le voir sur la figure 1.2.

Ce cas d'une couche mince infinie correspond généralement bien aux expériences
réalisées. Soit on a affaire a des puits quantiques d’épaisseur trés faible par rapport a la
longueur d’onde et la condition d’accord de phase est alors complétement relachée dans
la direction perpendiculaire a la couche : le signal est émis dans les deux directions, en
avant et en arriére, avec la méme intensité. Soit on a affaire & un échantillon épais, mais
I’épaisseur a prendre en compte est alors limitée par la profondeur d’absorption des
faisceaux excitateurs : si le signal émis en arriére reste faible, le signal émis vers I’avant
peut rester non-négligeable pour peu qu’on limite ’angle entre les faisceaux incidents
pour conserver (K, — k,) < 27/L.
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Koniére

FIGURE 1.2 — Directions d’émission Kopant €t Koprricre d'un signal en accord de phase. Ces
directions sont différentes de celles données par la combinaison k. + (ky, — k,) des vecteurs

d’onde des faisceaux incidents, méme si elle en est proche dans le cas « en avant » .

Un autre point peut étre souligné ici. La direction d’émission du signal n’est pas dé-
terminée strictement par la combinaison des vecteurs d’onde des faisceaux excitateurs,
mais plutot par Uinterférence entre les signaux émis par les différents points de I’échan-
tillon. Le signal est donc émis dans une direction préférentielle selon laquelle toutes les
contributions dipolaires interférent de maniére constructive. Dans le cas d’expériences
en microscopie, ot I'on s’intéresse a ’émission individuelle d’objets de trés petites di-
mensions, le signal devrait étre émis de facon isotrope, et non plus dans une direction
privilégiée, du fait de la faiblesse des dimensions du volume émetteur dans toutes les
directions ?.

Réseaux induits

La formule 1.30 illustre le fait qu'une partie des processus de mélanges d’ondes peut
étre interprétée en terme de « réseaux induits par laser ». La séquence de deux impul-
sions (a) et (b) crée un réseau de population sur lequel vient se diffracter la troisiéme
impulsion (¢). La modulation décrite par la formule 1.34 correspond a l'interférence
entre la polarisation créée par la premiére impulsion et le champ de la deuxiéme. Cette

interférence entre les deux faisceaux excitateurs (a) et (b) est imprimée dans le matériau

4. Avec un effet supplémentaire si 'excitation se fait sur un trés petit volume : 'ouverture nécessaire
des faisceaux incidents, indispensable pour la focalisation sur un trés petit spot, aura aussi pour effet
de faire perdre la définition des vecteurs d’onde des impulsions excitatrices.
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via les non-linéarités optiques. Le pas de cette modulation est donné par la différence
des vecteurs d’onde A =27/ | k;, — k, | et dépend donc de 'angle entre les deux fais-
ceaux excitateurs. Sa phase spatiale ® est influencée par la différence de phase ¢, — @,
et par le retard wio(m, — 7,) entre les impulsions excitatrices. La position spatiale des
franges peut donc varier d’un tir a 'autre si ces paramétres ne sont pas bien controlés.

Mélange d’onde dégénéré a deux faisceaux

Comme expliquer précédemment, pour effectuer une expérience de mélange d’onde
seuls deux impulsions sont nécessaires, la deuxiéme (b) et la troisiéme (c) étant confon-
dues. Dans ce cas, cette deuxiéme impulsion (b) « s’auto-diffracte » sur le réseau d’indice

qu’elle forme avec la premiére impulsion (a). La polarisation du troisiéme ordre s’écrit

dans ce cas :
(3 i Jpol’ oo
(i (r,t) = —= E €l (t —7)0(T — 7a)
R 16
67 (t;;—b) e_iwlO(t_Tb)ei%

(efi(wlo(Tb*Ta))e*i(kar+<pa)

+ ei(wu)(Tb—Ta))ei((2kb—ka)r+%—%+s@c))

+C.C. (1.56)

Les deux signaux de mélange d’onde générés correspondent a l'ordre (+1) et (—1)
de diffraction sur le réseau caractérisé par son pas 1/kg tel que k, = k;, — k, [45]. On
obtient alors des signaux dans les directions (k, — k,) £ k;. L’ordre (—1) de diffraction
donne alors un signal dans la direction k, qui se superpose a I'impulsion (a) et au
signal généré par la polarisation a l'ordre (1), il sera donc difficilement détectable.
L'ordre (+1) de diffraction du réseau induit correspond a un signal de mélange d’onde
la direction 2k, — k,, comme on le voit schématiquement sur la figure 1.3. L’intensité
de ce signal, proportionnelle au carré de la polarisation, décroit alors, en fonction du
retard (7, — 7,), comme T5/2.

Lorsqu’on inverse 'ordre temporel des impulsions et que I'impulsion (b) précede
I'impulsion (a) alors les signaux de mélange d’onde sont générés dans les directions
symétriques k; et 2k, — k; dont les intensités décroissent évidement avec la méme

constante de temps.
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1.4.2 Pompe-sonde

Dans le cas ot les deux premiéres impulsions (a) et (b) sont confondues, on se trouve
dans le cas de ce que I'on nomme une expérience « pompe-sonde » : I'impulsion test (c)
sonde le matériau modifié par la premiére impulsion. Quand arrive cette impulsion de
test, la population d’ordre (2) produite par la premiére impulsion (équation 1.30 avec
T, = 7, et k, = k) a décru :

_ (F1<—0+F0<—1)(
7

t=m), (1.57)

Cette expérience donne donc accés aux relaxations des populations. En effet, la pola-

risation a l'ordre (3) s’écrit dans ce cas :

. 3
(3 i ol 2
o o T o= lwno(t—e)—ker+pc) (1.58)

On obtient donc bien un signal dans la direction de la sonde (¢) dont I'intensité
décroit en fonction du retard pompe-sonde (7. — 7,) avec une constante de temps L.
On obtient de la méme maniére un signal dans la direction k, lorsque I'impulsion (c)
précéde I'impulsion (a) qui décroit avec la méme constante de temps.

Une maniére de se représenter la spectroscopie pompe-sonde est montrée figure 1.4.
En I'absence de faisceau pompe, le faisceau sonde dont I'énergie est résonnante avec
la bande interdite du semi-conducteur est partiellement absorbée et induit un certain
nombre de transitions électroniques entre bande de valence et bande de conduction.
Si une impulsion pompe excite ’échantillon avant 'arrivée de la sonde et modifie I'oc-

cupation des états entre bande de valence et bande de conduction, 'absorption de la
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sonde qui est proportionnelle a la fois au nombre d’états occupés dans la bande de
valence et au nombre d’états libres dans la bande de conduction, s’en trouve alors di-
minuée. Cette modification transitoire de I’absorption perdure donc pendant le temps
de vie T3 des excitations électroniques. En jouant sur le retard entre pompe et sonde,
il est possible de mesurer 1’évolution temporelle de la variation d’absorption et donc de

déterminer le temps de relaxation des excitations électroniques.

Sonde seule Pompe-sonde

LELLLELLLLL
i

L

L, ©08000006e COBRBOn

FIGURE 1./ - Représentation schématique d’une expérience pompe-sonde sur un systéme a

deur niveauz.

1.5 Conclusion

Nous avons montré dans ce chapitre que 'approche en perturbation des équations
de Bloch est un outil puissant pour modéliser la décroissance temporelle ainsi que la
direction des signaux générés dans les expériences d’optique non-linéaire, c’est a dire
réalisées avec des impulsions lumineuses de forte densité d’excitation. Ces expériences
permettent notamment de mettre en évidence la localisation des porteurs de charges et
de comprendre ce qui I'influence. En effet, si les excitations électroniques ne sont pas
localisées de nombreux processus déphasant brouillent la cohérence optique en quelques
femtosecondes (les collisions avec les phonons, qui décrivent les modes de vibrations
du matériaux, sont un exemple de processus déphasant). Tandis que si les excitations
électroniques sont localisées leurs temps de cohérence peuvent étre beaucoup plus long.
Par exemple, la figure 1.5 nous montre la décroissance du signal de mélange d’ondes

obtenu sur des boites quantiques (quantum dots) d’InGaAs, structures a confinement
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tridimensionnel, pour différentes températures. Ces mesures montrent un temps de
déphasage (ou de cohérence) a basse température de plusieurs centaines de picosecondes
alors qu’a plus haute température on observe des temps de cohérence d’a peine quelques
picosecondes. L’existence de temps de cohérence extrémement longs apporte un résultat
supplémentaire a ce qui était alors connu sur la spectroscopie de boite quantique unique

et ouvre la voie a des applications dans I'informatique quantique |5|.
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FIGURE 1.5 Intensité du signal de mélange a quatre ondes dans des boites quantiques d’In-
GaAs intégrée en temps en fonction du retard entre les deuzr impulsions excitatrices a diffé-

rentes températures. Image extraite de [5].

Bien que notre approche permet d’exploiter un grand nombre de résultats expéri-
mentaux, notons qu’elle présente une lacune importante : nous avons décrit les champs
électriques comme des ondes planes sans prendre en considération la forme spatiale
des faisceaux excitateurs. Or, le calcul de la polarisation du troisiéme ordre implique
d’effectuer le produit des différents champs incidents. S’ils possédent des facteurs de
phases et des intensités dépendants des coordonnées spatiales, il en sera de méme pour
les signaux générés. On peut alors se demander qu’elle en sera I'influence sur la direc-
tion et la forme spatiale des signaux générés par les processus non-linéaires tel que le

mélange d’onde. Nous étudierons cette question dans la partie II.
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Chapitre 2

Extension de la microscopie a des

dimensions submicroniques

L’image donnée par un instrument d’optique « classique » tel qu'un microscope
conventionnel, ne restitue pas les détails trop fins de 'objet : tout instrument posséde
un pouvoir de résolution limité.

Pour étudier cette notion trés importante, nous allons rappeller les différents causes
qui sont a 'origine de la limitation du pouvoir de résolution, en mettant principalement
I’accent sur une barriére fondamentale : celle die a la diffraction. Le formalisme de
I'optique de Fourier apporte dans cette étude un éclairage théorique assez général et
performant, qui permet de traiter efficacement ces questions de résolution.

Cette question devenant des plus cruciales au vu de I'augmentation continue de
la capacité a controler et a structurer des objets a 1’échelle nanométrique, il s’avére
nécessaire de développer de nouveaux outils de mesure a de telles dimensions. La mi-
croscopie optique est alors une technique de choix car elle constitue un outil de mesure
non invasif. Ces derniéres années la microscopie optique a été étendue a des échelles
de l'ordre du nanométre grace a des techniques de champ proche puis, récemment, de
champ lointain. Les techniques de champ lointain sont basées sur la détection d’ondes
propagatives a des distances de la source supérieures a la longueur d’onde de 'onde
électromagnétique, tandis que les techniques de champ proche exploitent les ondes éva-
nescentes de courtes portées, nécessitant d’approcher I'objet & une distance inférieur a
la longueur d’onde.

Dans ce chapitre, nous allons donc tout d’abord expliquer en détail le phénoméne
de la diffraction pour en déduire les limites de résolution de la microscopie optique.
Puis nous présenterons les différentes techniques de microscopies optiques permettant
d’aller sonder la matiére & des dimensions sub-longueur d’onde. Nous commencerons
alors par la microscopie en champ proche, nous décrirons ensuite différentes techniques

de microscopie sub-diffraction en champ lointain.

29
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2.1 Limite de résolution de la microscopie optique

[La microscopie optique est une technique adéquate pour observer des objets de
petites dimensions. Cependant, on sait que, comme pour tout systéme optique, I'image
d’un point n’est pas un point mais une petite tache lumineuse; la résolution d’un
microscope optique est donc limitée et ceci du fait de plusieurs facteurs :
— la qualité de la mise au point qui demande parfois des précisions inférieures au
g

— les aberrations du systéme qui font que I'image d’un point est une tache irisée dans
le cas d’une aberration chromatique, circulaire pour une aberration sphérique ou
en aigrette pour la coma ou encore elliptique dans le cas d’astigmatisme ;

— le pouvoir de résolution fini du récepteur d’image.

Ces différents facteurs sont déterminés par la théorie de I'optique géométrique dans
I’approximation de Gauss. Or, cette théorie est basée sur la nature corpusculaire de la
lumiére wvia le principe de Fermat (qui dérive directement du principe de moindre
action en mécanique). On a donc oublié le caractére ondulatoire de la lumiére, qui
nous apporte une nouvelle limitation a la résolution des microscopes optiques : la dif-
fraction. Les améliorations technologiques ont permis de se prémunir des aberrations
chromatiques et géométriques des systémes optiques, citons par exemple les lentilles
achromatiques ou large bande qui permettent de s’affranchir largement des aberrations
chromatiques. Elles ont aussi permis de mettre au point des récepteurs d’image de
trés bonne résolution tels que les CCD (Charge coupled device) dont les pixels font
Sum x b5um. Mais ces progrées techniques n’empéchent pas la diffraction de la lumiére
indissolublement liée a sa nature ondulatoire. Ainsi, la limitation du pouvoir de ré-
solution due & la diffraction est indépendante des aberrations et du détecteur et elle

apparait ici comme une limite indépassable.

2.1.1 Approche qualitative

Déterminons l'ordre de grandeur de cette limite de résolution apparemment « infran-
chissable » . Considérons un objectif de microscope a immersion, figure 2.1, d’ouverture
numérique O.N. = ngsinug. Le diaphragme d’ouverture de I’objectif de microscope ne
laisse pénétrer dans 'instrument que les ondes planes dont le vecteur d’onde k fait,
avec la direction de 'onde incidente, un angle inférieur a la valeur limite wug, définie par
la pupille d’entrée. On traduit ce résultat par une double inégalité, & laquelle satisfait

la composante k, de k, suivant une direction perpendiculaire a I’axe optique :

—ksinuy < k; < ksinug (2.1)
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objet .

FIGURE 2.1 - Schéma d’un objectif de microscope d’ouverture numériqgue O.N. = ngsin ug

2nom
Ao

avec Ao la longueur d’onde de la lumiére d’excitation éclairant I’échantillon ou la lon-

ou k est le module du vecteur d’onde dans le milieu d’indice ng donné par k =

gueur d’onde de la lumiére émise par 1’échantillon. Un tel domaine de variation de
ki, Ak, = 2ksinug, implique, du fait de la diffraction et donc de la dualité onde-
corpuscule de la lumiére, une limitation de I'extension spatiale Ar du plus petit détail
observé sur 'objet, telle que :
ArAk, > 2w (2.2)
soit,
27 /\0 )\0
— Ak, 2ngsinug  20.N.

Comme O.N./ng ~ 1, la taille du plus petit détail détectable par un instrument formant

A (2.3)

une image, est de l'ordre de grandeur de la longueur d’onde de la lumiére utilisée

Ar > — (2.4)

ol ng est I'indice du milieu entre I’échantillon et 'objectif de microscope. ng correspond
donc a l'indice du liquide d’immersion.

Introduisons alors la résolution spatiale R d’un instrument d’optique, comme
étant la distance minimale entre deux points objets telle que leur images données par
I'instrument d’optique puissent étre séparées. Nous avons donc ici R = %

On comprend maintenant ce qui a motivé le développement de microscopes électro-
niques : la longueur d’onde d’'un électron accéléré a des vitesses v proche de la vitesse de
la lumiére est de 'ordre de la dizaine de picométre donnant alors des résolutions 1000
fois plus grandes que celle des microscopes optiques. Cependant, cette méthode, trés in-
trusive, ne permet que d’imager la densité d’états des atomes constituants I’échantillon

étudié et ne donne pas les mémes informations sur les différents états électroniques
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disponibles de ce dernier. C’est pourquoi la microscopie optique reste une technique
essentielle pour la compréhension des phénomeénes électroniques, méme si elle semble
limitée en résolution. Afin de voir s’il est possible de lever cette limitation die a la

diffraction, étudions plus précisément cette notion.

2.1.2 Optique de Fourier

Introduction et notation

En considérant des faisceaux lumineux peu écartés de 'axe optique z, les angles de
diffraction sont petits et on se situe dans "approximation paraxiale, c’est & dire qu’on
travaille dans les conditions de Gauss. Cette approximation revient a supposer que
Iouverture diffractante posséde une surface grande devant la longueur d’onde des fais-
ceaux. Ainsi, les champs vectoriels E et B liés par les équations de Maxwell peuvent
étre découplés et on travaille alors dans 'approximation scalaire des champs.

Dans ce cadre, un instrument d’optique est considéré comme un systéme par le
fait qu’il fait correspondre, a tout signal lumineux FE. a I'entrée, un signal lumineux
unique en sortie Ey. La propagation se faisant suivant I'axe z, les signaux d’entrée et
de sortie, E. et Ey, sont fonctions des cordonnées (x,y) dans le plan de front, que
I’on exprimera de facon plus condensée par le vecteur r du systéme de coordonnées
polaires. Nous allons voir que la relation mathématique entre I'objet et son image par
un instrument d’optique, tenant compte de ses aberrations (défauts de mise au point
inclus) et de la diffraction reléve de la théorie du signal, comme en électronique et
en téléecommunication. La différence est qu’on s’intéresse ici a la forme spatiale et non
temporelle du signal traité ; ainsi les spectres seront ici exprimés en terme de fréquences
spatiales.

En effet, pour un systéme optique linéaire, invariant et continu, cette correspon-

dance peut simplement s’écrire :

E,(r) = /Ee(r’)h(r —r')dr’ (2.5)

ot on somme la réponse du systéme optique pondérée par le signal d’entrée (dépendant
des coordonnées dans le plan d’entrée r) en chaque point du plan de sortie r’' . Cette
relation entre I'entrée et la sortie est une convolution.

De plus, le signal d’entrée peut étre décomposé comme une somme d’ondes planes
(la base des ondes planes constitue une base compléte des solutions de I’équation de
propagation des ondes dans 'approximation paraxiale), ce qui s’écrit mathématique-

ment :

E.(r) = / B.(w)e" du = TF~! <Ee(u)> (2.6)
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avec

E.(u) = / E.(r)e ™" dr = TF (E,(r)) (2.7)
qui est la transformée de Fourier (TF) du champ E,(r) (et donc E,(r) est la transformée
de Fourier inverse de Ee(u)) Comme chacune des composantes sinusoidales d’entrée
E.(u)e™" correspond une sortie unique E,(u)e™*, le signal de sortie s’exprime en

recombinant ces réponses sinusoidales et on obtient :

Eu(r) = / By (w)e du = TP (E,(w) (2.8)

La relation de convolution dans l'espace réel s’exprime alors plus simplement dans
Pespace des fréquences spatiales : F,(u) = E,(u)h(u).
Théorie de la diffraction

Le principe fondamental de la diffraction est le principe d’Huygens-Fresnel qui fit

formulé pour la premiére fois en 1678 par Christian Huygens sous la forme suivante :
« chaque point du front d’onde d’une perturbation peut étre considéré comme une
nouvelle source (c’est a dire une source secondaire) émettant des ondes sphériques, a
un instant ultérieur le front d’onde peut alors étre obtenu en construisant une enveloppe

des ondelettes sphériques secondaires » ; ceci est illustré figure 2.2.

Secondary
wavelets

\™~ Envelope

(new wavefront)

Primary
wavefront™~a_

Ficure 2.2 Construction de 'enveloppe des ondelettes secondaires de Huygens, image tirée

de [22].

Cependant ce principe basé sur la théorie ondulatoire de la lumiére a da attendre
plusieurs décennies pour prendre son ampleur. En effet, les progrés de la compréhension
de la diffraction ont été entravés durant tout le XVIII® siécle par le fait qu'Isaac New-
ton, scientifique de grande renommée par ses contributions nombreuses en physique en
général et particuliérement en optique, favorisait la théorie corpusculaire de la lumiére.
Meéme si cette théorie a pu rendre compte des phénomeénes de réfraction et de réflexion
avec les lois de Snell-Descartes qui dérivent du principe de moindre action bien
connu en mécanique, elle était incapable d’expliquer ’étalement de la lumiére sur un

plan situé en arriére d’un écran troué et éclairé par une source ponctuelle. C’est grace
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au physicien anglais Thomas Young que des progrés significatifs ont pu étre faits. Il
renforca la théorie ondulatoire de la lumiére et introduisit le concept d’interférence, une
idée révolutionnaire a cette époque : de la lumiére pouvait s’ajouter a de la lumiére
pour produire de I’obscurité !

Les idées de Young et d’Huygens furent formalisées mathématiquement par Augus-
tin Jean Fresnel dans le mémoire qu’il présenta en 1818 devant I’Académie des Sciences.
Malgré les contestations de la part des partisans du modéle corpusculaire de la lumiére,
la capacité de Fresnel a modéliser les comportements connus de la lumiére et, surtout,
a prédire correctement les résultats d’expériences inédites la ot échouait la théorie
corpusculaire, acheva de convaincre les plus réfractaires de ses opposants.

Selon le principe d'Huygens Fresnel, lorsqu’une onde monochromatique d’amplitude
complexe E’e de nombre d’onde ky = 27/ tombe sur un diaphragme D, I"amplitude
complexe de I'onde diffractée E, en un point P (figure 2.3) est la somme des amplitudes
complexes des ondes sphériques émises par les points situés a l'intérieur du domaine

D. E4(P) s’exprime alors dans "approximation paraxiale sous la forme suivante :

ikor

A

zmmzéiwm

ds (2.9)

our = MP, dS désigne I'élément de surface entourant le point M appartenant a I’objet
diffractant D et @), un coefficient d’inclinaison. Supposons maintenant que c¢’est une

onde monochromatique plane Eye!(Foz—«t)

qui arrive sur le diaphragme D, situé dans le
plan (z,y,z = 0). Puis regardons le champ résultant aprés le diaphragme en un point
P défini par ses coordonnées (x;,y;, z) situé a une distance D; grande devant toutes les
autres dimensions du probléme, figure 2.3, ce qui implique que tous les rayons diffractés
doivent étre paralléles entre eux pour se superposer a grande distance. Dans ce cadre,
appelé approximation de Fraunhofer ou diffraction a I’infini, 'amplitude du champ
électrique en P s’écrit (en condensant 1’écriture de I'onde incidente en Eoeikoz par souci

de clarté) :
Boios) = [ [ Eiag e oM dray (2.10)

ou k est la direction des rayons diffractés.
On peut aisément exprimer k.OM grace aux données du probléme comme || k ||=

koz%ll

k.OM = - (—:r; + %) (2.11)

1. Notons que kg et || k || sont déterminé par I’équation de propagation des ondes dans I’approxi-
mation paraxiale que doivent satisfaire le champ électrique d’entrée et de sortie. Cette équation donne

la relation w = k¢/n, reliant la pulsation w et le nombre d’onde & .
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FIGURE 2.8 — Le diaphragme D diffracte les rayons incidents de vecteur d’onde kqo. Les rayons
diffractés arrivant en un point P ont pour vecteur d’onde k, kX' , K. Pour une distance D;
tres grande devant les autres dimensions du probléme, ces vecteurs d’onde sont supposés étre
tous paralléles entre eux et on fait l'approzimation k = k' = k”, c’est l'approzimation de

Fraunhofer.

De plus, E.(z,y,2) = EoT(z, y)e** avec T'(x,y) la fonction de transparence décrivant

le diaphragme. Finalement,

. : ~ _i2m (B Vi

By (zi,y5,2) = €lkoz//E0T(x,y)e % (7o) dz dy (2.12)
ou l'on voit apparaitre les fréquence spatiales f, = /\%i et f, = /\%i . Ainsi,

Bl fy2) = e [ [ Bt (agpe i az dy (213)

On remarquera que cette relation correspond a la transformée de Fourier de la fonction
de transparence T'(x,y) du diaphragme D. Nous obtenons finalement une expression

trés simple de 'amplitude du champ électrique a grande distance de I'objet diffractant :

Ey(f. = %,fy - jf)—i) = EJTF (T(z,y)) (2.14)

Etudions maintenant des cas particuliers d’objets diffractants et en particulier celui

d’une ouverture circulaire.

2.1.3 Instrument d’optique & symétrie circulaire

Figure d’Airy

La plupart des instruments d’optique présentent la symétrie de révolution et sont donc
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limités par un diaphragme circulaire de diamétre d. La fonction de transparence de la
pupille d’entrée P(z,y) est la fonction disq(}) définie par :

disq( (2.15)

r )= 1 pourr < g
d 0  autrement

Pour le calcul de P, il est naturel d’utiliser les coordonnées polaires : r et # dans le plan
(x,y) tels que 7 = /a2 + y? et 0 = arctan <§> ; R; et ¢; dans le plan image (x;, ;)
tels que R; = \/a? + y? et ¢; = arctan (%) 1l vient, en posant p; = R;/(\D;) :

R D/2 27 ] ) )
P(pz) _ / / 6—127rpﬂ’(cos€cos ¢i+sin 0 sin ¢;) rdr dé (216)
0 0

soit
~ D/2 2r
P(p;) = / rdr {/ g i2mpir cos (0=¢i) d@} (2.17)
0 0

ou l'on reconnait dans le crochet la fonction de Bessel d’ordre 0, Jy, a un facteur 27
prés; sa valeur est fournie par des tables. En fonction de Jy, P s’écrit en introduisant
w = 2mp;r

: d

D/2 7pid 5 '
P(pz) = / 27TTJO(27TpiT‘)d7” = 3 / wJO(’lU)dw _ 4 |: Jl(szd)
0 0

mpid

] (2.18)

ou Jp est la fonction de Bessel d’ordre 1. L’amplitude du champ électrique de "sortie"

est directement égale & P(p;) son intensité est donc :

—ZJI(Wpid)] 2 (2.19)

o) | Plpy) =5t | 2200

avec S = md*/4 qui est I'aire de la pupille. Si nous tracons la fonction (2.J,(x)/z)?
avec x = mp;d, nous obtenons la courbe 2.4 appelé figure d’Airy. Nous pouvons aussi

exprimer z en fonction de 'ouverture numérique de I'instrument a ouverture circulaire :

—’n'Rid—ﬂ-Ri
~UAD;, A

T

20.N. (2.20)

Le premier zéro est obtenu pour x = 3.83 c’est a dire pour :

_ O _ 122 (2.21)

Api = \D;  d

Cette valeur correspond aussi au rayon de la tache centrale.

Pour un objectif de microscope d’ouverture numérique O.N. = 0.3, pour A = 500nm,

1.22)\
20.N.

le rayon de la tache centrale de diffraction est de AR; = L1pm.
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FIGURE 2.4 — Figure d’Airy : (2J1(x)/x)? tracée en fonction de v = WA%id.

Critere de Rayleigh
Du fait de la diffraction, deux points objets rapprochés peuvent donner, via un ins-

trument d’optique, deux images trop proches pour étre distinguées si la distance entre
ces images est du méme ordre de grandeur que la taille de la tache de diffraction. On
appelle alors résolution I’écart minimal entre deux points objets tel qu'on puisse les
distinguer avec I'instrument d’optique considéré. Pour un systéme a symétrie de révo-
lution, un objectif de microscope par exemple, on utilise le critére de Rayleigh selon
lequel deux image A’ et B’ correspondant a deux points A et B sont distincts si le
sommet de la tache (centrale) de diffraction de I'une correspond au premier minimum

nul de 'autre. Ainsi dans I'espace image nous avons, d’aprés 1’équation 2.21,

AR, 1.22)
_ A 2.29
D, ¥ (2.22)

Or, on peut exprimer en champ lointain, I'espacement dans le plan objet selon (voir

ficure 2.5
gure 2.5) A'B" AR, AB 122\
D, D, D d

ou, rappelons-le, d est le diamétre de la pupille d’entrée de l'instrument d’optique

(2.23)

considéré.

Ainsi le pouvoir de résolution d’un instrument d’optique & ouverture circulaire est

1.22
R= T)\D (2.24)

Notons que le critére de Rayleigh est un critére de séparation des images de deux
points objets éclairés par de la lumiére incohérente, c’est a dire ne possédant pas de

relation de phase entre eux, qu’en donne un systéme d’imagerie.
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‘D = disq(r/d)

FIGURE 2.5 — Deuz objet A et B donne deux images A’ et B’ par un instrument d’optique a

ouverture circulaire si AB = %D

2.1.4 Limite de diffraction intrinséque

Nous avons vu qu’une limitation de 'espace impliquait un étalement spatial di au
phénomeéne de la diffraction autour de I'image stigmatique d’un point objet . Celui-ci
provient directement de la nature ondulatoire de la lumiére qui implique qu'un photon
est décrit par son vecteur d’onde k. Nous allons montrer ici, grace au formalisme de

Ioptique de Fourier, qu’il existe une limitation intrinséque du vecteur d’onde.

Un objet émetteur est décrit par sa répartition spatiale F,.(r) dont la transformée
de Fourier est Ee(k). La propagation des ondes émises & la fréquence wy ne garde
que les composantes de norme kg = woc/n puisqu’elles doivent respecter 'équation de
propagation des ondes 2. L'image de I'objet est donc au mieux donnée, si I'on arrive &

conserver toutes les composantes angulaires, par :

E(k) = E.(k)d(k — ko) (2.25)
Ainsi, dans I'espace réel, cette relation de convolution devient :

E (r) = / E.(XYTE'[§(k — ko)](xr — /) dr’ (2.26)

2. Nous travaillons toujours dans 'approximation paraxiale
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Le cas ultime est donné par un objet ponctuel pour lequel on a : E.(r) = d(r), et

Ey(r) = TF (k= ko)(r)]

= ///M ko)e™ ™ dk
&3

= 3 3/// (k — ko)™ *?k? sin 0 dk df d
™

= 4#2/0 ehoreost gin 9 dg (2.27)
En effectuant le changement de variable : u = cos# c’est a dire du = —sinfd#, on
obtient :
k2
Es — o 1kzoru d
(r) 57, u
k(Q) elk:()'l‘ o e—ik()?"
N 4_71'2|: ikoT :|
k% sin kor
= 9 2.28
272 k[ﬂ’ ( )

L’image d’un point posséde donc un étalement spatial de largeur A(7r) tel que
Akor = koA(r) = 27, ainsi deux points images pourront étre distincts si le maxi-
mum de la tache centrale de diffraction de 'une concorde avec le premier minimum de

I’autre, figure 2.6 :
(2.29)

08

06+

04r

02

sin (z—m)
T—m

FIGURE 2.6 — en rouge, la fonction % et en vert la fonction

Nous obtenons donc une résolution de R = %

, qui est identique a celle trouvée via

le principe d’incertitude. On remarque donc que ce principe revient a dire que le point
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focal obtenu par un instrument d’optique est au mieux limité par sa transformée de
Fourier (on utilise le méme concept dans le domaine temporel, la plus courte impulsion

possible est dite « Fourier Limited »).

2.2 Microscopie en champ proche

La microscopie en champ proche est la premiére technique expérimentale qui a
permis d’observer des objets a des dimensions sub-longueur d’onde grace a la détection
d’ondes évanescentes. Nous allons a présent décrire cette technique en commencant par

expliquer dans quel contexte on observe des ondes lumineuses évanescentes.

2.2.1 L’onde évanescente de Fresnel

Description
La premiére vérification expérimentale de I'existence de ces ondes dites « évanescentes »
est attribué a Newton par le biais du phénomeéne de réflexion totale frustrée. Il s’observe
lorsque la lumiére se propage dans un milieu d’indice de réfraction n; pour se réfléchir
dans un milieu d’indice ny < nq, dés que 'angle d’incidence 6y, du faisceau est supérieur
a une valeur critique 6., définie par la relation n; sin 6. = ny. Dans ce cas de réflexion
totale, toute 1’énergie incidente se trouve réfléchie vers le premier milieu. Cependant,
on peut constater qu’il est possible de détecter une onde dans le second milieu. En effet,
en utilisant un prisme a réflexion totale éclairé par un faisceau lumineux sous un angle
d’incidence supérieur a I'angle critique 6. et en approchant ensuite une lentille plan
convexe dont la courbure est tournée du coté du prisme, nous pouvons alors détecter
une partie de la lumiére une partie de la lumiére, qui était jusqu’a présent totalement
réfléchie dans le prisme. Ceci a lieu dés que la distance qui sépare la lentille et le prisme
est inférieure a la demi-longueur d’onde, c¢’est a dire avant méme le contact entre les
deux milieux. On dit alors que la réflexion totale est « frustrée ». Ce phénoméne dépend
de la longueur d’onde du faisceau : en éclairant le prisme avec un faisceau de lumiére
blanche dans les mémes conditions que précédemment, la tache observée sur un écran
au-dela de la lentille apparait irisée (son centre est blanc et ses bords sont rouges).
Cette observation indique que la lumiére rouge est capable de franchir une couche d’air
plus épaisse que les autres couleurs du spectre visible. Ainsi, par le fait de sa structure
particuliére qui lui impose de ne se propager qu’au voisinage immédiat de la surface de
séparation des deux milieux, cette onde est dite « évanescente » [65].

Depuis sa découverte par Newton, 'onde évanescente a été étudiée en détail par
Fresnel et nous allons & présent la décrire avec plus de précision.

Considérons deux milieux diélectriques d’indices respectifs nq et no tel que no < ny.
1 2 2 1
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Prenons Oxyz un systéme de référence dans lequel le dioptre séparant les deux milieux
correspond au plan Ozy et dans lequel le plan d’incidence est le plan Oxz. les compo-
santes du vecteur d’onde de la partie transmise, dans le milieu 2, d'une onde plane qui
se propage initialement dans le milieu n; et qui se réfléchit sur le dioptre avec un angle

d’incidence #;, s’écrivent :
ko = (w/c)ngsinfy = (w/c)ny sin by
k2 — kgyy =0
ks, = (w/c) \/n22 — ny2sin 6,2

La structure de 'onde transmise dans ny, dépend donc du caractére réel ou imagi-

naire de ks ,. Ce terme est réel lorsque 0 < nysinf; < ng; il devient imaginaire pur
dés que ny sinf; > no. Il y a alors réflexion totale de la lumiére sur le dioptre et 'onde
transmise dans le second milieu est évanescente. Pour plus de clarté, nous allons nous
restreindre au cas particulier ou ny = 1. Les composantes du vecteur d’onde de 'onde

évanescente s’écrivent dans ce cas :

ko, = (w/c)sinfy = (w/c)nysinby > w/c

kz - ]{:2,1} - 0
kQ’Z = 1(w/c) \V 1112 sin 812 —1= 11~{2
En utilisant ces valeurs, on notera que dans ce cas || ko ||[= w/c alors que || ks, ||=

(w/e)v/2n12sin 6,2 — 1 > w/c : le produit scalaire du vecteur d’onde avec lui-méme est
bien égal a (w/c)? comme c’est le cas pour toute onde électromagnétique se propageant
dans le vide, mais la norme de ses composantes ne I'est pas.

Finalement, en résumant ces résultats, nous pouvons noter que pour le vecteur
d’onde dans le milieu 2 :

— la composante paralléle au dioptre ky, vérifie la propriété inhabituelle d’étre
en module supérieure a w/c dans le vide (alors que pour une onde progressive
homogéne aucune des composantes du vecteur d’onde ne peut étre supérieure a
cette valeur) ;

— la composante perpendiculaire au dioptre ks, est imaginaire pure.

A cause de cette derniére propriété, 'amplitude de 'onde évanescente décroit expo-
nentiellement en fonction de z : si 'on porte les résultats précédents dans I’expression
usuelle d'une onde plane, nous obtenons la structure générale d'une onde évanescente
d’amplitude E :

E2 _ ETei(k27$z+kg7zszt) — ETeffcgzei(kz,xmfwt) (230)

Ainsi 'onde évanescente, qui a une structure progressive dans la direction Oz, voit

son amplitude décroitre exponentiellement dans la direction Oz. C’est a cause de cette
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décroissance exponentielle qu’elle n’est détectable qu’a une distance tres faible de la
surface de séparation des deux milieux. Par convention, sa « profondeur de pénétra-
tion » ¢ dans le second milieu (ici I’air) est définie comme la distance pour laquelle son
amplitude Epe " devient égale a Er /e soit :

PP A (2.31)

ko B 21v/ny2sin 0,2 — 1

La vérification expérimentale des propriétés particuliéres de la composante paralléle

au dioptre du vecteur d’onde fiit faite en 1978 par S. Huard en étudiant I'effet Doppler
d’une onde évanescente centimétrique [36|. Tandis que la décroissance exponentielle
du champ lorsqu’on s’éloigne de la surface avait été démontré en fluorescence quelques
années plus tot par K. H. Drexhage [17]. Cette décroissance exponentielle a bien str
une incidence cruciale sur le flux d’énergie transporté par le champ dans I’échantillon :
le flux du vecteur de Poynting, correspondant & la puissance rayonnée a travers une
surface unitaire, est nul en moyenne dans la direction de propagation z alors qu’il ne
I’est pas le long de la surface.

Résolutions et limites

Nous avons vu au début de ce chapitre (équation 2.3) que le pouvoir de résolution
d’un instrument d’optique est inversement proportionnel a la composante du vecteur
d’onde paralléle au plan de l'objet . Cette composante étant plus grande pour une
onde évanescente que pour une onde progressive, on entrevoit alors immédiatement un
moyen d’améliorer le pouvoir de résolution. On peut exprimer le minimum de résolution
atteignable en utilisant la relation 2.2 : AxAk, > 27. Lorsqu’on capte des ondes
progressives, k, appartient a Uintervalle [—w/c,w/c| ce qui donne Ak, = 47/)\. En

rapportant cette valeur dans la relation précédente, on en déduit :

2 A
> — - )
Avz =3 (2.32)

Si on utilise la relation k, = n(w/c)sind = n(27/A)sinf de I'onde évanescente de

Fresnel, la relation précédente 2.32 devient :

A
Ar> —— >
$_2nsin9_2n

(2.33)

La faible valeur de n dans le domaine optique limite énormément le gain que 'on
pouvait espérer obtenir : dans le meilleur des cas 'onde évanescente de Fresnel nous
permettra d’augmenter la résolution de A/2 & A\/2n, soit seulement d’atteindre ce que
I’on peut obtenir en utilisant un microscope a immersion. Quelle conclusion peut-on
alors faire ? L’onde évanescente ne serait qu'une idée farfelue 7 pas du tout ! Dans toute
la discussion ci-dessus nous n’avons considéré que I'onde évanescente de Fresnel obtenue

par réflexion totale. Pour obtenir des effets plus important, ¢’est a dire une plus grande
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résolution, il nous faut chercher des types d’ondes évanescentes dont la composante du
vecteur d’onde dans le plan de I'objet k,, = ky + ky, est encore plus grande. De telles
ondes évanescentes existent : elles ne sont pas obtenues par réflexion totale mais par

diffraction.

2.2.2 Ondes évanescentes créées par diffraction

Considérons la diffraction d’une onde plane par une fente située dans le plan Oxy
de largeur 2L et de longueur infinie suivant Oy. Devant la fente, le champ électroma-

gnétique se propage suivant 'axe Oz et s’écrit :
E(z) = Ejelk=2—t) (2.34)
Juste derriére la fente, en z = 0" , le champ devient :

Ey(z,2=0") = E1(2 = 0)Ty(z, 2z = 0) (2.35)

ou Tt (z, z = 0) est la fonction de transparence de la fente telle que T, (z = [-L,+ L],z = 0) =

lLet Ty, (x =] — 0o, —L[U] + L, +o0[) = 0.
La figure de diffraction, nommeée aussi spectre angulaire de la perturbation, Fy(z,0%),

s’exprime alors suivant :

+oo
By (k,,07) = / dze %" By(x,07)

[e.9]

+L
= I / dye ke
-L

sin kL

— 28, L
YL

(2.36)

D’aprés la théorie de la diffraction 22| le champ au point x s’obtient en propageant
chacune des composantes de Fourier du spectre angulaire Ey (ky, z) = Fs (ky, 07) e

tel que k vérifie la condition de propagation c’est & dire (comme k, = 0)

2

2 2 _ g2 Y
ki +k;=FkFK = =2 (2.37)
Ainsi,
1 [T - :
Ey(z,2) = 2 | dky By (ky, 2) eF® (2.38)
s
1 +°° kL >
= 5| dk2BL Slz IV 5z ik (2.39)
s

Comme nous intégrons sur toutes les valeurs de k, possible respectant la condition

2.37, le champ FEsy(z, z) est composé de deux parties :
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. N A w w .
— une partie homogéne correspondant a k, € [=<, +2];
— une partie évanescente correspond au reste de l'intégration.
Nous obtenons ici des ondes évanescentes pour des valeurs de k, qui ne sont plus limitées

a lintervalle [%,n%], comme ¢’était le cas pour I'onde évanescente de Fresnel obtenue

par réflexion totale, mais qui peuvent théoriquement appartenir a I'intervalle [%

, 00].
Cependant, du fait de la fonction porte due a la fente diffractante, cet intervalle est
réduit : on doit avoir | sink,L |< 1, la borne supérieure d’intégration est alors définie
par

ky = — (2.40)

Finalement, des ondes évanescentes diffractées apparaissent dés que k, = 27/ <
7/ L. Nous retrouvons ici le critére de Rayleigh : L < A/2. Ainsi, plus la taille de I'objet

diffractant (L) est petit, plus la partie évanescente du spectre angulaire E, (kzy2) =

A g2 w2 .

Ey (k.,0)e MZ est importante et surtout, plus les valeurs de k, sont grandes.
Chaque « objet » a la surface d'un échantillon diffracte donc a la fois des ondes

progressives et des ondes évanescentes, la partie évanescente étant d’autant plus im-

portante que les dimensions de cet « objet » sont petites.

2.2.3 Deétection des ondes évanescentes

Précédemment, nous avons vu que plus U'intervalle [—k,., +k,] des valeurs de k, re-
cues par le détecteur sera large, plus la résolution du systéme optique sera grande. On
comprend donc pourquoi la microscopie classique voit sa résolution limitée : ne détec-
tant que les ondes diffractées en « champ lointain » c’est a dire a grande distance (par
rapport a la longueur d’onde) de I'objet, ce type de microscopie ne peut capter que les
ondes progressives qui ne transportent que des informations concernant des objets de
taille supérieure a \/2. De plus, on voit comment il est possible de contourner la « li-
mite de Rayleigh » : les informations concernant les objet sub-longueur d’onde restant
confinées sur la surface de I'objet sans pouvoir se propager peuvent étre détectées en
allant les chercher 1a ou elles se trouvent, c¢’est a dire en approchant le détecteur au plus
pres de l'objet. En effet, si un objet de dimension sub-longueur d’onde peut transfor-
mer par diffraction une onde progressive en ondes évanescentes, des ondes évanescentes
peuvent de la méme maniére, d’aprés le principe de retour inverse, étre transformer
en ondes progressives par diffraction. Ainsi, en approchant une pointe sub-longueur
d’onde de la surface de I'objet observé, les ondes évanescentes présentes a sa surface
seront partiellement transformées en ondes progressives et vont pouvoir transporter
les informations qu’elles contiennent jusqu’au détecteur [65]. L’élément crucial de la
microscopie en champ proche est donc la sonde : elle doit avoir une dimension nano-

métrique et pouvoir étre positionnée a quelques nanomeétres de la surface scannée. Un
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exemple est donné pour une détection assurée par une sonde constituée d’'une fibre

optique effilée reliée a un photo-mulitiplicateur.

2.2.4 Microscope optique en champ proche

Nous allons décrire ici les différentes techniques de microscopies a sonde locale. La
différence entre ces différentes techniques vient de la maniére d’éclairer 'objet.

Nous pourrons nous rapporter a la référence [57| pour tous les détails concernant
ce type de microscopie. Notons simplement qu’il existe deux techniques principales.
La premiére est le STOM (Scanning Tunneling Optical Microscopy) dont I’éclairage
se fait par réflexion totale, la sonde détectant alors les ondes évanescentes a la surface
de ’échantillon, voir figure 2.7. La deuxiéme technique est le SNOM (Scanning Near
Field Optical Microscopy) qui peut étre réalisée de différentes fagons, représentées

schématiquement figure 2.8, ol la sonde peut étre soit utilisée pour éclairer ’objet, soit

\/

7N

FIGURE 2.7 — Schéma de principe du STOM, extrait de [29].

comme pointe détectrice.

Pour finir, la figure 2.9 montre une image des grains sur un film d'ITO (oxyde
d’indium et d’étain) effectuée avec une technique SNOM ainsi qu'une image (image A)
donnée par un microscope a force atomique (qui exploite I'interaction entre les atomes
de 'apex nanométrique d’une pointe et les atomes surfaciques d’un échantillon, le
mesure se faisant via la déflexion d’un micro-levier sur le quel est fixé la pointe). On
constate alors que la technique SNOM donne une image de trés bonne qualité de la

surface de I'échantillon avec une résolution de 20nm.
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FIGURE 2.8 - Les différents modes du SNOM : (a) en illumination; (b) en collection; (c) en
réflexion. Image extraite de [29].

0.3 pm 0.3 um

FIGURE 2.9 - Image des grains d’un film d’ITO donnée par (A) un microscope a force atomique
et (B) un microscope optique de champ proche. Image extraite de [29].

2.3 Microscopie en champ lointain

Malgré leur excellente résolution spatiale, les techniques a sonde locale présentent
I'inconvénient d’imposer une interaction considérable avec le substrat ou le nano-objet
étudié. A ce titre les méthodes optiques en champ lointain, dont le principe repose sur
I'interaction matiére-rayonnement, constituent une alternative moins invasive permet-
tant de sonder « a distance » les propriétés photo-physiques des nano-objets.

Ainsi, en 1990 M. Orrit et J. Bernard [51| ont utilisé la technique d’excitation de la
fluorescence afin de réaliser la premiére détection des photons émis par des molécules in-
dividuelles. A I'origine détectées a température cryogénique dans une matrice solide (ot
les molécules sont finalement isolées spatialement), les molécules fluorescentes uniques

sont désormais observables de matiére routiniére par microscopie confocale de lumines-
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cence a température ambiante, dans des environnements variés. Au cours des années
90, I'essor des techniques de microscopie flit accompagné de progrés constants en ma-
tiere de synthése chimique de nano-objets individuels (nanocristaux semiconducteurs,
nanoparticules métalliques, nanotubes de carbone) [40] et de procédés de croissance de
systémes nanométriques auto-assemblés tels que les puits quantiques [38]. Tl devenait
alors indispensable de disposer de méthodes de détection sensibles et simples & mettre
en ceuvre afin de caractériser la photophysique de nano-objets de plus en plus com-
plexes. C’est ainsi que la quéte vers 'amélioration de résolutions optiques (en champ
lointain) commenca. Cette recherche amena a découvrir que la barriére de diffraction
de la microscopie en champ lointain pouvait étre franchie en utilisant des transitions
moléculaires basiques. Nous montrerons que ce concept exploite la transition entre un
état noir et un état brillant pour changer la capacité de fluorescence des molécules afin
que les molécules ou des objets adjacents a 'objet étudié n’émettent pas. Ce concept
a été utilisé dans la microscopie STED (Stimulated emission depletion) par S. W. Hell
et J. Wichmann pour atteindre des résolution de 35nm en champ lointain [33] ce qui
leur a valu le prix Nobel de chimie en 2014.

Nous allons commencer par décrire les principales techniques de microscopies de lumi-
nescence : la microscopie d’épifluorescence et la microscopie confocale. Pour ce faire
nous introduirons tout d’abord briévement les nano-objets luminescents. Ensuite, nous
intéresserons aux techniques de microscopies sub-diffraction telle que le STED et I'illu-
mination structurée. Nous verrons alors comment ces nouvelles techniques peuvent étre

utilisées avec des échantillons non-fluorescents.

2.3.1 Nano-objets luminescents

On modélise un nano-objet luminescent par un systéme a trois niveau électronique,
voir figure 2.10. Cette approche nous permettra de décrire de maniére générale les
techniques de microscopie de luminescence. Nous considérons de plus uniquement des
transitions dipolaires électriques. L’absorption a lieu vers un état excité |€’) a partir
duquel les électrons photocréés relaxent trés rapidement vers le niveau excité le plus
bas |e). La relaxation a partir du niveau |e) vers I’état fondamental | f) peut s’effectuer
via 1’émission d’un photon (recombinaison radiative) ou par I'intermédiaire de pro-
cessus non-radiatifs. On supposera que la relaxation non-radiative de |e’) vers |e) est
suffisamment rapide pour considérer que seuls les niveaux |e) et |f) sont peuplés. Le

taux de relaxation de I’état excité I', est relié a sa durée de vie par 7, = Fe_l et s’écrit :
=T+ 1,, (2.41)

ou I',,q et I',, sont respectivement le taux de relaxation radiative et non radiative.

Typiquement les durées de vie radiatives sont de 'ordre de la nanoseconde alors que
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les temps caractéristiques des processus de relaxations non-radiatifs se situent dans le
domaine picoseconde. Nous pouvons aussi introduire la largeur homogéne du spectre
d’émission : r

1—‘hom = 78 + '7* (242)

La largeur homogéne est déterminée par la durée de vie de la cohérence du dipole
de transition. Le terme ~* rassemble tous les processus déphasants couplant le nano-
objet et 'environnement extérieur. Il dépend fortement de processus tel que le couplage
électron-phonon, donc de la température. Ainsi, & température cryogénique (< 4K),
il est possible de disposer de systémes pour lesquels la largeur homogéne est limitée
par la durée de vie de I'état excité. En revanche, a température ambiante, les proces-
sus déphasant brouillent la cohérence optique en quelques femtosecondes. La largeur

homogeéne est alors de 'ordre de quelques dizaines de nanométre (soit environ 0.1eV)
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FIGURE 2.10 - Diagramme d’énergie schématique d’un nano-objet individuel luminescent ;
la courbe de transmission du filtre passe bande utilisé en microscopie de luminescence est

représentée.
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2.3.2 Microscopie de photoluminescence

Principe et contrainte

Il existe a I'heure actuelle plusieurs stratégies permettant de détecter des nano-objets
individuels luminescents. A température ambiante, il n’est pas possible de profiter
de la finesse des raies d’excitation pour sélectionner spectralement un nano-objet
individuel [64]. Ainsi il est nécessaire d’effectuer une sélection spatiale. La distance
moyenne séparant les nano-objets doit donc étre supérieure a la limite de résolution
optique du dispositif d’imagerie. Comme nous l'avons vu précédemment, la résolution
transverse des microscopes optiques en champ lointain est de I'ordre de \/2, ou A est
la longueur d’onde de détection. Ceci nous impose une densité surfacique de 'ordre
del pum™=2 pour les échantillons utilisés, ce qui n’est pas toujours réalisable. Mais dans
le cas d’une excitation non-résonante de la luminescence par I'intermédiaire d’un état
excité |e’). Les photons émis ont alors une énergie plus faible que les photons absorbés.
Il est donc possible de les sélectionner spectralement a ’aide d'un miroir dichroique ou
d’un filtre passe-bande, voir figure 2.10.

Microscopie d’épifluorescence

Il s’agit de la technique de détection de la luminescence la plus simple & mettre en
ceuvre. L’excitation est réalisée en champ large avec un faisceau collimaté, voir figure
2.11(a). Pour cela, on focalise le faisceau excitateur dans le plan focal arriére de 1'ob-
jectif. Les photons émis vers l'arriére sont alors collectés avec le méme objectif de
microscope et traversent le miroir dichroique, alors que le faisceau excitateur réflé-
chi par I’échantillon subit une nouvelle réflexion au niveau du miroir dichroique. Le
faisceau de luminescence est filtré spectralement a l'aide d’un filtre passe-bande (ou
éventuellement d’un filtre coloré), puis focalisé sur une caméra équipée d’'une barette
CCD (Charge Coupled Device) 2D refroidie. Le plan image de I'objectif est ainsi conju-
gué avec la surface du détecteur. Le champ large éclairé (typiquement 25 x 25um?) est
ensuite visualisé. La résolution de la microscopie d’épifluorescence est identique a celle

des techniques de microscopie classique. Elle est donné par le critére de Rayleigh :

~1.22)
“ 20.N

ou O.N. désigne 'ouverture numérique de 'objectif utilisé. Microscopie confocale

(2.43)

Au contraire de la microscopie d’épifluorescence, la microscopie confocale est une tech-
nique ponctuelle. Un dispositif classique de microscopie confocale utilise un faisceau
(le plus souvent un faisceau laser) fortement focalisé sur un faible volume d’excitation
limité par la diffraction (appelé volume confocal) a 'aide d’un objectif de microscope
de grande ouverture numérique. Le faisceau de luminescence est recueilli avec le méme
objectif et séparé du faisceau excitateur réfléchi par un miroir dichroique, voir figure

2.11(b). Afin de détecter uniquement les photons issus du volume confocal, le signal de
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FIGURE 2.11  Microscopie de luminescence : (a) Montage d’épifluorescence, (b) Montage de

microscopie confocale.

luminescence est filtré spatialement a 1’aide d’un diaphragme (trou d’épingle) de faible
diamétre (5 a 30pum) conjugué avec le point d’excitation, puis focalisé sur un détecteur
ponctuel également conjugué avec le volume confocal. Le diamétre du trou d’épingle
est optimisé de facon a avoir la meilleur sélection axiale possible. Les détecteurs les
plus fréquemment utilisés sont des photodiodes & avalanche (APD). Dans beaucoup
de cas la surface active du détecteur est suffisamment faible pour réaliser le filtrage
spatial sans avoir recours a un trou d’épingle. Afin d’acquérir des images confocales,
I’échantillon est placé sur un scanner piezo-électrique permettant le balayage a 2 voire
3 dimensions sur plusieurs dizaines de pm. La résolution de la microscopie confocale est
sensiblement meilleure que celle de la microscopie d’épifluorescence. En effet, contrai-
rement a la microscopie conventionnelle I’échantillon est éclairé par un spot limité par
la diffraction et la détection de la fluorescence est faite de maniére symétrique, ainsi la
réponse du microscope est donné par le produit de la figure de diffraction de 'excita-
tion et la détection : I(z,y, 2)Im(z,y, 2) = I*(z,y, z). Cette dépendance quadratique
avec I'intensité implique que la résolution est améliorée d’un facteur /2 par rapport a
celle de la microscope d’épifluorescence. Elle s’écrit donc [68] :
~0.87A

2.3.3 Microscopies d’hyper-résolution

La dépendance du signal de fluorescence avec le carré de 'intensité d’excitation ob-
tenue en microscopie confocale permet d’améliorer la résolution optique par rapport a

la microscopie de fluorescence conventionnelle (d’épifluorescence). Cette méme dépen-
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dance peut étre obtenue via une absorption a deux photons. L’excitation du fluorophore
de son état fondamental |f) vers son état excité (fluorescent) le plus bas |e) requiert
alors deux photons d’énergie égale a la moitié de la différence d’énergie entre les états
le) et|f), c’est a dire de longueur d’onde égale a deux fois la longueur d’onde d’émission
(pour une excitation en résonance). Le doublement de la longueur d’onde implique que
la taille du spot d’excitation est aussi doublée (voir équation 2.4), ce qui n’est pas com-
pensé par la réduction de la résolution par v/2. De la méme maniére une absorption a
m-~photon ne permettra pas d’améliorer la résolution. Mais quoi qu’il en soit, comme m
est fini, la limite de résolution liée a la diffraction est uniquement déplacée avec ce type
de technique, on ne va pas au-dela de la barriére de diffraction. Dépasser la « barriére »
de diffraction signifie en effet que le role limitant de la diffraction est levé et que le
pouvoir de résolution peut étre amélioré, au moins conceptuellement, jusqu’a I’échelle
moléculaire voire au-dela. Il est clair que ni la microscopie confocale, ni la microscopie
multiphotonique ne remplit ce critére. Les techniques de microscopie sub-diffraction en
champ lointain ont été mises au point en se basant sur I'idée clef que ce sont les fluoro-
phores eux-méme grace a leurs états intermédiaires qui peuvent permettre de descendre
a des résolutions de l'ordre du nanométre. Cette idée est en compléte opposition avec
les microscopies a sonde locale qui sont basées sur la modification de la propagation de
la lumieére. Cette idée a permis de développer de nouvelles techniques de microscopies
dont les résolutions descendent a quelques dizaines de nanomeétre. La premiére a voir

le jour a été la microscopie de déplétion par émission stimulée (STED).
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Microscopie STED et dérivés

La microscopie STED (Stimulated Emission Depletion) utilise une paire d’état brillant

le) et noir | f) (chacun possédant plusieurs sous niveaux vibrationnels) pour restreindre
I’état brillant a une zone de dimension plus petite que celle donnée par la diffraction.
Pour ce faire, ’échantillon est éclairé par deux types de faisceaux : un faisceau d’ex-
citation (limité par la diffraction) qui excite la fluorescence et un faisceau de forme
annulaire, appelé faisceau STED. Une fois excités, les fluorophores s’équilibrent sur
I'état vibrationnel le plus bas de I’état brillant |e), d’ou ils peuvent revenir a un sous
niveau vibrationnel de 'état fondamentale (ou noir) |f) par émission de fluorescence,
avec un temps caractéristique 7.. Le faisceau STED a pour but de forcer les fluoro-
phores a revenir dans leur état noir. Ceci se produit si le taux d’émission stimulée
olstepAsTep/hc est plus important que celui de 1’émission spontanée 1/7., o nous
avons noté o la section efficace de I’émission stimulée, A la constante de Planck, ¢ la
célérité de la lumiére dans le vide, Isrpp et Agrpp l'intensité et la longueur d’onde,
respectivement, du faisceau STED. Agrgp est choisie de maniére a ce que les fluoro-
phores atteignent un niveau vibrationnel de |f) de haute énergie de décroissance rapide
afin que la dé-excitation prédomine. De plus, la décroissance de la fluorescence étant
proportionnelle & exp (—Isrrp/Is), avec I I'intensité de saturation de la fluorescence
caractéristique de la molécule étudiée, pour Isrgp = 31, les fluorophores éclairés par
le faisceau STED sont majoritairement dans leur état noir, ceci par effet de saturation,
figure 2.12.



Microscopie en champ lointain 23

a b /35 (on) 3A (off)

m
b3
n
m
3
I8 o
2
m
=)
Fluorescence (normalized)

lstep (GW em™2)

FIGURE 2.12 — Déplétion par émission stimulé de I’état excité du centre coloré (vacance char-
gée) de l'azote dans le diamant.
(a) Diagramme d’énergie représentant 1’état fondamental, ['état excité fluorescent ainsi que

les transitions induites par le faisceau d’excitation (Exc), par le faisceau STED et [’émission

(Em) des centres vacants de l’azote.
(b) Décroissance de la fluorescence en fonction de lintensité du faisceau STED. Pour

Istep > 20MWem™2, le centre de lazote est privé de sa capacité a fluorescer, il est éteint.
Image extraite de [56].

Ainsi, un signal de fluorescence ne pourra étre émis que par la zone de I’échantillon
non éclairée par le faisceau STED. Le faisceau STED ayant une forme annulaire, son
intensité est minimale au centre Isrpp(z = 0,y = 0) = 0 puis croit radialement. La
superposition du disque de Airy, correspondant a la figure de diffraction du faisceau
d’excitation, et du faisceau STED telle que Isrpp > I, éteint tous les centres de
fluorescence couvert par le disque de Airy sauf ceux placés au minimum du faisceau
STED ou Isrpp < 31, figure 2.13. Le point important ici est que la zone résultante
ne sera plus limitée par la diffraction du fait du caractére fortement non-linéaire du

processus d’émission stimulée, son extension est donnée par :

Ax,y (2.45)

 20.N.\/1+ Iz /1,

On remarque que la résolution spatiale R = Ax,y est proportionnelle & A\, comme toute
technique de champ lointain, mais elle n’est ici plus limitée par A. En effet, en prenant
I3 5/ Is — oo, on obtient Az, y — 0 [30] |31].



24 Extension de la microscopie a des dimensions submicroniques

Exc. STED Eff.Spot

p <<

- P —> - <4+—|~20nm

» X

|

A

e_ 2n sina.\[1+//Is

= Lens
"

FIGURE 2.18  Principe de fonctionnement de la microscopie STED, image tirée de [32].

La figure 2.14 montre l'efficacité de la microscopie STED. Elle permet de mettre
en évidence les centres des sites vacants de I'azote dans le diamant avec une résolution
d’environ 25nm que ne montrent pas les images faites en microscopie confocale.

a LRV
3 (_:thoc'al

FIGURE 2.1/ - La microscopie STED révéle les centres des sites vacants de l'azote dans le
diamant. (a) image en microscopie confocale et (b) STED de la méme région du cristal, obtenu

en effectuant un scan grice a un systéme de déplacement piezo-électrique. Image extraite

de [56].
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La microscopie GSD (Ground State Depletion) est le deuxiéme concept permettant
concrétement de dépasser la barriére de diffraction. Bien que dérivant de la microscopie
STED, le mécanisme permettant d’éteindre la fluorescence est nettement différent. Ce
nouveau procédé, qui se fait a des intensités lumineuses bien plus faibles, utilise en
effet un état métastable triplet, et non plus I’état fondamental, comme état noir pour
éteindre la fluorescence en dehors du volume focal. La microscopie GSD a montré
sa capacité a imager efficacement des grappes de protéines immunomarquées sur la
membrane plasmique de cellules immobiles avec une résolution de R = 50 — 90nm
en utilisant un laser continu de densité d’excitation de quelques kW par centimeétre
carré [6].

Récemment, P. Wang a mis au point une technique d’imagerie sub-diffraction pour
des échantillons non-fluorescent |66|. Cette technique utilise, comme dans la microscopie
STED, un phénoméne de saturation controlé spatialement pour réduire la taille de la

zone imagée. Le principe de cette technique est illustré figure 2.15.
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FIGURE 2.15 — (a) Illustration de leffet de saturation de la transition électronique d’un sys-
teme a deuz niveauz. Les photons pompe et sonde sont indiqués avec des fléeches rouges et
vertes, respectivement. (b) Schéma de principe du montage expérimental. Les lignes poin-
tillées montrent que le faisceau pompe est modulé. (c) Représentation des trains d’onde des
faisceauz pompe, de saturation et sonde dans la région de focalisation du faisceau annulaire, a
gauche, et au centre du volume focal, au milieu. Le transfert de la modulation de la pompe se
fait seulement au centre ou l'intensité du faisceau de saturation est proche de zéro, a droite.
Image extraite de [66].
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On utilise ici un processus pompe-sonde ot une impulsion pompe modulée tempo-
rellement par un modulateur acousto-optique a une fréquence de 7M Hz perturbe la
densité de porteurs de charge dans I’échantillon qui induit alors une modulation de I'im-
pulsion sonde lui succédant (pour une explication détaillée de ce processus voir 1.4.2).
Un faisceau laser de forme annulaire est ensuite intercalé entre le faisceau pompe et le
faisceau sonde pour saturer de maniére transitoire la transition électronique en péri-
phérie du volume focal. Cette méthode, appelée microscopie a saturation d’absorption
transitoire (Saturated TA), a permis d’imager des nano-plaquettes de graphite avec
une résolution de 300nm a une longueur d’onde (de la sonde) de 830nm qui montre

bien que la barriere de diffraction est levée, figure 2.16.

Pump-probe Saturated TA

FIGURE 2.16 — Image sub-diffraction de nano-plaquettes de graphite. (a) et (d) Images o0b-
tenues en microscopie pompe-sonde conventionnelle. (b) et (e) Images de la méme zone de

[’échantillon obtenue avec la microscopie a saturation d’absorption transitoire, image extraire

de [66].
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Microscopie a illumination structurée :

Dans les années 2000, M.G.L. Gustafsson mit au point une nouvelle technique de micro-
scopie sub-diffraction dont les exigences expérimentales sont plus légéres que celles né-
cessitées par la microscopie STED et GSD ou il faut superposer exactement le faisceau
d’excitation et le faisceau STED, mais qui demande un effort de traitement numérique
des données aprés acquisition.

La premiére technique de microscopie a illumination structurée est linéaire (les mi-
croscopies STED et GSD sont des techniques non-linéaires par le fait qu’elles utilisent
la saturation de la fluorescence). Son principe consiste a remplacer ’éclairement uni-
forme d’un microscope conventionnel par une illumination structurée permettant a des
informations de I’échantillon normalement inaccessibles car a trop haute résolution, de
devenir observable sous la forme de franges de moiré. Cet effet appelé « effet moiré » est
illustré figure 2.17. Si deux motifs légérement différents sont superposés, leur produit
montrera des battements appelés franges de moiré dont les fréquences spatiales sont
déterminées par la différence des fréquences spatiales des deux motifs. Dans notre cas,
un des motifs est la répartition spatiale inconnue d’objets fluorescents et le deuxiéme
est l'intensité de la lumiére d’excitation intentionnellement structurée spatialement.
Comme la quantité de lumiére émise en un point de I'échantillon est proportionnelle
au produit entre la densité de fluorophores et I'intensité d’excitation locale, I'image de

fluorescence observée est, alors le produit des deux motifs et contient donc des franges

FIGURE 2.17  Eztension de la résolution par effet moiré. Si les hétérogénéités spatiales d’un

de moiré.
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échantillon inconnues (a) sont multipliées a un motif d’illumination connu (b) un motif de
battement, les franges de moiré, apparait (c). Les franges de moiré apparaissent auz différences
de fréquences entre la fréquence du motif d’illumination et chaque fréquence spatiale de la

structure de l’échantillon. Image extraire de [25].

Comme le montre la figure 2.17 (c), de telles franges de moiré peuvent étre bien de
dimensions bien plus grandes que celles des motifs originaux et elles peuvent permettre
de rendre observables des détails de I’échantillon trop fins pour étre résolus par le mi-

croscope. En effet, pour une illumination structurée de fréquence kq, chaque fréquence
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spatiale k£ de I’échantillon donnera des franges de moiré a la fréquence k — k1. Or, nous
avons montré, 2.3, que tout microscope optique est limité par la diffraction et posséde
une fréquence de coupure kg = 1/Az = 20.N./Aep 0U Ay est la longueur d’onde
d’émission des fluorophores observés. Donc, si la différence des fréquences spatiales ob-
tenues par effet moiré est inférieure a cette fréquence de coupure, les franges de moiré
pourront étre observées avec ’objectif de microscope. On mesurera donc les fréquences
spatiales k — kq sur I'image et finalement, en connaissant k; on pourra remonter a des

valeurs de k = ko + k1 par reconstruction numérique comme l'illustre la figure 2.18.

FIGURE 2.18 Principe de la microscopie a illumination structurée. Image de gauche : les
fréquences spatiales observables par un microscope optique conventionnel décrivent un cercle
de rayon 1/Ax = ko. Image de droite : si la lumiére d’excitation contient la fréquence spatiale
k1, un nowveau panel d’informations devient visible sous la forme de franges de moiré (cercle
hachuré). Cette région a la méme forme que la région observable normalement mais centrée
en k1. La fréquence spatiale mazimum qui peut étre détecté est donc kg + k1. Images extraites

de [25].

En pratique I’échantillon est éclairé par un motif sinusoidal contenant 3 fréquences
spatiales —ki,0, +k;. Chacune de ces fréquences donnera sa contribution dans les
franges de moiré observées sur I'image finale et il n’est pas possible de les séparer
en utilisant une seule image. Néanmoins, les coefficients avec lesquels ces contributions
sont sommeées dépendent de la phase de l'illumination structurée qui est connue et
controlable. En enregistrant au minimum trois images de I'échantillon avec des phases
de l'illumination structurée différentes, les trois composantes peuvent étre séparées via
une relation arithmétique simple, et les informations qu’elles contiennent restaurées
a leur bonnes positions. En choisissant un motif d’illumination structurée le plus fin

possible (c’est a dire avec un ky le plus grand possible), il est possible d’accéder a des
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information de fréquence spatiale double (dans la direction du motif d’illumination). En
répétant cette opération avec différentes orientations de l'illumination structurée, on
peut alors observer toutes les fréquences spatiales contenues dans un cercle de rayon
double par rapport a la région physiquement observable [24]. La figure 2.19 montre
que la microscopie a illumination structurée permet d’obtenir une résolution de 130nm

alors qu’un microscope confocal est limité a 210nm.

FiGuRrE 2.19  Un amas de microsphéres fluorescentes de diamétre nominal de 121nm imagé
par un microscope (a) conventionnel,(b) confocal et (c) a illumination structurée. La taille
approzimative de chaque mire observée est de 130nm avec le microscope a llumination struc-
turée, de 290nm avec le microscope conventionnel et de 210 avec le microscope confocal. Image
extraite de [24].

On peut encore atteindre de meilleures résolutions avec ce type de microscope en
utilisant des non-linéarités optiques telle que la saturation de fluorescence. Contrai-
rement a la microscopie STED et GSD, la microscopie a saturation par illumination
SSIM (Saturated Structured Illumination Microscopy) confine I’état noir plutot que
I’état brillant, produisant ainsi des régions ou les fluorophores restent éteints et entou-
rés par des régions ou ceux-ci fluorescent. Avec une intensité d’illumination supérieure a
I'intensité de saturation des objets fluorescents contenus dans I’échantillon, I;; > I, ces
régions noires seront de dimensions sub-diffraction (comme avec le faisceau STED). On
peut aussi comprendre I'amélioration de la résolution par l'utilisation de non-linéarité
en regardant dans 'espace réciproque, c’est a dire I'espace des fréquences spatiales, voir
figure 2.20. Lorsque I’échantillon est éclairé avec une excitation sinusoidale dont I'inten-
sité maximale est proche de I'intensité de saturation, I’émission de fluorescence n’aura
pas une forme sinusoidale mais contiendra des harmoniques de fréquences spatiales
plus élevées : 2k, 3k, 4k, etc.
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L’image qu’on observe de I’échantillon ainsi éclairé sera alors une superposition de
plusieurs composantes de la réponse optique de I’échantillon, chacune déplacée dans
I’espace réciproque d’une valeur correspondant aux fréquences spatiales des compo-
santes de Fourier du motif d’éclairement, voir figure 2.20. Le nombre d’harmoniques
est a priori illimité mais comme on I’a signalé dans le chapitre précédent, plus I'ordre de
la non-linéarité est élevé plus la réponse optique correspondante est de faible intensité
et donc difficilement observable. On peut quand méme s’attendre a pouvoir observer
jusqu’a la troisiéme harmonique, correspondant alors a une augmentation d’un facteur

trois de la résolution spatiale de 'image.

c d

a

FIGURE 2.20 — Extension de la résolution par illumination structurée non-linéaire. (a) Zone
des régions spatiales observables par un microscope conventionnel. (b) Exemple de motif d’illu-
mination sinusoidale. (¢) La figure d’éclairement contient trois fréquences spatiales : une a
lorigine (point noir), correspondant a l'intensité moyenne, et deuz o +ky (points gris fon-
cés), correspondant o la modulation. De nouvelles fréquences spatiales apparaissent avec une
excitation non-linéaire (provoquant la saturation de la fluorescence) : elles correspondent a
des harmonique des fréquences du motif d’éclairement (points gris clairs). (d) Régions des
fréquences spatiales observables pour un microscope conventionnelle (en noir), pour un micro-
scope a illumination structurée (gris foncé) et pour une illumination structurée non-linéaire
(gris clair) basé sur les trois premiéres harmoniques. (e) Région observable si ’opération est
répété pour différentes orientations du motif d’éclairement. Celte région est bien plus éten-
due que celle montrée en (a) et montre que cette technique permet de reconstruire l'image de

léchantillon avec une résolution bien supérieure. Image extraire de [25].
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La figure 2.21 d et e montre amélioration de la résolution spatiale apportée par
I’effet non-linéaire de 'excitation qui est d’environ 120nm.

FIGURE 2.21 — Un amas de microsphéres fluorescentes imagé par un microscope (a) conven-

tionnel, (b) confocal, (¢) a illumination structurée et (d) a illumination structurée non-linéaire.

Comme il n’est pas nécessaire de scanner ’échantillon, une image en champ large peut-étre
obtenue. Image extraite de [25].
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2.4 Conclusion

Durant ces derniéres décennies de nombreuses techniques de microscopie sub-diffraction
ont été développées. Toutes ces techniques ont en commun d’utiliser des non-linéarités
de la réponse optique des nano-objets étudiés pour atteindre des résolutions dépas-
sant la centaine de nanomeétres. En effet, les non-linéarités permettent d’obtenir des
vecteurs d’ondes dont les composantes paralléles au plan de I’échantillon sont supé-
rieures a celle du motif d’illumination comme le montre la figure 2.22. La résolution
d’un instrument d’optique étant inversement proportionnelle a la composante paralléle
du vecteur d’onde, plus celle-ci sera grande, meilleure sera la résolution.

La microscopie a illumination structurée saturée utilise la fluorescence comme ré-
ponse optique et sa saturation comme effet-non linéaire mais, tout comme le STED, on
peut concevoir une technique d’illumination structurée non-linéaire utilisant un autre
type de réponse optique, comme par exemple ’absorption induite mesurée lors d’une ex-
périence pompe-sonde. En utilisant la saturation d’absorption comme effet non-linéaire
on pourrait alors de dépasser la « barriére de Rayleigh » . Nous verrons comment il est
possible de mettre au point cette nouvelle technique dans la derniére partie de cette

thése (partie III).
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FIGURE 2.22  Génération d’harmonique par saturation. (a) Intensité de fluorescence d’un
échantillon éclairé par un faisceau gaussien modulé par des rayures sinusoidales avec une pé-
riode de 2.5um, de densité d’énergie par impulsion de 0.58m.J/cm?, courbe du bas, et de
37mJ/em?, courbe du haut. La courbe du bas suit le profil sinusoidal car la densité d’énergie
d’excitation est sous le régime de saturation. Pour la courbe du haut, le régime de saturation
de la fluorescence est atteint créant des pics plus larges et des vallées plus abruptes. (b) Trans-
formée de Fourier des profils précédents montrant cing harmoniques créées par la saturation.
Image extraite de [25].
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Introduction

La description de la lumiére en terme d’ondes planes est couramment utilisée pour
modéliser les différents processus non-linéaires ayant lieu dans des matériaux semi-
conducteurs. Méme si cette description permet de rendre compte des dynamiques tem-
porelles des signaux générés par ces processus non-linéaires (comme nous I'avons vu en
1.3), elle ne décrit pas 'influence de la forme spatiale des faisceaux excitateurs sur la
réponse optique obtenue. Les ondes planes ont en effet une extension spatiale infinie
qui ne correspond & aucune réalité physique.

Les modes d’un laser sont généralement bien décrits par des faisceaux gaussiens
dont les fronts d’onde peuvent étre approximés a des plans dans le cas ou leurs rayons
de courbure sont grands, c’est a dire lorsque les faisceaux sont collimatés. Or, lorsque
se produit l'interaction lumiére-matiére dans les expériences d’optique non-linéaire,
les faisceaux incidents sont fortement focalisés, il semble donc que 'approximation en
terme d’ondes planes ne soit pas du tout adéquate. De plus, des phénomeénes de satu-
rations peuvent avoir lieu, cela modifie alors fortement le profil transverse a I'origine
gaussien. Il parait donc essentiel de considérer la forme spatiale des faisceaux exci-
tateurs pour rendre compte proprement des différents processus mis en jeux dans les

échantillons étudiés.

Dans cette partie nous allons étudier I'influence de la forme spatiale des faisceaux
incidents sur les faisceaux générés par un processus non-linéaire tel que le mélange
d’ondes. Nous restreindrons cette étude en considérant des modes de Laguerre-Gauss
qui possédent une symétrie de révolution autour de leur axe de propagation, propriété
commune a tous les faisceaux.

On commencera par décrire les modes du champ électromagnétique dans le cadre de
I’approximation paraxiale. Nous rappellerons alors ce que sont les modes de Laguerre-
Gauss et leurs propriétés, notamment en termes de moment angulaire.

Puis nous présenterons la description théorique du mélange d’ondes que nous avons
effectuée, via les équations de Bloch, dans le cas ou les champs sont décrits par des
modes de Laguerre-Gauss.

Ensuite nous donnerons quelques précisions sur I’échantillon étudié, le puits quan-
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tique de CdTe/CdZnTe.

Enfin les deux derniers chapitres seront consacrés aux expériences réalisées : pre-
miérement, le mélange d’onde en géométrie non-colinéaire qui nous a servi d’expérience
préliminaire pour mettre au point la deuxiéme expérience, celle du mélange d’onde en

géométrie colinéaire.



Chapitre 3

Les modes de Laguerre-Gauss

3.1 Les modes propagatifs du champ électromagné-
tique : du mode Gaussien au mode de Laguerre-

Gauss

3.1.1 L’équation d’onde

Les différents modes propagatifs de la lumiére se déterminent en résolvant I’équation

d’onde. En trois dimensions, cette équation s’écrit :
bl

1 0°F

2
B -2
v c? Ot?

=0 (3.1)

avec ¢ la vitesse propagation de I'onde. L’équation d’onde est linéaire, on peut alors
appliquer la séparation des variables d’espace et de temps. Nous choisirons une solution

périodique dans le temps, c’est & dire un champ monochromatique, telle que :
E(z,y,2,t) = E(x,y, 2)e” ™ + C.C. (3.2)

avec w = kc la pulsation et k£ = 27” le nombre d’onde. C.C'. est le complexe conjugué

du terme le précédent et vaut donc E*(z,y, 2)e™!.

En remplagant dans I’équation 3.1, on obtient I’équation de Helmholtz :
V2E+KE=0 (3.3)

Supposons maintenant que la propagation de I'onde se fasse dans la direction des

z positifs, £(x,y, z) doit donc étre de la forme :
g($7y7z) = 80($7y7z)eikz (34)
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En injectant I’équation 3.4 dans 3.3 et en simplifiant on obtient :

2 2 2
& , P& | P& + o280 _ 0 (3.5)

0x? + Oy? + 022 0z

En choisissant & (x,y, z) = & = constante on obtient une onde plane :
E = kvt L C.C. (3.6)

qui constitue une base des solutions de 1’équation d’onde trés souvent utilisée (car
mathématiquement trés simple). Cependant cette solution ne constitue pas un mode
propagatif de la lumiére réellement observable. Les ondes planes monochromatiques
n’ont effectivement aucune localisation ni dans le temps ni dans 'espace, le sens du
temps n’est alors pas défini. Or, comme le disait Sommerfeld, « les sources doivent étre
des sources, pas des puits d’énergie. [.’énergie rayonnée des sources doit se disperser a
'infini ; aucune énergie ne peut étre rayonnée de 'infini vers le domaine étudié » [62].

Il faut donc construire une onde qui a un début et une fin. L’idée la plus simple
consiste a superposer des ondes planes monochromatiques et former ce qu’on appelle
un paquet d’onde. La linéarité de I’'équation de propagation autorise a appliquer le
théoréme de Fourier : une superposition linéaire d’ondes planes est toujours solution

de I’équation. L’expression mathématique d’une telle superposition s’écrit |53] :

- // dk, dkyA(k:,;,k) o+ iy (2o —h, %) 2 (3.7)
ko2t 2<k? (27)°

La notation du vecteur d’onde sous la forme k = (kx, ky, \/k'Q — k% — k:y2> refléte la

conservation de U'énergie : k = \/kZ + k2 +kZ=w/c.

Il faut maintenant trouver une expression convenable pour que 'amplitude A(kz, ky)
des contributions des ondes planes de vecteurs d’onde k satisfasse les critéres énoncés

précédemment et corresponde a ce que les lasers actuels délivrent comme faisceaux.

3.1.2 Solutions de I’équation d’onde paraxiale

Les lasers actuels générent un champ électromagnétique spatialement cohérent qui
posséde une extension transversale finie avec une vitesse d’étalement modérée. Cela si-
gnifie que 'amplitude de 'onde varie trés lentement lorsqu’elle se propage suivant ’axe
z comparée a la longueur d’onde et a la largeur du faisceau. On peut alors appliquer
lapproximation paraxiale a I’équation 3.7 et supposer que 'amplitude A(km, k,) décroit
suffisamment rapidement lorsque £, et k, croissent de maniére a étendre les bornes des
intégrales & 400 et a approximer la racine carrée dans I’exponentielle & k — % En

appliquant ces hypothéses, seules les valeurs correspondant a k,, < k contribuent de
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maniére significative au calcul de l'intégrale. Notons que cette approximation corres-

pond a négliger le terme 882520 dans I'équation 3.5; I’équation résultante
T T gy (3.8)
1 = .
0x? 0y? 0z

est appelée 1" équation d’onde parazxiale.

Pour construire des bonnes solutions de cette équation, deux caractéristiques du flux
d’énergie total du champ électromagnétique (proportionnelle au carré de 'amplitude)
sont aussi a considérer [53|. Premiérement, la divergence correspondant a I’étalement de
I’amplitude des ondes planes dans ’espace réciproque, c’est a dire des vecteurs d’onde,

et qui s’exprime selon :

T dk, [T dk,
2 o

divergence oc/ Y (k? + k) | A2 (3.9)

—00 —00

et deuxiémement, 1’extension spatiale transverse qui est la taille du faisceau (décrit par
I'intensité du champ) dans le plan perpendiculaire & la direction de propagation z, et

qui est définie par :

400 400
extension transverse o / dx/ dy (2> +¢*) | E |?

ok, [T dk s, 04
= — . 1
[ (GG r). 6o

—00 o0

Le mode fondamental d’'une impulsion laser est alors celui qui posséde une diver-
gence et une extension transverse minimales, c’est a dire telle que I’'amplitude de son
champ minimise le produit divergence x extension transverse. Le produit de sa taille
dans 'espace réciproque et dans l'espace réel est donc minimum. Ce mode posséde
donc l'extension spatiale la plus petite possible qui est I’analogue dans le domaine
temporelle aux impulsions dites Fourier Transform correspondant aux plus courtes
impulsions réalisables.

De plus, ce mode fondamental doit correspondre au mode dont la symétrie est la
plus haute : la symétrie de rotation autour de I’axe de propagation z. Les coordonnées x
et y sont donc équivalentes et on utilisera Pabréviation r? = 22 +y*. Aprés calcul, |53],

on obtient

E(r,y,2) = o~ T ik 5 46(2) (3.11)

w(z)
ou plusieurs paramétres ont été introduits :
— wy correspond a la valeur de la largeur du faisceau a z =0

_ mwo

- ZR =" > est appelée longueur de Rayleigh et décrit la divergence du faisceau ;




72 Les modes de Laguerre-Gauss

/ 2
—w(z) =wey/1+ <i> représente la largeur du faisceau & z quelconque;;

2
R=z(1+ i) correspond & la courbure du front d’onde;

— (z) = arctan (i) est appelée la phase de Gouy et décrit le changement rapide
de phase du champ électrique lorsqu’on se rapproche du point ou la taille du
faisceau est minimale, ¢’est & dire en z = 0.

Les quatre premiers paramétres sont indiqués sur la figure 3.1a. Ce mode de champ,

donné par I'’équation 3.11, est appelé le mode fondamental Gaussien car I'intensité

correspondante :

2

| B P=| €(a,9,2) P'= e 5 (3.12)
montre un profil perpendiculaire a 'axe de propagation z de forme gaussienne (figure
3.1b).

On appelle aussi ce mode le mode symétrique ou mode T E My, T EM signifiant
que le mode est transverse électrique et magnétique (E et B sont de direction perpen-
diculaire a la direction de propagation). On peut remarquer qu’a la limite du rayon de
courbure infini on retrouve la formulation, mathématiquement trés simple, de 'onde
plane; c’est pourquoi cette description de la lumiére est largement utilisée pour expli-

quer de nombreux phénoménes.

A
Longueur de Rayleigh 0,8
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(a) Propriété d’un faisceau gaussien. (b) Profil d’intensité gaussien.

FIGURE 8.1 — Mode fondamental Gaussien

Pour déterminer les modes d’ordres supérieurs, on peut considérer que la symétrie
des modes d’un laser est liée aux éléments tels que les fenétres placées a 'angle de
Brewster qui ne possédent pas la symétrie de révolution autour de I’axe de propagation,
dispositifs souvent présents dans les résonateurs optiques. Dans ce cas, la symétrie
cylindrique est rompue. Le mode laser généré posséde alors une symétrie rectangulaire
dans le plan perpendiculaire a I’axe de propagation. Ces modes sont appelés T'EM,,,, car
ils s’obtiennent en ajoutant une modulation de la forme k'k; a 'amplitude A(k,, k,) du

champ électromagnétique. En intégrant ces caractéristiques on trouve que les solutions
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de I’équation de Helmholtz se dérivent suivant des polynémes d’Hermite noté H,, définis
par, [53] :

H,=(-1)"e? dx”€_7 (3.13)

Ces solutions sont alors appelées modes d’ Hermite-Gauss (HG) :
5gf§m) x Y _or? 2
SHG(:C y,z) = ———=H,, V2—— ) H, [ V22— | ¢ w@? 'R ik t9(2)) (3.14)
w(2) w(z) w(2)

Les faisceaux d’Hermite-Gauss forment une base compléte des solutions de I'équation
d’onde paraxiale. En prenant /¢ o(nm) = = /1/(2"n!)(2/7)/* comme facteur de norma-
lisation et en raison de l'orthogonalité des polynomes de Hermite, les modes de HG

sont orthonormaux (une fois intégrés suivant les variables transverses x et y) :

+oo +oo
/ dx/ dyeﬁfj (z,v, z)[é’fpc(a:,y, 2)" = OmoOnp (3.15)

La figure 3.2 montre U'intensité (c’est a dire le carré de la partie réelle des amplitudes)
a z = 0 pour différentes valeurs de m et n. On retrouve pour m = n = 0 le mode

gaussien possédant la symétrie de révolution.

HG
(myn)

(0,0) (1,0) (2,0) (L,1) (2,1) (2,2)

FIGURE 3.2 — Modes d’Hermite-Gauss décrits par leurs coefficients (m,n).

Dans certaines cavités de laser a haute puissance il arrive que les modes dégénérés
(de méme fréquence) TEMy et TEMq oscillent en quadrature de phase simultané-
ment, on obtient alors un faisceau en forme de donut , il s’agit d’'un mode de Laguerre-
Gauss (LG). Ce type de mode du champ électromagnétique correspond aux solutions
de I’équation d’onde paraxiale (vérifiant 'approximation paraxiale) en coordonnées cy-
lindriques. On obtient ces solutions en modulant 'amplitude de A(kx,k ) avec une

fonction périodique de la variable angulaire [53] a = arctan ( ) telle que

ky £ ik, = (/K2 + k2 € (3.16)
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L’amplitude des modes de Laguerre-Gauss noté SleG s’écrit en coordonnées cylin-

driques :
rv2 2r? 2l

Ely (r,6,2) = o) L'” o i b CpHIF VG (317
P (7" o) Z) w(z) w(z) D w(z)2 e e2Re ( )

Lé, est un polynome de Laguerre généralisé dont I'expression est donnée par :

—lllgz gp
ey T e —a,.p+]l]

Ly(z) = o Caian) (3.18)

et 80L(fp) = /2l1p! /[ (p+ | 1 ])!] est le facteur de normalisation.
Remarquons que Lloll = 1. L’expression d’un mode de LG SfOG a donc une forme un

peu plus simple :

w(z) \w(z)

||
o rv2 572 lo—(|1]+1)w(2))
g 0 (7", ¢,Z> — _’ e w(z) e 2R e (319)

Les faisceaux de LLG forment une base compléte des solutions de I’équation d’onde
paraxiale. Elle est orthonormale suivant les indices [ et p lorsqu’on intégre le faisceau

sur tout le plan (7, @) :

27 “+o00
/ do / rdr€LE (1, 6, 2)[EXS (1, 6, 2)]" = by (3.20)

La figure 3.3 montre différents modes de Laguerre-Gauss pour des valeurs différentes

du couple (p,1).

LG
(p.D)

(0,0) (0,1) (0,2) (L,0) (LD (2,0)

FIGURE 3.8 — Modes de Laguerre-Gauss décrient par leurs coefficients (p,1).

3.1.3 Particularités des modes de Laguerre-Gauss

Nous allons a présent nous concentrer sur les modes de LG et leurs caractéristiques.
La figure 3.3 nous montre que la valeur de p est directement liée aux nombres d’an-

neaux noirs concentriques. De plus, ’équation 3.17 montre que leur amplitude dépend
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de I'angle azimutal quantifié par le nombre [ : la phase est modifiée tous les 2xl lors-
qu’on se déplace autour de I'axe de propagation. On observe bien cette caractéristique
sur la figure 3.4. La derniére colonne représente le profil d’interférence entre différents
modes de LG et une onde « plane » en géométrie colinéaire lorsque les deux ondes qui
interférent ont parcouru chacune le méme chemin optique. I.’intensité des interférences
est constante lorsque la différence de phase est constante, or dans cette configuration
celle-ci ne dépend que de la phase du faisceau de LG considéré. On observe ainsi direc-
tement la dépendance de la phase du mode de LG avec ’angle azimutal : pour [ = 1
on a une simple hélice, pour [ = 2 une double etc.; le signe de [ nous donne le sens de

rotation de I’hélice et donc, la chiralité du mode.

*
¢¢.
Yo

FiGuRE 8.4  La colonne de gauche représente le front d’onde, au centre le profil transverse
d’intensité, et a droite le profil d’interférence entre chaque mode de LG considéré et une onde

plane en géométrie colinéaire. Image tirée de [52].

La dépendance en €' de 'amplitude des modes de LG ne lui confére pas uniquement
des propriétés spatiales mais aussi des propriétés en terme d’énergie et de moment. En

particulier ce type de mode posséde un moment orbital angulaire noté L.
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3.2 Le moment orbital angulaire

Les radiations électromagnétiques transportent en plus d’une énergie £ = % par

photon, un moment composé d’une partie linéaire et d’une partie angulaire.

Les interactions entre rayonnement et matiére étant inévitablement accompagnée
d’un échange de moment, celui-ci se manifeste souvent par des effets mécaniques sur
la matiére. Ce sont ces effets qui ont permis de mettre en évidence et de déterminer le

moment linéaire et angulaire de la lumiére.

En effet, Kepler dit suggérer I'existence d’'un moment linéaire de la lumiére pour
expliquer pourquoi les queues des cométes pointent dans la direction opposée au soleil.
Les théories de Poynting de 1905 sur les champs électromagnétiques, notamment sur la
pression de radiation et la densité de moment associée, puis d’Einstein en 1920 sur le
rayonnement du corps noir, ont ensuite démontré que chaque photon devait posséder
un moment linéaire, ou impulsion, de valeur p = hk, avec k = 27” le nombre d’onde. Ce
moment est a l'origine de la pression de radiation exercée par la lumiére sur la matiére

qui est actuellement mis a profit pour piéger et refroidir des particules [52].

Poynting suggéra aussi que la lumiére polarisée possédait un moment angulaire de
spin S associé a la polarisation circulaire. Pour un seul photon S prend la valeur oh
avec 0 = %1 pour une lumiére polarisée circulairement droite et gauche respectivement.
Beth fit le premier & observer le moment angulaire de spin de la lumiére vérifiant ainsi
la théorie de Poynting. I’expérience de Beth, datant de 1936, est basée sur ’analogie
mécanique du moment comme source d'un couple menant a la rotation d’un objet.
Ainsi, si les photons polarisés circulairement possédent un moment angulaire, ils de-
vraient exercer un couple sur une lame biréfringente demi-onde, qui transforme une
polarisation circulaire droite en gauche. L’expérience fit réalisée en éclairant avec une
lumiére polarisée une lame biréfringente A/2 suspendue & une fine fibre de quartz.
Beth mesura ainsi que pour N photons le ratio entre le moment angulaire et ’énergie
(W = Nhw) est de +1/w [4].

Ce n’est seulement que 50 ans plus tard que l'idée de moment orbital angulaire
appartt. En 1992, un groupe de 'université de Leiden (Pays-Bas) a montré qu’un
faisceau lumineux dont la phase a une dépendance avec 'angle azimutal en €!'?, posséde
un moment angulaire indépendant de son état de polarisation [1|. Ce groupe montra
alors, via les équations de Maxwell dans 'approximation paraxiale, que les modes de
Laguerre-Gauss d’un laser ont un moment angulaire orbital de [A par photon, avec [
entier positif ou négatif. La détection de ce moment par la mesure du couple exercé sur
une paire de lentille cylindrique (modifiant le signe de [) en analogie avec 1'expérience
de Beth s’est avérée trop difficile a réaliser. Mais en utilisant des pinces optiques, des

atomes peuvent étre piégés, rendant possible 'observation du transfert de moment
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angulaire de la lumiére & la matiére [27]. C’est ainsi que plusieurs expériences ont
montré que le front d’onde hélicoidal des modes de Laguerre-Gauss induit une rotation
de la particule piégée autour de 1’axe de propagation de la lumiére [50]. La partie spin
du moment angulaire provoque quant-a elle une rotation de la particule sur elle méme.

Récemment les modes de LG ont aussi été utilisés dans des géométries de pinces
optiques. En effet, un faisceau de LG focalisé posséde un fort gradient de champ élec-
trique en direction du centre de focalisation du faisceau, une particule diélectrique peut
donc étre piégée par ce gradient. Si la particule est en plus absorbante, il est possible
d’observer un transfert de moment orbital. C’est dans cette configuration que Simp-
son et al. ont montré que le moment angulaire de spin de £/ par photon associé a
la Tumiére polarisée peut s’additionner, ou se soustraire, au moment angulaire orbital
donnant ainsi un moment angulaire totale J = L + S [61]. La séparation de moment,
angulaire en deux parties totalement indépendantes ne se vérifie que dans le cadre de
I’approximation paraxiale, sans quoi la polarisation et la charge du vortex d’un faisceau
de LG sont intriquées [2].

Depuis la mise en évidence de ces propriétés, de nombreuses expériences ont mis
a profit les effets mécaniques du moment orbital angulaire [27]|. Ses effets optiques
ont aussi été largement utilisés dans de nombreux processus non-linéaires. En utilisant
un ensemble d’atomes froids, des atomes de césium par exemple, comme milieu non-
linéaire, le stockage et la manipulation du moment angulaire orbital de la lumiére
a été démontré [47]. Dans ces expériences, deux faisceaux lumineux transportant un
moment angulaire orbital excitent ’état fondamental des atomes de césium et créent
une superposition cohérente d’états qui peut étre vue comme un réseau d’indice. Un
troisiéme faisceau, se propageant en sens inverse des deux autres mais ne possédant pas
de moment angulaire orbital, se diffracte sur ce réseau; le faisceau diffracté est alors

une superposition des deux faisceaux incidents.

D’autres expériences ont montré que comme l’énergie ou le vecteur d’onde, le mo-
ment angulaire orbital est conservé lors d’'un processus non-linéaire. Par exemple, I'uti-
lisation de mode de Laguerre-Gauss EzflG dans un processus de doublage de fréquence a
montré que le faisceau généré est caractérisé par un moment angulaire de charge 2/ mais
que son profil spatial n’était plus un mode de LG car le nombre p était modifié [14].
De la méme maniére la conservation du moment orbital angulaire a été observée dans
des processus de « down-conversion » ou de mélange a quatre ondes |16] [46]. Toutes
ces expériences indiquent donc que, comme toutes les autres propriétés intrinséques de
la lumiére, le moment orbital angulaire obéit aux conditions d’accord de phase. Ce-
pendant, il n’a jamais, & notre connaissance, été établi de relation formelle décrivant
explicitement les conditions d’accord de phase que doivent étre respectées par les modes

de Laguerre-Gauss. De plus, la réponse temporelle de ces processus non-linéaires n’a



78 Les modes de Laguerre-Gauss

jusqu’ici pas été exploitée.
Avant de détailler ces deux points, nous allons conclure cette partie en nous inté-
ressant a la maniére de produire et de caractériser ces modes bien particuliers de la

lumiére.

3.3 Génération et caractérisation de faisceaux de Laguerre-

(GGauss

Une des techniques de génération de ces modes particuliers est basée sur 1’hologra-
phie qui permet d’obtenir des faisceaux de moment orbital angulaire bien précis.

Pour comprendre ce procédeé il est essentiel d’étudier la somme cohérente d’un fais-
ceau de Laguerre-Gauss et d’un faisceau de référence. Le motif d’interférence alors crée
sert de masque, une fois imprimé sur une plaque photographique ou restitué numé-
riquement par un SLM (Spatial Light Modulator ou modulateur spatial de lumiére),
dans le processus d’holographie. De plus, I’étude du motif d’interférence entre un mode
de Laguerre-Gauss et un mode de Gauss est la meilleure méthode pour caractériser ce
mode particulier, c’est a dire pour déterminer la charge de son moment orbital angu-
laire. En effet, on va retrouver la singularité de phase présente dans un mode de LG

dans ce motif d’interférence.

3.3.1 Interférence entre deux faisceaux de Laguerre-Gauss

Considérons deux faisceaux de Laguerre-Gauss E, et E; se propageant suivant z,
et z, respectivement. Les axes z, et z, sont séparés d’un angle 20 comme indiqué
sur la figure 3.5. Choisissons un repére commun, le repére (z,v,z), et projetons les
coordonnées de E, et E; sur ce repére.

Chaque repére (Z,,Yn, 2,) est muni d’un repére cylindrique (r,, ¢n, 2,) comme in-

diqué sur la figure 3.6, tel que :

Tp = T, COS8Q,
Yn = TpsSino,
Zn = Zn (3.21)

Le passage des coordonnées (z,,¥,,2,) aux coordonnées (z,y,z) se fait via une
rotation d’un angle 6 autour de 'axe y. On obtient alors :
T, = xcosl+ zsinb

Yo = Y
2 = wsinf — zcosb (3.22)
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Ficure 8.5 — Configuration et notation en géométrie non-colinéaire

FIGURE 5.6

On peut ensuite

et enfin on peut

o’

tan ¢,

Za

Zn

N

Chaque repére (Tn, Yn, 2n) est muni d’un repére cylindrique (ry, Gn, 2p).

les exprimer en fonction des coordonnées (r, ¢, z) :

Ty = rcos¢gcost+ zsinf
Yo = Trsing
2q = rcos¢sing — zcosf (3.23)

écrire les coordonnées (r,, dq, z,) en fonction de (r, ¢, 2) :

= r?cos’ ¢pcos® ) + 2?sin? 0 + 2rz cos ¢ cos O sin @ + r* sin® ¢
7 sin ¢

rcos ¢ cosf + zsin 6
= zcosl —rcos¢sinb (3.24)

On se place dans I'approximation paraxiale, c’est a dire qu’on suppose que I’angle

0 est petit, on peut donc faire les approximations suivantes : cosf ~ 1 et sinf =~ 6.
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On se restreindra donc aux termes d’ordre 1 en 6. Les coordonnées de I'impulsion se

simplifient en :

r® = 12+ 20rzcos¢
rsin ¢
tan g, = ———
an ¢ rcos ¢ + z6
2 = z—rbhcos¢ (3.25)

De la méme fagon on peut exprimer les coordonnées (74, ¢y, 2,) en fonction de (7, ¢, z),

en effectuant une rotation d'un angle —6 autour de I’axe y.

n? = 12 —20rzcos¢
rsin ¢
t = v
an g rcos ¢ — z0
2, = z+rfcoseo (3.26)

Pour deux faisceaux E, et E; polarisés suivant e, de fonction d’onde E,, = &,e'¥",
Iintensité moyenne de la figure d’interférence formée par la superposition cohérente de

ces deux ondes est donnée par :

I = |E,+E ‘2
et | gaei%’a + gb61<Pb |2

= &2+ & +2cos(pq — 1) (3.27)

Les franges correspondant a des interférences constructives satisfont la relation :
Ap = p, —pp =210
Dans le cas de deux faisceaux de Laguerre-Gauss, ’amplitude des champs électriques

E01a(Tay Pas 2a) €t Eou, (16, Db, 25) a la forme suivante :

80’171 (Tn, ¢n’ Zn) _ Eoei(kgéﬁf —(ln-i—l)arctan(zj:n)+knzn+ln¢n) (328)

On fait 'hypothése que les faisceaux (a) et (b) sont dégénérés en énergie de photon
(ko = k) et possédent la méme courbure de front d’onde et la méme portée de Rayleigh
(R, = Ry = R et zp, = zgy = 2zgr). De plus, on se place dans le cas ou z est proche de
zéro, on a alors arctan (i) ~ i et &, ~ &, ~ O.

Calculons maintenant la différence de phase A® et déterminons le profil d’interfé-
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rence.

Ap = @o— vy

kara2 Za
= S5 - (lo + Darctan (;) + kozo + ot
oy’ + (b + Darctan ) k1 ¢
R b . b2b — LyPb
k —0 )
= — (r"+2z0rcos®) — (I, + 1)ﬂ +k(z—60rcos®)+1,P
2R ZR
)
_ (r* — 2207 cos @) + (I, + 1)% —k(z+0rcos®) — [,
2R ZR
k z Or cos
= —2z0rcos®+ (I, —l,)— — (la +lp + 2) + 2kOr cos o + (1, — 1) P
R ZR ZR
2
= — <2k‘ + M) Oz + (1, — ) arctan (Q) + ¢(2) (3.29)
ZR T

avec p(z) = 2= (420r cos @) + (I, — la) =

La figure d’interférence est calculée a z fixé. Le premier terme de ¢(z) est pour z
constant, trés lentement variable avec x : on pourra négliger sa contribution. Le terme
©(z) n’est donc pas a prendre en compte dans le calcul de Agp.

On peut remarquer que pour [, = [, = 0, on retrouve la différence de phase bien
connue pour des ondes planes séparées d'un angle 26. Les franges d’interférences sont
des lignes a x = constant séparées entre elles d'une distance 7 dans le plan z = 0.

Utilisons les variables réduites 2’ = $ et y' = ¥, la différence de marche Ay s’écrit

alors :

/

Ap = — (47r + (la+ 1+ 2)?) 0z’ + (l, — ly) arctan (%) + ¢(2) (3.30)
R

Le terme (I, + I, + 2)% peut étre estimé facilement. En effet, la portée de Rayleigh

. 2 . . _ .
a pour expression zgp = Ww% avec wy ~ 10um , ainsi ﬁ = mwy? ~ 7 x 1071 qui est
négligeable devant 47. Finalement, pour construire le motif d’interférences, il nous faut

résoudre :

/
Ap = 4m0x' + (I, — lp) arctan <%>
= 2mn (3.31)

11 nous suffit donc de tracer la fonction f(2/,y') = sign[cos(4mfz'+(l,—I}) arctan (%) )]

qui nous donnera la valeur de +1 lorsque 'argument du cosinus vaut 0 modulo 27 et

—1 si celui-ci vaut —7 modulo 27r. On obtient alors un profil d’interférence, donné fi-

gure 3.7, qui posséde une fourche située en (2 = 0,y = 0). On compte un nombre de
franges différent pour 3’ < 0 et pour 3’ > 0, ici la différence fait 1 ce qui correspond a

la valeur de [, — [.
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FIGURE 3.7 — Figure d’interférence entre deux faisceaur de LG. La figure montre le tracé de
la fonction f(x',y') = signlcos(4nfz’ + (I, — 1) arctan (yl))} avecla =2, =1¢et6=0.3

x/

3.3.2 Caractérisation des modes de Laguerre-Gauss

Nous venons de voir que le profil d’interférence entre deux faisceaux de LG (noté
E, et Ej, supposés co-polarisés) nous renseigne sur la différence de charge de leur
moment angulaire orbital. Cela constitue donc un bon moyen de déterminer la charge
l, d'un mode de LG en utilisant pour Ej un faisceau de charge [, = 0, c¢’est a dire un
mode gaussien. La figure 3.8 montre comment dans des cas plus compliqués, on peut
déterminer la valeur de [,. Il suffit de compter le nombre de dents de la fourche qui se
forme alors, ce nombre moins un est la valeur de la charge du moment orbital angulaire

L [18].

| [ 1 .? | .'I f i
| b [gain net
- - I = | de 4
| ud 'iq ™ = | |franges

FIGURE 3.8 — Comment reconnaitre la charge d’une fourche : nombre de dents de la fourche

moins 1. Image tirée de [18].
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3.3.3 Génération de modes de Laguerre-Gauss

Nous allons conclure cette partie avec la description des différentes méthodes de
génération de faisceaux de Laguerre-Gauss. Il s’agit d’induire une singularité de phase,
c’est a dire de générer un front d’onde hélicoidal a partir d’un front d’onde plan (ou
sphérique). Ces différentes méthodes sont trés dépendantes des technologies disponibles.

Nous avons déja mentionné au début de ce chapitre que de tels modes pouvaient
étre générés spontanément dans des cavités lasers de hautes puissances : par exemple le
mode E&f apparait lorsque les modes de Hermite-Gauss T'E My, et T'EM;, oscillent en
quadrature de phase simultanément dans la cavité. En se basant sur cette observation,
un groupe de Leiden [52] a créé une technique analogique basée sur des lentilles cy-
lindriques qui permet de transformer des modes de HG, dépourvus de moment orbital
angulaire, en mode de LG, possédant un moment bien défini de (A par photons, figure
3.9. Ce procédé est basé sur le changement de la phase de Gouy dans la zone ou le
faisceau est elliptiquement focalisé (grace aux lentilles cylindriques) pour transformer
des modes de Hermite-Gauss d’ordre élevés 5;,{2 en leurs modes de Laguerre-Gauss
ELY correspondants tels que [ = m —n | et p = min(m,n).

Cependant, méme si ce « convertisseur de mode » est trés efficace, on constate
que pour chaque mode de LG souhaité, il est nécessaire d’avoir un mode de HG initial
bien particulier. Cette nécessité limite donc le nombre de mode de LG que I'on peut

produire.

Reversed
LG modes

LG modes & 2
HG modes 8

7 mode
o converters

£ =49 \
Ty mode m’ f =
b or

e
E“..

converters

e gl

Dove prism

g €= 4]
: o

/

FIGURE 3.9 — Une paire de lentille cylindrique peuvent étre utilisée pour conwvertir un mode
de Hermite-Gauss (HG) en un mode de Laguerre-Gauss (LG). Comme la méme paires de
lentilles peut servir pour plusieurs modes de HG, une large gamme de mode de LG peut étre
créée. En augmentant la séparation entre les deux lentilles cylindriques on peut inverser le

signe du moment orbital angulaire du mode de LG alors généré. Image extraite de [52].
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Ainsi, pour créer des faisceaux de front d’onde hélicoidal la méthode la plus répan-
due et la plus pratique est basée sur I'utilisation d’hologrammes. Comme nous I’avons
dit précédemment, un motif d’interférence développé (et réduit) sur plaque photo-
graphique peut étre utilisé comme un hologramme. Cette méthode analogique a été
maintenant remplacée par une méthode numérique. Nous connaissons en effet la forme
mathématique de la figure d’interférence entre un mode de LG et une onde plane. Il est
donc possible de la calculer, de la simuler sur un SLM (Spatial Light Modulator) qui
peut alors étre utilisé comme un réseau de diffraction. La reconstruction holographique
consiste ensuite simplement & envoyer un faisceau d’ordre zéro (un mode gaussien) sur
un réseau possédant une fourche, voir figure 3.10. La charge de cette fourche (c’est a
dire son nombre de dents moins un) correspondra alors a la charge du moment orbital
angulaire du faisceau de Laguerre-Gauss qui sera généré a 'ordre (1) de diffraction du

réseau |28].

First-order diffracted beams

=43

Incident
Threefold dislocation
hologram

Ficure 3.10  Un hologramme peut produire un faisceau de front d’onde hélicoidale possédant
un moment orbital angulaire de charge lh par photon. L’hologramme approprié peut étre cal-
culé, ou il peut étre généré a partir du motif des interférences entre un faisceau possédant la
forme spatiale désirée et une onde plane. Le motif d’holographie ainsi obtenu est comparable
a un réseau de diffraction mais posséde une dislocation de charge | sur l’aze optique (ici il y a
une dislocation de 3). Lorsque ’hologramme est éclairé avec une onde plane, le premier ordre

de diffraction posséde le front d’onde hélicoidal souhaité. Image extraite de [52].

Il existe encore une autre méthode trés pratique, mais un peu plus cotteuse, pour
générer des modes de LG de charge bien définie : I'utilisation de masques de phase
en spirale [3]. Ces masques sont réalisés dans un matériau d’'indice de réfraction n et

leur épaisseur varie avec I'angle azimutal. Ils introduisent donc une modification de la
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phase en fonction de I'angle azimutal comme l'indique la figure 3.11. Lorsqu’une onde
plane passe a travers ce masque de phase, elle subit une modification de sa phase A¢

qui dépend de I'épaisseur x traversée :

Ap = w (3.32)

Afin d’obtenir un mode S&IG il faut que sur un tour on ait :
Aror = 2ml, (3.33)

on trouve ainsi I’épaisseur s maximale du masque en fonction de la charge du mode de
LG souhaité :

(3.34)

FiGure 8.11  Masque de phase en spirale d’indice de réfraction n. L’épaisseur du masque
de phase h est proportionnelle a la position azimutale décrite par l'angle ® tel que la hauteur
totale s = 2= Image extraite de [43].

n—1-

La dépendance de I'épaisseur s avec la longueur d’onde impose d’utiliser un masque

spécifique a la longueur d’onde centrale du faisceau lumineux utilisé.
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Chapitre 4

Equations de Bloch et modes de

Laguerre-Gauss

Les équations de Bloch permettent de décrire théoriquement les évolutions tem-
porelles des populations et des cohérences électroniques lors d’une interaction lumiére
matiére via des processus non-linéaires. Dans la section 1.3 nous avons développé ces
équations jusqu’a l'ordre 3 dans le cas d’'une interaction entre un systéme a deux ni-
veaux, correspondant & une approximation des niveaux d’énergie des semi-conducteurs
étudiés, et des ondes planes. Mais cette description trop simple des champs électroma-
gnétiques ne permet pas de prendre en compte la forme spatiale des impulsions. Or,
dans les expériences d’optique non-linéaire les faisceaux sont fortement focalisés et de
nombreux phénoménes (tels que la saturation) modifient de maniére importante leurs
formes spatiales. Il parait donc essentiel de développer les équations de Bloch dans une
autre base que celle des ondes planes. Nous allons effectuer ici un développement en
modes de Laguerre-Gauss.

En effet, les modes de Laguerre-Gauss forment une base compléte des solutions de
I’équation d’onde paraxiale et posséde une symétrie de révolution autour de leur axe de
propagation, propriété commune & tous les faisceaux. Ainsi, chaque faisceau gaussien
modifié par un phénomeéne de saturation, par exemple, pourra s’exprimer comme une
somme de modes de LG.

Dans cette partie, nous allons exprimer la moyenne de I'opérateur dipolaire par des
modes de Laguerre-Gauss et mettre alors en évidence I'importance de la forme spatiale

des impulsions excitatrices sur celle des signaux générés.

87
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4.1 Expression de la polarisation du troisiéme ordre

Nous considérons trois impulsions colinéaires (a), (b), (¢) de méme fréquence cen-
trale w et donc de méme vecteur d’onde k. L’'impulsion numéro (n), arrivant a I'instant
T, telle 7. > 1, > 7,, d’enveloppe complexe &,(r,t — 7,), de phase a l'origine ¢, et de

polarisation (linéaire pour simplifier) e, s’écrit sous la forme suivante :
E,(r,t) = E,(r,t — 1) Wmmhetenle 4 O.C. (4.1)

L’enveloppe complexe de chaque impulsion se décompose en une enveloppe tempo-

relle & ,,(t — 7,,) et un profil spatial wu,(r) décrit par un mode de Laguerre-Gauss :
En(r,t —7,) = Eyn(t — T )un(r) (4.2)

avec en coordonnées cylindriques :

LG

0Ly, : ikr? —i(2pn+\ln|+1)arctan( z )
’Um('r; ¢7 Z) ( n(p”)l) elln¢€2Rn e “Rn

wy, (2

tnl
2 2r2\ -z
() ()

avec Lg;‘l un polynéome de Laguerre généralisé, [,, étant une valeur entiére algébrique
positive ou négative et p, une valeur entiére positive.
Pour chacune des impulsions (a), (b) et (¢) nous choisirons p, = 0, nous donnant
LiW =1
0 e .
Rappelons la signification et I'expression des différents paramétres utilisés pour
chaque impulsion n :
— R, est le rayon de courbure du front d’onde & la position z tel que R, =
ZR, \ 2
2 (L4 72)7

— zg, est la portée de Rayleigh (ou profondeur de champ) telle que zg, =

W)

A ?
Wo(ny la largeur du faisceau (ou "waist") & z = 0 et w, la largeur du faisceau a la

/ 2
position z telle que w,, = wogy4/ 1+ (L) :

ZRnp,

— [, est la charge du moment orbital angulaire du mode de LG considéré ;

~ & = V21! 7 (ppt | 1, ])!] est le facteur de normalisation.

Dans le cas d'impulsions de méme polarisation et dans le cas le plus simple ou la
durée des impulsions est plus courte que le temps de cohérence de la transition du

systéme & deux niveaux considéré, &, (t — 7,,) = 6(t — 7,,) et la polarisation a l'ordre
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trois s’écrit (expression directement dérivée de 1.41) :

3 .
Py = () (1
= Tr (ﬁ(3)ﬂ)
i 4 _(t=7c) —iwio(t—Tc) _ (Fe—Tp)
= —E|M10| Ot —7.)0(7c — 1)0(1 — Ta)e T2 e O en T

- (Tb’;;'a) (uc(r)ub (r)uz(r)ei(wlo(Tb—Ta)+k.Z+g0c+4pb—<pa)

_'_uc(r)uz(r)ua(r)e*i(wlo(Tb*Ta)*k~Z+‘Pc*<Pb+90a)) +O.C. (4.4)

avec T} le temps de décroissance des populations tel que

I (Tio+Toea)

i 4.5
T . (4.5)
et Ty le temps de relaxation des cohérences (ou temps de déphasage) tel que
4.6
oo h (4.6)

Puis en exprimant chaque profile spatiale w,(r) par des modes de LG avec p, = 0, on
obtient :

Py = (A®) (1)
= Tr(p"p)
_ _(te—7)  _ (7p—7a)

= ol 0t — )07 — ) — e T e

) el
Eottz0) €ty Eoieo) (Tvr> (TVP> b(rvr> ()

wWa(z) wy(2) we(z) \ wy wy, W,

. k k k - ¢ z z . a 1 zZ
[elr2(2Rc+2Rb_2Ra>e 1((|l |+1)arctan(zR(c))+(|lb|+1)arctan(zR(b)) (Jlal+ )arctan(zR(a)))
ei(wlo(Tb_Ta)+(lc+lb_la)¢+k-3_§oc_@b+@a)

. k k k —1 1 Z
te (ehe—ayraha), I(WCH )‘"Ct’m(%(

—i(w1o (Tb_Ta)_(lc—lb+la)¢—k-z+@c—<ﬁb+<ﬂa)}

— 1 = al+1 =
c)) (Jtp |+ )arctan(zR(b))—i—(H |+ )m‘ctan(zR a)))

e

+C.C. (4.7)

Cette formule (4.7) nous donne déja la dynamique temporelle quelque soit la forme
des faisceaux : le signal (c’est a dire l'intensité) du troisiéme ordre généré décroit, en

fonction du retard 7, — 7,, avec une constante de temps % et en fonction du retard

T. — Ty, avec une constante de temps %

On constate qu’a partir des populations générées a l'ordre (2) par les impulsions

(a) et (b), 'impulsion (c) génére des polarisations caractérisées par deux valeurs de
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leur moment orbital angulaire(MOA) : I, — (I, — l,) et l. + (I, — l,). Ce résultat peut
étre interprété en terme de réseau induit : 'interférence entre les deux premiéres im-
pulsions (a) et (b) crée un réseau induit caractérisé par une hélice de charge [, — [,
(voir 3.1.3) qui se comporte alors comme un masque de phase sur lequel se diffracte
ensuite la troisiéme impulsion (c¢). Ainsi, on peut facilement transposer ce résultat a
une géométrie non colinéaire, a condition que les faisceaux restent peu écarté de ’axe
optique. Le motif d’interférences créé par les deux premiéres impulsions en géométrie
non-colinéaire possédera une fourche avec un nombre de dents égale a | I, — [, | +1.
Ce motif sera vu comme un hologramme pour I'impulsion (c); celle-ci se diffracte alors
sur cet hologramme (voir figure 3.10) donnant a I'ordre (41) de diffraction un faisceau
tel que [ = 1.+ (I, —l,) et a Pordre (—1) un faisceau de charge | = [. — (I, — l,). De
plus, les conditions d’accords de phase en géométrie non-colinéaire ajoutent un facteur

i(ket(kpb—ka))r

de phase ¢ qui devrait apparaitre dans les deux termes de I’équation 4.7

(ke + (kp — ka) dans le premier terme de 4.7 et k. — (kp — ka) dans le deuxiéme). La

cas de la géométrie non-colinéaire se comprend donc aisément a partir du cas colinéaire.

4.2 Expression simple du signal généré par la polari-
sation du troisiéme ordre : conservation du mo-

ment orbital angulaire

Dans un échantillon macroscopique, chaque dipole génére une polarisation a I'ordre
trois. Pour calculer le champ généré E4(r,¢) nous devons donc sommer les contributions
de chaque dipdle sur 'ensemble de I’échantillon excité par les trois faisceaux incidents.
On suppose que 1’échantillon est homogéne, infini dans les directions x et y, et qu’il a
une épaisseur finie d.

De plus, nous voulons exprimer ce champ en terme de mode de LG. Ainsi,

iksr? —i(2ps+|l |+1)arct0m( )
Ei(r,t) = eﬁ% ev? § Ch (1) o s
Ds>ls

w;(z
<zf Fuenee o

ol les C’Ilfs (t) correspondent a la projection de la moyenne du moment dipolaire a I'ordre

trois sur la base des modes de LG :

Cle(t / /¢ / » r,1)E(r) drrdf dz (4.9)

avec &(r) donnée par
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et avec u,(r) donné par 4.3.

Donc,
2\ (11,1
Cult) = / / / Ly (2L>6 (3r+d)
Ds w2
T (b 0 = 2p l9 S
Eottn0) E0(in0) E0(1n0) 0t
wa(z) wy(2) we(z) ws(z)
llal |2 |l ILs]
" v\ " (rvE\ " (v
Wq, Wy We Wy
e—i(—(l5+1)arctan(sz(s))-l—(lc—l—l)arctan(sz(C))-‘,—(lb—&—l)arctan(zRZ(b)) (la +1)arctan<zR( )))
ei(UJIO(Tb_Ta)+(k_ks)-Z+(lc+lb_la_l5)¢+(,0)
+eir2(_2%s+ﬁ_ﬁ+ﬁ>
e—i (—(ls—&-l)arctan(sz(s) ) +(lc+1)arctan(sz(c) ) —(lb+1)arctan(zRZ(b) )+(la+1)arctan<sz(a) ))
e—i(wlo(Tb—Ta)—(k—kS).z—(lc—lb—Ha—ls)¢+<p/)i| drrdé dz
+C.C. (4.11)
; 4 _ (t=7c) . _(p—=7a) _ (rc—Tp)
avec A(t) = —ozlpol 0t — 7)0(1. — 7)0(m — Ta)e T2 e w0l=T)eT T e T

© =P+ Qp— Pa et @ = . — Py + @,

Pour calculer les coefficients C’IZ,SS (t) il nous suffit de considérer les champs apparaissant
dans <,&(3)> (r,t) en z = 0. En effet, la forme globale d’un faisceau gaussien ne change
pas durant la propagation (seulement le waist du faisceau évolue, mais le faisceau reste
toujours gaussien !). Ainsi la décomposition du champ émit sur la base des modes de LG
dans le plan z = 0 sera conservée et le profil obtenu en z = 0 donnera par conséquent
la forme du champ propagatif émit.

[17.2(’@7(14_&_;'_ ke +k75)]
Dans ce cas, R, = R, = R. = R;=0¢t e 2Ra ' 2Ry, T 2Re T 2Rs )] ~ ] et le calcul des

coefficients C% (t) se simplifie en :

C’;)S\ t) = Qﬁ . Qﬁ ¢ Z 7¢ i(w10(T6—Ta)+)
W= [ /¢ (1, 8).er, )., ). e
+ us (7”, (b)‘uc(ra (25) ub (T (b) ua<7" Qb) ~iwi0(=7a JHP ) d?" Td¢
+C.C. (4.12)

Nous supposerons ici que wy,) = wop) = Wo(c)-

De plus, la conservation de 1’énergie nous donne :

ky =k (4.13)
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Le premier terme de C’Il;; () (le deuxiéme en découle simplement en inversant a et

b) s’écrit alors en z =0 :

C’(l)ﬁ;‘s(t) = A(t)e i(w10(Tp—Ta +so)/ / (ry @ up(r, @)l (r, @) dr rde
r »=0

[Ls 2
27 2 __r
= Alt)e i(w10(76—Ta +¢)/ / Eo(l“pg e~ ils® _T\/ﬁ L\l\ 2t e Vo)
r=0 Jo—o Wo(s) Wo(s) "\ Wow)
lic] |1
gOL(ch, piled rv2 2‘c"L(len oilod T\/_ z
Wo Wo Wo Wo

SLG llal
ZO0a,0) —ilag (T\/_> e 3 dr?"d¢

Wo Wo

LG
A(t) 1(0.)10(7’1, Ta)+(p) 50 lay go(lbo go(lc» go(lmps)

Wo Wo Wy  Wo(s)

2w
/ e—i(ls—lc—lb+la)¢ d¢
¢=0

‘lg‘ Ila|+|lb|+‘lc| 2
“+00 252 D) 2 ——5 _3r2
/ L0 ;‘ ' V2 2 e “we Brdr (4.14)
r—0 W5 Wo(s) Wo

En choisissant la base des fonctions telle que

-2 (4.15)

on obtient :

LG LG LG
G (1) = Aentn-rare S0t S Sl V3ETp,
be Wo  Wo  Wp Wo

2
/ e_i(ls_lc_lb+la)¢ d¢

$=0

|Zs] [La|4+Tp|+|lc]
+oo 2 2 _67‘2
/ LLfS') <6L2> . <@> (i—) e vBrdr (4.16)
r=0  \Wp Wo Wo

L’intégrale sur ¢ se calcule immédiatement :

27
/ e ils—lelHa)b g — Sy — (I + 1y — 1,)) (4.17)
¢=0

et le deuxiéme terme donnerait de fagon évidence :

27
/ e M=t b—l)b gy — §(1, — (I, + Lo — Iy)) (4.18)
$=0
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Notre calcul montre que la charge du moment angulaire du signal généré a deux
valeurs possibles Iy = [. + (I, — [,). Il y a donc une conservation du moment orbital
angulaire lors d'un processus non-linéaire du troisieme ordre. Les conditions d’accords
de phase dans de tels processus avec des faisceaux de Laguerre-Gauss ne s’expriment
non pas seulement en terme de vecteur d’onde (comme c’est le cas lorsque I'on considére

des ondes planes, voir 1.3) mais aussi en terme de moment angulaire orbitale.

Il nous reste maintenant a calculer I'intégrale sur r :

LG LG LG
G (1) = Afyeient—mre S S Sl YOG
Wo Wo Wo Wo

6(ls = (le + 1y — 1a))

[ () () () hew

avec L =|1l, |+ |l |+l

En posant X = 2, on a ( [23] formule 11 section 7.414 p.845, dont les conditions

sont vérifiées) :

LG
O (1) = At S0t S Sl V3ETp

Wo Wo Wo Wo
(s — e+ 1y — 1))
2 +00
w ! LD (X)e X2 2 X

1235 Jx—o

LG
= A(t)ei(wlo(Tb—Ta)+go) 5 0(la,0) g() (1y,0) 50(lc \/_SO(IS )

wo Wo Wo Wo
O(ls = (le + 1y — la))
wy 1 |l|—<L+|l|+1>+pS Lt |1 |,
12 3 s 5 !
= A(t)eiwlo(n—m)w)g 0 Sty 0t 0) VIES o)
Wo Wo Wo wo

0(ls = (le + 1y — 1a))

wi 1R =1 (L] L[, (4.20)
12 32 Ps 2 ‘ .
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Finalement le champ généré s’écrit dans I'espace réel :

(c/’LG )Eé’(G gLG 1 i

0(14,0)<0(1,0)<0(1c,0 o) _
Brt) = —— 12;2) : )3L‘1ﬁmmﬁe(t_TC)Q(TC_Tb)H(Tb_Ta)e T, wi0(Te)
0 2
(rp=7a) _ (re—m,) =62 2

e 2 e T e w§ e2hs e,

Z gOL(lCi Ps)

Pssls

M% —1 +ps L+ ’ ls | |
Ds 2 '

| z L )
6—1(2ps+|ls|+1)arctan(ZRS) (7’\/6) LUS‘ (6i)

[(5(l3 — (le+ 1y — la))ei(wlo(beTa)+k.z+ls¢+<P)
+0(ls — (le + 1o — lb))e*i@mvm)fk-zflswso/)} +C.C. (4.21)

On voit dans cette expression que le waist du champ généré est effectivement tel que
1

2
Wg

= wig' De plus, nous constatons que le champ du signal généré par la polarisation

d’ordre 3 n’est pas un mode de Laguerre-Gauss pur mais une somme de modes avec

différentes valeurs de pg, alors que la charge de son moment orbitale est bien déterminée.
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Cas du signal de mélange d’ondes dégénérées a deux faisceaux.

Dans le cas du mélange d’ondes dégénérées a deux faisceaux, on a Ey = E,, i.e. 7, = T,
l. = Iy, avec 7, > 7,. Le signal généré correspond ici a la diffraction de 'impulsion
(b) sur le réseau d’indice (et donc de population) formé par l'interférence entre les
impulsions (a) et (b).

" o0 Eainy)’ 1
Cr(t) = 1202 =
0

ls|—L
SLG | ‘2 _1+ps L"{"ls’ |
O(ls,ps) ps 2 :

[ei(w1o('rb—7a)+<p)5(ls . (2lb . la)) + e—i(wm(Tb—Ta)-i-(p/)(S(lS B la)
+C.C. (4.22)

Le champ généré s’écrit alors dans I'espace réel en z = 0 sous la forme suivante :

_5&%70)(5&270))2 1 i

Ey(r,t) = 1202 = §|M10|49(75 — 7)0(7 — Ta)
e (t;;w e_iwlo(t—ﬂ'b)ef%e _352 e,
Z [g&ghj_lmps)ei(wm(befa)+(21bfla)¢+<,0)
Ps
<('”b‘“‘f"b'+'“> -1) +ps> <2 ]+l | +120 — L |>,
ps 2

|20y —1a|
rv6 7,|2lo—lal 6r*
wo Ps w02

+ gOIZG )e—i(wlo(Tb—Ta)—la(ls‘f‘SOl)

la,ps
-1+ Ps

(T g

Lo )
O (Y| e (4.23)
U)O Ps w02

Cette expression montre que la charge [; du signal de mélange d’onde généré peut

prendre 2 valeurs : [y = 2, — [, correspondant & l'ordre (1) de I'auto-diffraction de
I'impulsion b sur le réseau d’indice formé par 'interférence des impulsions (a) et (b)
(ce réseau posséde donc une fourche de charge I, —1,) et I; = [, correspondant a 1'ordre
(—1) de diffraction (se superposant au signal di & la polarisation d’ordre (1)). Par

contre, le mode de LG généré n’est pas un mode pur mais une somme de modes.
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Remarquons que pour tout [ > 0 (i.e. [, > 0 et [, > %)

B 1p\ (LA LY, (52 —14p) (2 + 1+ 1Y,
ps 2 o Ds 9 '

Uyl —Ls 9
= (—1)”5( 2 )(—l”éﬁls)! (4.24)
Ps

(d’apreés la formule du bindme négatif). Le coefficient binomial apparaissant dans C,,_ ;.
est donc non nul si et seulement si p, € [0, M;_ls] Ainsi pour Iy = 2l,— 1, ps € [0,14] ;
et pour ly = l,, ps € [0, 1)
On peut écrire dans ce cas le champ généré en z = Osous la forme :
LG LG )2
5 0(.0)(Eot,0)” 1

1211)3 3L 1 h3 |:u10’ e(t - Tb)e(Tb - Ta)

Eq(r,t)

2

_Gm) _(p-Ta) =67
e T e WlTn) T T o ug e,

|2lb*la‘
€i(w10(Tb—Ta)+(21b —la)p+p) (T\/_>

Wo

§j5L —1)” X (20y) 1Ll or”
0(20p— la,pg Ds wg

la
7"\/_) |

Wo

Sere () g el (O
Z O(Zayps)<_ ) p <b+ a)' Ps w_(%

ps=0 §

+C.C. (4.25)

+6_1(W10(Tb Ta)—la ") <

Prenons maintenant l'exemple [, = 2 et [, = 1 (correspondant a nos expériences) :

50(1 0)<50(lb 0)) 1

E.(r,t Ot —1,)0(m, — 7,
(r,t) 1207 3L1h3!u10| (t —1)0( — 7a)
_6r2
o~ —iwio(t-m) .~ U

—n

- 61 6r? 2
i(w10(Tp—Ta)+¢) ogLG rof 21 EL Lo
[6 ( 00,0 0<w0> . wg
612
+ 280G, LO( )>
wo
2
+6_i(w10(7b_7a)_2¢+90l) 7"\/6 66‘LG L2 6_7”2
Wo 0(2,0)&0 w%
612
-ssifri ()|
wo

+C.C. (4.26)
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Sur la figure 4.1 est représenté l'intensité normalisée du signal de charge 2, — 1, = 0
(en rouge) ainsi que les profils en intensité des différents modes de Laguerre-Gauss qui
le compose (L); L et L2).

FIGURE 4.1 - A gauche : champ du signal de charge 21, — 1, = 0 en z = 0. A droite : les

différents modes de Laguerre-Gauss contenu dans Fq(r,t).

Il faut maintenant, regarder comment ce champ évolue pour z # 0. Le poids des
différents modes de Laguerre-Gauss de valeur de p, différent va effectivement étre
modifié lors de la propagation de Eg. Considérons donc la diffraction a 'infinie du
champ Eg en k = 0 afin de déterminer la contribution des différents modes pour

z — 00. Concentrons nous sur les modes de [, = 0. On doit alors calculer :

/T /¢ ) <i7;0>rdrd(b

o2 5
= 27r/ e v Ly, < 7’2 >rdr (4.27)
r=0 Wy

avec des valeurs de p, appartenant a l'intervalle [0,2]. Cette intégrale se calcul faci-
lement (formule 6 section 7.414 p.844 de [23] dont les conditions sont vérifiées) en

appliquant le changement de variable X = ?UL; :
0

+oo  _ 6r2 672
—or r
2
27r/ e o L? <—>rdr
Ps w2
r=0 0

+oo X0 2
= 27T/ e "L, dX
X=0 () 12
2
_ _”2”0 (1 —1)pe1pe? (4.28)
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Cette intégrale est non-nulle uniquement pour p; = 0. Ainsi en k = 0 nous n’observe-
rons que le mode de Laguerre-Gauss (I; = 0, p; = 0) dont la contribution est non-nulle
sur ’axe optique et qui pourra étre extrait expérimentalement au moyen d'un dia-

phragme des autres faisceaux de Laguerre-Gauss (incidents et généreés).

Finalement, dans le cas d’une expérience de mélange d’onde dégénérée a deux fais-
ceaux colinéaire, E, et E,;, nous observerons pour un retard entre les deux impulsions
A(t) = 1,—7, > 0 deux signaux : un de charge 2l,—1, et un de charge [, décroissant avec
une constante de temps % ; et pour un retard A(t) =71, — T, < 0 deux autres signaux
(obtenus simplement en échangeant le role de (a) et (b) dans les équations précédente) :
un de charge 2[, — [, et un de charge [, décroissant avec la méme constante de temps %,
qui décrit la cinétique de déphasage des excitations. Le champ des signaux générés F,
ne correspond cependant pas a des modes de Laguerre-Gauss pur mais est une somme
de mode de Laguerre-Gauss de différentes valeurs de p,. Néanmoins, au cours de la
propagation le poids des différents modes de valeurs de p, différent change. Nous avons
démontré ici que le signal dont le moment orbital angulaire de charge I3 = 2l, — [, =0
est a grande distance en k = 0 un mode pur avecps = 0, c’est a dire un pur mode
gaussien. Ce résultat montre donc la possibilité d’effectuer une expérience de mélange
d’onde en géométrie colinéaire dans laquelle le signal sera discriminé en n’imageant que

le centre d’un diaphragme placé sur le chemin des faisceaux apreés I’échantillon.
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Cas du signal pompe-sonde Dans le cas d’une expérience pompe-sonde, les deux

premiéres impulsions sont confondues E, = E;, (7, = 7, et [, = [;). L'impulsion (c)

sonde alors le matériau modifié de maniére uniforme par I'impulsion test (a). Le signal

obtenu aura alors la forme suivante :

(ngG 0))2512(10 0 1 (t=re) _. (re=7a)
a cy 9 9 .o 67 T, e—zwlg(t—Tc)efT

2
ikr2 =67

e2Rs e v e,

- la _1+ps
IR ORTA] LN KT FRTAREY

Dssls
z ‘ll 2
i) (V6 pilkz+laog) (1) (07
wo Pe\ wd

£ ELG 1 (t-1) . (re=7a)
- | 0(la12) et ys} h3|,u10| Ot —1.)0(1. — T0)e T2 e wi0(t=Te) T
wh 3

E(r,t) =

—i(2ps+|lc|+1)arctan ( 2
(&

!

a | la |
ZgoL(ch,ps)( » (=17 (| Iy | + | 1 | +1)!
pSZO s

|Ls]

*i(2ps+|lc|+l)a7‘ctan % rr-\/_ B 6’,"2

e ( Rs) ( - ) i(k.z+le ¢+¢)L¥SF\ (_2) (4.29)
0 w2

Nous obtenons un signal de charge [. pour des retards entre les deux impulsions
T. — T, > 0 décroissant avec un temps caractéristique % Pour des retards 7. — 7, <0,
on obtient un signal de charge [, (il faut simplement inverser le role de a et ¢ dans
lexpression précédente) qui décroit aussi avec un temps caractéristique % décrivant le

temps de relaxation des populations.
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4.3 Expression générale du signal généré par la pola-

risation du troisiéme ordre

La réponse non-linéaire implique le produit de champs électriques. On va donc
chercher a calculer le produit de modes de propagation du champ, a commencer par les
modes d’Hermite-Gauss et de Laguerre-Gauss qui apparaissent dans I"approximation
paraxiale. Pour se faire nous introduirons les modes généralisés d’Hermite-Laguerre-

Gauss.

Nous utiliserons ici les notations utilisées dans 3.

4.3.1 Modes généralisés d’Hermite-Laguerre-Gauss

Un mode généralisé d’Hermite-Laguerre-Gauss se définit comme suit :

n+m
Gz, yla) = i* cos™ v sin™ *F a PP (= cos 20) Hpsm—i (2, 1) (4.30)
k=0
2
= (=) (4.31)
n—+m
i* cos"* o sin™* aPk(”_k’m_k) (—cos2a) Hy, i <\/§x> H, (\/§y>
k=0

avec n, m des entiers positifs et ol apparaissent les polynémes de Jacobi :

—_1)k k
P (z) = <2k2 (1-@%1%)%% [(1 = 2)FH(1 4 2)"*]
N S A L S A
= pZOCHuCl]:Jw( 9 ) ( 9 )
—_1)k k
pk(nfk,mfk)(z) _ ( 1) 1 d_ [(1 N Z)n(l +Z)m]

Qkkl (1= 2)» k(1 + 2)mF dzF

ou C? = () = p!(n”—ip)! est un coefficient binomial.

Modes d’Hermite-Gauss comme cas particuliers des modes d’Hermite-Laguerre-Gauss

Pour o = 0, on a cos2a = cosa = 1 et sina = 0. Le facteur sin™ ¥ o fait que le seul

terme non-nul dans (4.31) est celui ou k =m :

ol mt) = T ) 1, (/) (V)
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Or,
P]snimﬂ)(—l) _ Zcpcrm P(=1)""P (0)"
_ aep
= (=™ (4.32)
Alinsi,

Goun(a910) = ) (i)™, (Vaw) H, (V2y) (4.33)

Modes de Laguerre-Gauss comme cas particuliers des modes d’Hermite-Laguerre-Gauss

Pour a = 7/4, on a cos 2o = 0, cos o = 1/+/2 et sina = 1/4/2. Le facteur cos" * o fait

que le seul terme non-nul dans (4.31) est celui ot k =n :

9 n+m
Qm,n(x,y|a = 71'/4) = e‘(w2+y2) Z in\/é—m-l—npéoﬂn—n) (0) o, (\/51’) o, <\/@§4)
k=0
avec
m—n " - -1 n—p 1 p
Pk(O, )(0) — pz;cgcm P (7) (5)
) (%)nicm—%—w—p
p=0
D’ou
gm,n(l",y]w/él) = e_(12+y2)2
n+m
Z i"\/i_m+n < > ZCPC’R P(—1)""PH,, (ﬂl‘) H, <\/§y>
k=0

Un polyndéme de Laguerre se décompose sur les polynomes d’Hermite :

L (07) = LSS O (VB) i (V)

r=0 s=0

On trouve donc in fine en coordonnées polaires :

(—=1)m2mmle" (re??)""" Lreom (2r%)  (n>m)

(—=1)m2mnle"" (re’®)™ " Lm(2r%)  (n < m) (4.35)

Gmn(r, dlm/4) = {

Nous nous restreindrons dans la suite aux modes de Laguerre-Gauss, le dévelop-
pement en terme de modes d’Hermite-Gauss se trouve en annexe. De plus, nous ne
présenterons pas ici la totalité des calculs par souci de clarté, tous les détails de calculs

se trouvent en annexe.
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4.3.2 Fonction génératrice des modes

Modes généralisés d’'Hermite-Laguerre-Gauss

En définissant la fonction d’influence astigmatique :

V(& na) = (€ —n°)cos2a + 28nsin 20

on a comme fonction génératrice :

G(a: Y, a, 8, 1)
ntm
= Z Gonn (2, )
n,m=0

e (x2+y2) —ah(s,t,0)+2v/22 (s cos at-t sin a)+2+/2iy (s sin a—t cos a)

(4.36)

(4.37)

= e (x2+y2 ) — (52 —t2) cos 2a—2st sin 2a+2+/2x(s cos a+t sin a)+2+/2iy(s sin a—t cos a)

Modes de Laguerre-Gauss

C’est le cas oit a = 7/4. On a cos2a = 0, cosa = 1/1/2, sin2a = 1 et sina = 1/v/2.

Y€ na=m/4) = 2

Pour la fonction génératrice :

Glr,ya=m/dst) = 3 Gualz,yla =r/4)>

n,m=0

4.3.3 Produits de modes de Laguerre-Gauss

Produit des polynomes de Laguerre

e (ac2 +y2) —2st+2x(s+1t)+2iy(s—t)

e (22+y2 ) —2st+2(z+iy)s+2(z—iy)t

Le produit de deux fonctions génératrices de modes de Laguerre-Gauss s’écrit :

G(:c y,a =1/4,8,1). G(x y,OéI7T/4 S, T)

- Z gmn$y|a

n,m=0 'NMo

- Z Z Gmn(z,yla =7/4).Gun(x, yloo = 7/4)

n,m=0 N,M=0

D’un autre coté, on peut montrer que :

G(z,y,a =7/4,8,1).G(x,y,a = 7w/4,5,T)

Z Gun(z,yla=mr/4)———r NIV

(4.38)
ntm
ooy (4.39)
SNTM
st SNygm M
nIm!NIM! (4.40)

— e (x2 +y? ) —2st+2(z+iy)s+2(z—iy)t e~ <m2+y2) —258T+2(x+iy)S+2(x—iy)T

Q P > q p
_ a:+y ZQPQ$y’a—W/4)(S+S) (t—i-T) ‘Z(2ST) (2St>

QP!

P,Q=0

q'p!
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apres calcul (développement des bindmes puis simplification des sommes), on trouve :

G(z,y,a —7r/4 s t) G(z,y,a=7/4,5,T)

_(e21?) = smmSNTM
N Z Z Z Z I N1V (4.41)

=0 M=0m=0 n=
m+M
Z MG s N—m (T, y|a = T /4)mI M
h=max(0,m—N)+max(0,M —n)
min(m,ngrnM) NI nl 1
(N—m+ &) (m—k) (n—M+h—k)I(M—h+k)! (h— &)k

k=max(m—N,min(h—M,0))
En comparant avec (4.40), on trouve que

© oo snSNgm M
> 2 malwsyla=m/4).Gun (@ yla = 7/

n,m=0 N,M=0

L (e — s SN M
- Z Z Z Z n!mINIM! (4.42)
=0 M=0m=0 n=
m+M

Z MG, e N—m (T, Yl = 7 /4)mI M
h=max(0,m—N)+max(0,M —n)

min(m,h,h+n—M) NI | 1
. n.

2 (N—m~+k)(m—k)! (n—M+h—k)(M—h+k)! (h—k)k!

k=max(m—N,min(h—M,0))

pour tout s, ¢, S et T'. Donc :

G (T, yla = 7/4).Gun (2, yla = 7/4)
= ) (4.43)
m~+M
Z 2M+mihgh,h+nfm+NfM<x7 y‘& = 7T/4)m'M'
h=max(0,m—N)+max(0,M —n)

min(m,h,h+n—M) NI | 1
. n.

2 (N—=m+ k) (m—k) (n—M+h—k)(M—h+k)! (h— k)&l

k=max(m—N,min(h—M,0))

En considérant, sans perte de généralité, les cas n > m et N > M et en utilisant (4.35) :
Grn(r, @l /4) = (=1)"2"mle™"" (rei¢)n_m L (2r7) (4.44)
on trouve pour le produit des modes :
gm,n(ra d)|Oé = 7T/4)‘gM,N(Ta ¢‘Oé = 7/4)
= (=1)™2"mle™"” (Tei¢)n_m L™ (2r?)
(=D)M2N M1 (re?) YT LM (20) (4.45)
— (=)Mo N A1 (i) TN T prem (9,2) INSM (202)(4.46)
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D’un autre coté, avec (4.43) :

G (15 Plae = 7/4).Gun (1, Pla = 7/4)

= (4.47)
m+M
Z Qh7h+n_m+N_M(r, ¢|O[ = 7T/4)2h+m+Mm'M'
h=max(0,m—N)+max(0,M —n)
min(m,h,h+n—M)

N n! 1
Z (N—m+k)!(m—-—k)!'(n—M-+h—Fk\M—-h+k)!(h—Fk)k!

k=max(m—N,min(h—M,0))

— NIl (T€i¢)
m-+M

Z (_1)hL2—m+N—M (27“2)

h=max(0,m—N)+max(0,M —n)

n—m-+N—M

min(m,h,h+n—M)

bmax(m— N mmin(h—M.0)) (N—m+k)!(m—-—k)!'(n—M-+h—FkE\M—-h+k)!(h—Fk)k!
On en déduit I'identité :
L (27 L () (148
m-+M
_ Z (_1)h7meszm+NfM (27"2)
h=max(0,m—N)+max(0,M—n)
min(m,ngrnM) NI nl Al
bmax(m— N main(h—M.0)) (N—m+k)!(m—-—k)!'(n—M+h—Fk\M—-h+k)!(h—Fk)k!
qu’on peut aussi écrire :
L (2r) Ly M (2r°) (4.49)
m~+M
— Z (_1)hfmeLme+NfM (2T2)

h=max(0,m—N)+max(0,M —n)

k=max(m—N,min(h—M,0)) m —k M—h+Ek k

Avec les régles sur les coefficients binomiaux, les bornes des sommes se simplifient
et finalement nous trouvons une expression simple du produit de deux polynomes de
Laguerre généralisés :

Lk, (2r®) Ly, (2r%) (4.50)

m-+M

=Y N ()

(05 () (1)
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Cette relation est générale, & ceci prés que, comme 272 > 0, on a prouvé qu’elle est

valable pour tout argument positif.

Produits de polynomes de Laguerre-Gauss pour des waists différents

On reprend la fonction génératrice de modes de Laguerre-Gauss :

o0 nym
G(z,y,a=m/4,s,t) = n%;o Gz, yla = 7T/4)7S”L!m! (4.51)
_ e—(ac2+y2>_25t+2(x+iy)s+2(ac—iy)t (452)

en effectuant les changements de variable (avec w > 0) :

xr —r S —

S
w
t
t— —
w

T
w
y— 2
w

On obtient :

w w w’ w nlm! wntm

Ty s t - Ty st 1
G — T, = 47_7_ - mn<_7_ = 4) 4.53
(wme=rtny) = % Gun (5 ie=m (4.53

(z2+y2 ) —2st+2(x+iy)s+2(z—iy)t)

g ei w? (454)

On va considérer que w est le rapport des waists des deux faisceaux. La formule (4.40)

‘(
B x> Ty, B snSNgmTM
= 2 2 Gna (;7 wl®= n/4) G (vl = m/4) S wnm

n,m=0 N,M=0

devient :

L oa=n/4, 2, ).G(x,y,azw/él,S,T) (4.55)
w

g | =

S
, —
w

g8

D’un autre coté :

C Y st .
G(—7—,a—7r/4,w,w>.G(:U,y,oz—ﬁ/él,S,T)

w w
(= +9)° (E+7)"

2242 o0
= e w? Z Gro(z,yla =m/4)

st QP!
0 (25T)7(258)P 1 o= (2st)7 (1 —w?\’ 56
p,q=0 J=0
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On va comparer ces deux expressions comme précédemment. Apres calcul, on obtient :

I, (Z ) LY (2°) = i ( Hjm > (1;+2)J (4.57)
m~+M-—J

Z (_1)h—m—ML§l+L (2T2)

h=0

h L+M I+m—J h
;<m—k—J) (M—h+k> (k) (4.58)

Cette relation est générale et valable pour tout argument positif, puisqu’on I'a prouvée
avec 2r > 0. On sait que pour M = 0, L (2r?) = 1. En outre, cette relation est

valable pour toute valeur de L et en particulier L = 0. On a donc

w (@) - £ e e

J=0

Nous pouvons utiliser cette relation pour regarder ce que donne l'interférence entre
un mode de Laguerre-Gauss (I, = 2,p, = 0) et ([, = 1,p, = 0) de méme waist en

z = 0. Rappelons qu’en z = 0, un mode s’écrit :

_ V2r . 20 14| 2r i
iy (1:6:0) = w<0> (w<0>> © Ok (w_m))e (4.60)

Le profil d’interférence est donnée par le produit du mode (¢, = 1,p, = 0) et du

complexe conjugué du mode (¢, = 2,p, = 0), soit :
Eoao) [ V2r 6_“’57?0)[/(1) 2r? a
w(0) \ w(0) w?(0)
2 *
50(2 0) \/§T o2 9 27’2 2
2020 [ V2 w2 [, 2¢ C.C.
w©) \w@) © N eEey) ) T

Eo1,080(2,0) (‘/_T> e w2(o>e’1¢

w(0) w(0)

L (%) L2 (3&0)) +C.C (4.61)

Le produit des deux polynémes de Laguerre se calcul facilement avec I'expression 4.58.
On obtient :

€0(1,0) VIt e 2
o8 (w(@)) T+ ) (462
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En prenant le carré de cette derniére expression, on obtient 'intensité du profil d’in-

terférence représenté sur la figure 4.2.

FIGURE 4.2 Intensité profil d’interférence entre un mode de Laguerre-Gauss (¢, = 1, p, = 0)
et un mode ({g = 2,p, = 0).

C’est sur ce profil que va s’auto-diffracter le mode (¢, = 1,p, = 0) dans une expé-
rience de mélange d’onde dégénérée a deux faisceaux (celle 1a méme correspondant a

nos expériences).

Produits de modes de Laguerre-Gauss de waists différents

Un signal de mélange d’onde correspond a la polarisation du troisiéme ordre créée par
trois champs. A partir des résultats précédents, on peut calculer le produit de ces trois
modes de Laguerre-Gauss. On considére trois champs dont un est pris en complexe

conjugué avec méme waist qu’'on pose égal a I'unité : w(0) =1
[¢:] i
ugLf (r,0,0) = Eoespn) (\/57”) e”"zL]'[i?| (2r?) elli? (4.63)
Leur produit s’écrit :

PP (r,¢,0)

[€1]+[€2]+(€s]
80(31,p1)80(52,p2)80(f37p3) <\/§T>

6_3T261(_el+62+43)¢Lg11| (27“2) LLZ;‘ (27’2) LK;‘

(4.64)

(2r%)
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en utilisant (4.57) :

PO(r,,0)
N L
= EottrnEottapnacean) (V1) B
+p2 bt
ek h 1—p2—ps 7 [|+€2+]£3] 2
> Z “Pi—P2ps [0 (2r?)
h=0 h'=

Z o] + p2 |+ p h hzl 5] + ps3 [ + 6o + R h
P p1—k py—h+k k o h—F p3s—h' + K k'

Avant de poursuivre remarquons que le produit des trois modes de Laguerre-Gauss
donne un mode de Laguerre-Gauss non pur car il correspond a la somme de différents
polynomes de Laguerre. Néanmoins on peut noter que la partie angulaire est conserveé :
le produit de trois modes de charge —/;, {5 et {3 donne un mode de charge —¢; + {5+ {3
comme démontré précédemment. De plus la partie gaussienne de ce mode est en g3
ce qui correspond a un waist w = \/Lg En effet, si on multiplie 3 gaussiennes de waist

wp en z = 0, on obtient une gaussienne de waist wys) telle que :

7'2 7'2 7‘2 37'2
- - _r —
516 o .526 “o .836 wi = 5152536 5
2
-5
= Ee "0 (4.65)

1 wo

2 et wos) = f L’équation écrite ci-dessus corresponds bien a I’équation

0(s)
4.65 pour f = €2 = {3 = p; = py = p3 = 0. Le champ généré par cette polarisation du
troisiéme ordre possédera donc un waist de 1/+/3. On projette alors P®)(r, ¢,0) sur un
mode de Laguerre-Gauss de waist 1/\/_ :

1£s] .
Uy ps<\/_7‘ $,0) = 31/250(£s,ps) <\/67“> 6_3T2Lz‘fj| (67"2) ells? (4.66)
qu’on prend en complexe conjugué en le multipliant avec P®)
[e's} 2
| rar [ 40P 0,0t (V5r.0,0)
0 0

[€s|+1 |61+ L2] €3]+ ]
= (\/§> (\/§> Eoter o) €0(62.p2)€0(62.03)E0(6:p2)

27
/ dei(~0rttatls—:)0 (4.67)
0
p1+p2 h+ps S
’ 2
Z Z(_l)h —pl—pg—pg/o drr Qe +Hes |+ |6 +1 —6r LLf,lH‘wa?" (27"2) L\pz:| (67"2)
h=0 h'=0

zh: o] + p2 1| + 1 h zh/: 3] + p3 [0o| + [l2] + R n
=0 pl—k' pg—h‘l'k’ k =0 h—k pg—h,‘i'k'/ K
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On utilise (4.59) avec w? = 3 pour :

61 (0] 1] ] 27
Lja+ee] (%) =S ( 6]+ | 2|J+| 3| + ) ST (6,2)
J=0

L’intégrale sur ¢ donne :
2 )
/ d¢61(7€1+£2+£3*£8)¢ = 0 (65 —+ 61 - 62 — 63) (468)
0

L’intégrale sur r devient :

[oe)
—6r2 |01 |+] 2|+ ¢
/ drr|GlF e+ s+ 6 +1 —6r Llhll\ [€2]+€3] (27"2) L\zs (6r)
0

J=0 J

On utilise (4.50) :
LT (62 L (or2) (470)

J+ps
—h — l V4 L s
_ E : (_1)H h+J psL\H1|+\ 2|+1€3]+] ‘(67”2)
H=0

i 164] + pa >(h’—J+]€1]+|€2|+\€3\><H>
o W —J—-K ps— H+ K K
pour trouver

o0

dp 2l s s 1 —6r2 L\Z1I+Ile+|€3\ (2T2) 1)l (6r2)
Ps

( |€1’+|€2|+|€3|+h’> 2J h —J+ps

> S—

(]

; o > (mpfe (4.71)
H=0

<

d |1l + €]+ 103 |+]es|+1 ,—672 L\€1|+Ile+|€3\+|€s\ (6r2)

|€5|+ps B — J+ ]+ 6] + |¢3] H

On utilise les formules d’intégration des polynémes de Laguerre. On sait que :

/ 2 e L (2)de = <oz—a +n)F(o/) (4.72)
0

MQN

(a0 —a/ +n)l(o —1)!
nl(a — o)

(4.69)

h/
14 14 14 no\ 2/ [
— Z ( (1] + o] + |€3] + ) @/0 d?“r‘fl|+|f2\+|€3|+\€s\+1e—6r2L‘,f/1,|J;|€2‘+|63| (67’2) LK:' (67"2)
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On pose = 612, do = 12rdr, o/ = w + 1, a = 6] + || + €] + |€s],

n = H, et I'intégrale devient :

o0

—6r2 1|0 l 4 4

2 % 6|Zl+€2|+|f3|+|es|+1/ d,r,r‘fl|+|€2|+|Z3‘+‘€s‘+16 6r L‘I{lH‘l o|+|03]+|€s] (67’2)
0

2 x Gll1l+1ez]+[es]+]es]+1 H 2
Donc, en remontant dans les formules, on trouve

o0
—6r2 7 |01+ la| |0
/ dry Il s s +1 —6r L|h/1\+| 2|+ €3] (2r2) L]\De;\ (6r2)
0

Ls|+1/2 Ly |+l |+[€3|+]Ls
(v3)"“T2 ()T (|el|+|f2|+|f3|+|&|),

Sl 12|+ e[+ |+1 5 Qllr|+[ea|+[ls]+[¢s|+2 2
E0(t1,91)E0(t2,02) E0(t3.p3) E0(0s p0) O (s + L1 — Lo — L3)

p1+p2 h+p3

Z Z (_1)h’—p1—p2—p3

h=0 h'=0

i 3] + po 01] + pa h Z sl +ps \ [ ]+ 6l +h\ [
P p1—k py—h+k k = h—F p3s—h + K k'

i [01] + o] + |€3] + B z
J 3

(4.73)

J=0
hlfps(—l)H—h/-i-J—ps ( w -1+ H )
H=0 "
%—0 h/—J—K ps_H+K K

Ce dernier terme correspond au coefficient Cﬁg présenté dans la section précédente par
I'équation 4.8 sans la dépendance temporelle A(t) (ceci par souci de clarté puisqu’on
ne s’intéresse ici a la forme spatiale du champ généré par la polarisation du troisiéme
ordre). Nous avons donc trouvé une expression analytique pour ces coefficients nous
permettant donc d’exprimer le signal généré par mélange d’onde en somme de mode

de Laguerre-Gauss dans le cas général.
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4.3.4 Exemples et interprétations

Trois faisceaux gaussiens

Prenons le cas de trois faisceaux gaussiens : p; = 0, po = 0, p3 = 0, {; =0, {5 = 0,
‘63 - 07

0 27 *
/ rdr / doPO(r,6,0). (uf§ (V3r,6,0))
0 0
(\/§)1/2
12
E0(0,0)€0(0,0)£0(0,0)E0(0,p,)0 (£s) (4.74)

8
O

Ps . H-1
(1)

H=0

() () ()

Le coefficient binomial impliquant —K ne garde que la valeur K =0

0 27 *
/ rdr / doPO(r,6,0). (uf§ (V3r,6,0))
0 0
(\/§)1/2
12
E0(0,0)€0(0,0)£0(0,0)E0(0,p,)0 (£s) (4.76)

fﬁAW%<“‘l>

Ps

ps - 1
£0(0,0)£0(0,0)£0(0,0)£0(0,p)0 (L) ( ) )

L (4.77)
Ps

Comme
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on obtient

00 27 N 1/2
/ rdr / d6oP9(r.6,0). (uf§ (V3r.0.0)) = ﬂ(so(om)%(&)-dpso
0 0

12
équation 4.8 en z = 0 nous donne dans ce cas (avec wy) = 1/1/3) dans une forme

simplifiée :

&) = Yo (-ueh (B) T L ()t + e

Dsils

, \/31/2
R S 4.78
< T (4.78)

i.e. une gaussienne, bien stire.

Nous pouvons vérifier aussi que I'expression précédente 4.74 avec p1 = py = p3 =0
nous permet bien de retrouver le résultat trouvé dans la section précédente.

STED
La microscopie STED permet d’atteindre des résolution sub-diffraction par I'utilisa-
tion de la non-linéarité de I’émission stimulé présenté en 2.3.3. Celle-ci est réalisée en
excitant les fluorophores avec un faisceau focalisé par une lentille dont I'intensité dans
le plan focale sera note h.,. et d’'un faisceau de Laguerre-Gauss avec [ = 1 etp = 0, ap-
pelé faisceau STED, qui a pour but d’inhiber la fluorescence sur les bords extérieur de
heze- Déterminons 'extension spatiale effective du microscope de fluorescence STED.
Tout d’abord nous savons que l'excitation est limité par la diffraction, donc h.,. sera
décrit par une figure de Airy : he(z) = cste (%@))2 ou x = QWT% est I'unité
de mesure dans le plan focale. L’intensité effective dans le plan focale est donné par
hefr(x) = hege(x).n9 00 ny correspond a la population (normalisée) encore dans 1'état
excité aprés le faisceau STED. Or, nous savons, [56], que la capacité de fluorescence
des molécules décroit avec e 1s7Ep/Is oy [ est Uintensité de saturation de fluorescence
des molécules étudiées. Le nombre de molécules encore dans I'état excité (c’est a dire
pouvant encore émettre de la fluorescence) est alors proportionnel a e~ Isten/ls Pour
Istep < Iy, e 1570/l 1 — (Isrpp/1s) + (Istep/1s)* — (Istep/Is)® ol on voit appa-
raitre des puissances de 'intensité STED, c’est a dire des non-linéarités. Celles-ci seront
importantes au centre du faisceau STED tandis que sur 'anneau du faisceau STED on
choisit Isrgp > I, afin que sur les bords externes du faisceau d’excitation la majorité
des fluorophores soient éteints. Pour s’en rendre compte : nous avons tracé he,.(z) (en
vert sur la figure 4.3) et h.s(x) = hege(x).e7ISTED/Ls en prenant 128, > [, > hmer
(en bleu sur la figure 4.3). On voit clairement sur la figure 4.3 que le faisceau STED a
effectivement permis d’observer de la fluorescence sur une zone spatiale beaucoup plus

petite que celle donnée par heg..
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FIGURE 4.3 — en rouge le faisceau STED d’intensité Istpp = 1022.e~22°

2
d’excitation hexc(x) = (%@) et en bleu heff(x) = hexc(l‘).e_ISTED/Is

, en vert ['intensité
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Chapitre 5

Echantillon étudié : puits quantique
de CdTe/CdZnTe

Afin de comprendre les propriétés optiques du puits quantique de CdTe/CdZnTe
utilisé dans nos expériences, il est nécessaire de comprendre les propriétés électroniques
des matériaux massifs correspondants. Ces semi-conducteurs ont des « gaps » directs
avec des propriétés optiques trés intéressantes en bord de bande. Ce chapitre rappelle
les concepts de base de la structure de bande des semi-conducteurs II-VI de structure
blende de zinc, que sont le tellurure de cadmium (CdTe) et le tellure de zinc cadmium
(CdZnTe), pour ensuite décrire la structure de bande du puits quantique et comprendre

ses propriétés optiques.

5.1 Propriétés générales des matériaux massifs CdTe
et CdZnTe

5.1.1 Structure cristallographique

Le cadmium et le zinc ont pour configuration électronique [Kr|4d'°5s? et [Ar]|3d'%4s?,
respectivement, semblables a celles des atomes de la deuxiéme colonne de la classifica-
tion périodique. Le tellure appartient quant a lui a la sixiéme colonne, sa configuration
électronique s’écrit [Kr|4d'°5s25p*. Les composés CdTe ou CdZnTe sont alors appelés
des semi-conducteurs II-VI. Ces composés cristallisent selon une structure type blende
de zinc (figure 5.1). Cette structure, qui s’apparente a celle du diamant, est constituée
de deux sous-réseaux cubiques a faces centrées formés par les atomes de Cd d’une part
et de Te d’autre part, décalés I'un par rapport a 'autre d'un quart de la grande dia-
gonale du cube. Chaque atome de cadmium (respectivement de tellure) est donc situé

dans un environnement tétraédrique formé par ses quatre premiers voisins de tellure
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(respectivement cadmium). Dans le composé Cdy_,Zn,Te une fraction = des atomes

de cadmium est remplacée aléatoirement par des atomes de zinc.

FIGURE 5.1 — Structure cristalline de type blende de zinc.

5.1.2 Structure de bande

Le cristal blende de zinc posséde une structure de bande représentée sur la figure
5.2. Le minimum absolu de la bande de conduction et le maximum absolu de la bande
de valence du semi-conducteur CdTe sont au centre de la zone de Brillouin (point I'). Le
fort couplage spin-orbite léve partiellement la dégénérescence de la bande de valence en
deux groupes de niveaux : un quadruplet de symétrie I's (spin effectif j = [+ s = 3/2)
correspondant aux bandes de trous lourds (j, = £3/2) et de trous légers (j. = £1/2),
et un doublet de symétrie I'; (spin effectif j = 1/2) décalé de A,, appelé bande de split-
off (j. = £1/2). Chacune de ces bandes est deux fois dégénérée. La différence entre
les extrema de la bande de valence et de conduction (I's — I's), notée E,, représente le
gap fondamental ou largeur de bande interdite.

La valeur du gap fondamental pour CdTe est E,(CdTe) = 1.595eV aT = 1.8K [20];
pour Cd;_,Zn,Te la valeur dépend de la fraction de zinc remplacant les atomes de cad-
mium, on trouve dans la littérature E,(Cdy_,Zn,Te) = 1.606 + 0.525x + 0.26027 [42].
L’échantillon utilisé ici correspond a z = 0.05, ce qui nous donne E,(Cd;_,Zn,Te) =
1.633¢V (4 T = 1.8K).

5.1.3 Les excitons

Dans les semi-conducteurs, ’absorption d'un photon d’énergie supérieure ou égale
a la largeur de bande interdite provoque la transition d'un électron depuis la bande de
valence vers la bande de conduction. L’électron ainsi excité laisse une lacune, appelée

trou, dans la bande de valence, qui se comporte comme un porteur de charge positive.
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FIGURE 5.2  Structure de bande d’un semi-conducteur blende de zinc au centre de la zone

de Brillouin.

Une paire électron-trou est donc photocréée. L’électron, de charge opposée, inter-
agit avec le trou par interaction coulombienne. La paire électron-trou présente alors, en
analogie avec atome d’hydrogéne, des états liés et se nomme exciton [41]. La présence
des excitons induit d’importants effets sur les propriétés optiques des semi-conducteurs.
Ils se manifestent en tant que pics résonants dans les spectres d’absorption et de lu-
minescence. Les premiéres théories d’excitons ont été formulées par Frenkel [19] et
Wannier [67] dans les années 30. Dés lors, deux différents types d’excitons ont été iden-
tifiés : ceux on la séparation électron-trou est grande (excitons de Wannier-Mott) et
ceux ot elle est petite (excitons de Frenkel) comparée au paramétre de maille du cristal
(distance inter-atomique). Dans les semi-conducteurs, nous sommes concernés par les
excitons de Wannier-Mott. Placons nous dans 'approximation de la masse effective,
prenons le cas d’un semi-conducteur massif a bandes de conduction et de valence non
dégénérées et négligeons l'interaction d’échange électron-trou. Le spectre d’énergie d’un

exciton est le spectre des états liés de la paire interagissant via le potentiel coulombien :

1 RK?2

E.Kn) =E,—Fe,— + —— 1
ez (K, n) g exn2+ 2 M (5.1)

avec n le nombre quantique principal, M = m,+m, avec m, et my, les masses effectives
de I’électron et du trou, respectivement, et K la masse et le vecteur d’onde de son centre

de masse, mg étant la masse de I’électron libre.
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L’énergie de I'état fondamental est donc diminuée, par rapport a celle du gap dans

le matériau massif Ej;, de I’énergie de liaison excitonique :

1
Eez - 1Eiyﬁ

— 5.2
e (52)

ou R, est I'énergie de Rydberg qui vaut 13.6eV, m, = nTeT% est la masse relative de

I’exciton, et ou €, est la fonction diélectrique relative du milieu. Ainsi au centre de la

zone de Brilloin (au point I'), la création d’excitons implique des pics résonnants aux
E

b . . , e,
sz, Spatialement, I’exciton est caractérisé par son pseudo rayon

énergies £, = F, — —
B

de Bohr a.,, qui est la distance moyenne entre 1’électron et le trou, tel que :
€r

ex — 5.3
a mraB (5.3)

oll ap est le rayon de Bohr de I'atome d’hydrogéne (5.2910~m). Enfin, la fonction

d’onde excitonique s’écrit :
1 .
®6$<Tea rh) = ﬁ@e(ﬂa)@h(rh)qﬁnlm (re - rh)elK'R7 (54)

avec \/iﬁ un facteur de normalisation, ¢.(r.) et oy (r) les fonctions d’onde de ’électron
et du trou, respectivement, R = (mere + myry)/(me + my) la position du centre de
masse ol I et r, décrivent les mouvements de I’électron et du trou. ¢y, (re — rn) est
la fonction enveloppe de l'exciton décrivant le mouvement relatif de 1'électron et du
trou. Dans un semi-conducteur massif, les fonctions d’ondes de I’électron et du trou

s’écrivent, d’aprés le théoréme de Bloch, de la maniére suivante :
o (r) = w(r)e™™ (5.5)

ol ug(r) est une fonction qui posséde la périodicité du cristal. Ainsi, les excitons de
Wannier-Mott sont des états délocalisés et peuvent se déplacer librement dans le cristal.
Lorsque la dimension du semi-conducteur est réduite, comme dans un puits quantique,
les fonctions d’ondes de 1’électron et du trou seront modifiées, ce qui impliquera des
changements dans le spectre d’énergie des excitons, cela sera 'objet de la prochaine

section.

5.2 Description de I’échantillon

5.2.1 Croissance épitaxiale par jet moléculaire de puits quan-
tique

Les puits quantiques sont des exemples d’hétérostructures semi-conductrices. Ces

hétérostructures sont des cristaux artificiels qui contiennent des couches de différents
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matériaux déposés sur un substrat cristallin. L’hétérostructure étudiée ici a été fabri-
quée par épitaxie par jets moléculaires (MEB) au laboratoire de Physique des matériaux
et microstructure de Grenoble. Cette méthode de croissance a été développée pour la
croissance cristalline des semi-conducteurs. Elle consiste & envoyer un ou plusieurs jets
atomiques ou moléculaires vers un substrat monocristallin préalablement choisi pour
réaliser une croissance épitaxiale. Cette technique sous ultra-vide repose sur ’évapo-
ration séquentielle des constituants élémentaires placés dans des cellules & effusion de
Kundsen. L’avantage de cette méthode repose sur la possibilité de controle et de ca-
ractérisation de la croissance en temps réel grace a 'utilisation in situ de la diffraction
d’électrons de haute énergie en incidence rasante (RHEED). Par contre, en raison de la
faible vitesse de croissance, typiquement inférieure a 2um/h, la MBE ne permet pas une
croissance aisée de couches épitaxiales d’épaisseurs supérieures a quelques microns mais
elle est trés bien adaptée a I'élaboration d’empilements de couches minces de différents
matériaux. L’échantillon utilisé ici, appelé Z1044, est composé de 307 mono-couches
de Cdgg¢ZngTe puis de 125 mono-couches de CdTe et d’encore 307 mono-couches de

Cdp.9Zng 1 Te. Sa structure est décrite figure 5.3.

CRT (loo) Lik r*/,/ ¢s uh/cz-r/ CeT [ WTe /(T
30FML A 2T ML 0%

— L]

axe de croissance -

FIGURE 5.8 Schéma de la structure d’un puits quantique de CdTe/CdZnTe.

La différence d’énergie entre les « gaps » du CdTe et du CdggZngTe implique la
formation d’un puits quantique (figure 5.4). En effet, I'inclusion d’une couche nano-
métrique d’épaisseur d de bande interdite relativement petite entre deux couches de
bande interdite plus élevée donne lieu & un confinement bidimensionnel des porteurs
de charge si d est du méme ordre de grandeur que la longueur d’onde de Broglie

2mh? A

AdeB = kT caractéristique du mouvement thermique des porteurs. A tempéra-

ture ambiante, A\gep = dnm. Or, I'échantillon étudié ici posséde un puits de largeur

d = 40nm, ce qui impliquera de travailler & basse température, environ 20 Kelvin.
A cette température, le mouvement des porteurs sera quantifié dans la direction de
croissance du puits mais libre dans le plan perpendiculaire a celle-ci. Ceci aura des
conséquences sur les propriétés optiques de I'échantillon. Avant de s’intéresser a ces

conséquences, notons qu’entre le substrat et les premiéres mono-couches de CdTe un
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super-réseau de CdTe/Cdg g5Zng o5 Te est inséré. Il a pour but de bloquer les dislocations
engendrées par la différence de maille entre le substrat de Cdgg5Zng5Te et la barriére
de Cdg9Zng 1 Te afin d’obtenir un puits quantique de bonne qualité. Ce super-réseau est
de trés courte période (2 a 3nm) comparée au puits qui fait 40nm de large. Les éner-
gies de transitions optique dans ce super-réseau sont bien supérieures a celles du puits
quantiques. Ce super-réseau permet donc d’isoler le puits quantique des contraintes
mécaniques imposées par le substrat de Cdgg5ZnggsTe car il n’a pas la méme struc-
ture cristalline que les mono-couches de Cdg¢ZngTe. Ces contraintes modifieraient la

hauteur des barriéres du puits [13].

5.2.2 Structure de bande et propriétés optiques

La réduction de dimensionnalité du semi-conducteur implique un changement des
niveaux électroniques d’une part et de I'énergie de liaison de l'exciton d’autres part.
En effet, dans un puits quantique, les électrons et des trous sont libres de se déplacer
dans le plan (z,y) mais ils sont confinés dans la direction z. La fonction d’onde d’un

électron s’écrira alors sous la forme :

oy, 2) = oz, Y)Y (2) (5.6)

ou p(z,y) a le méme forme que 'expression donnée dans 1'équation 5.5 restreinte au
plan (x,y). ¥(2) est déterminé en résolvant I’équation de Schrédinger pour la coor-

donnée z dans un puits de largeur d et dont les barriéres sont de hauteur infinie. La

Un(2) = \/gsin(%rz + %T) (5.7)

Ce type d’onde décrit une onde stationnaire a 'intérieur du puits quantique avec des

solution s’écrit :

nceuds aux interfaces (ces nceuds se transforment en ondes évanescentes lorsque 1'on
considére un puits dont les barriéres ont une hauteur finie). L’énergie qui correspond

ieme

au n niveau est donnée par :

En = 27;;* <%>2’ (58)

avec m* la masse effective de I'électron ou du trou. Ainsi I'énergie totale pour un

ieme

électron ou pour un trou dans le n niveau quantique est :

P kyy”
o (59)

E(n,kxy) = E, +
ks, est associé au mouvement libre des porteurs dans le plan (z,y).
La figure 5.4 montre schématiquement la série des niveaux d’énergie des porteurs

dans un puits quantique.
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FIGURE 4.4 — Représentation schématique des niveaux d’énergie des porteurs dans un puits

quantique.

Considérons maintenant ’absorption d’un photon, en ne prenant tout d’abord pas
en compte l'effet d’interaction excitonique, on I'appellera alors absorption interbandes.
Un photon pourra exciter un électron de 1'état fondamental de la bande de valence (le
niveau n = 1 du trou lourd) au premier niveau excité de la bande de conduction (au

point T') s’il posséde ’énergie :
hwcv = Eg -+ Ehhl + Eel =F" (510)

avec E, I'énergie du gap dans le matériau massif, Epp; I'énergie du trou lourd sur le
niveau n = 1 de la bande de valence et E.; 'énergie de I'électron sur le niveau n = 1
de la bande de conduction. Le coefficient d’absorption K (w) est décrit par I’expression
suivante : .

K(w) = n_BCC(JEQ(CU), (5.11)
avec np U'indice de réfraction du matériau, c la célérité de la lumiére et ex(w) la partie

imaginaire de la fonction diélectrique du matériau donnée par la relation :

cmh g (W) Do (W), (5.12)

€2 (W - cv
2moeowV

ou e est la charge élémentaire, V' le volume du matériau. D.,(w) est la densité d’état
conjointe d’état qui chiffre le nombre d’état se correspondant verticalement (entre élec-

tron et trou) dans l’espace des k avec une différence d’énergie constante égale a hw.
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F.,(w) est la force d’oscillateur qui s’exprime au point I" selon :

2
Fo(w)=——|du | (5.13)

TN
avec do, = (c|p.u|v), ou |c) et |v) représente les états final et initial (donnés par
o(x,y, 2)), p Vopérateur impulsion et u le vecteur de polarisation de la lumiére. Cet
élément de matrice est caractéristique du couplage photon-électron, il gouverne les
regles de sélection des transitions optiques. Nous ne détaillerons pas ces régles, nous
allons nous concentrer ici sur la description des états quantiques qui participent a
I'absorption. Celle-ci se caractérise via la densité conjointe d’état D.,(w). Sur la figure
5.5, on a représenté le coefficient d’absorption (proportionnelle a la densité d’états
des électrons ou des trous) pour une structure 3D et pour une structure 2D. Pour une
structure 3D, le nombres d’états participant a I’absorption augmente de fagon monotone
au dela de I’énergie de la bande interdite suivant une loi en \/m tandis que pour
une structure 2D, il augmente en marche d’escalier a partir de £/ = E; + Epp1 + Ee1.
La réduction de la dimensionnalité du semi-conducteur modifie fortement la signature
spectrale de I'interaction lumiére-matiére. Cet effet est encore plus marqué si on prend

en compte les effets excitoniques.

3D

2D 1

densité d'états

Energie

FIGURE 5.5 — Représentation de la densité d’états ou absorption interbandes pour des semi-
conducteurs 3D et 2D.

Nous avons déja vu que I'interaction coulombienne entre 1’électron et le trou photo-
créés se manifeste par des pics de résonance dans le spectre d’absorption aux énergies
données par I’équation 5.1. Dans un puits quantique, le confinement force I’électron et
le trou a étre plus proches qu’ils ne le seraient dans un semi-conducteur massif et donc
augmente le potentiel attractif. Les pics de résonance excitonique apparaissent alors a
des énergies inférieures a E* :

Ee:p

EN:E*——(N_1/2)2.

(5.14)

ot IV est le niveau excitonique considéré.
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Cette expression est une approximation basée sur la calcul des états liés de 'atome
d’hydrogéne en 2D, qui correspondrait & un exciton dans un puits de largeur nulle et
de barriéres infinies [9] [60]. De la méme maniére, on peut estimer la force d’oscillateur
de ces états discrets et on peut montrer qu’elle est plus importante en 2D qu’en 3D,
néanmoins 'amplitude des pics décroit trés vite avec N.

La figure 5.6 nous montre plusieurs bords d’absorption excitonique pour différentes
dimensionnalités o comprises entre 1 et 3. Le cas o = 3 correspond au matériau massif
et celui @ = 2 au puits quantique infini (puits de largeur nulle et de barriéres de
potentiel infinies). Le zéro des énergie correspond a l'énergie E* = E, + Ejp1 + Ee,
ainsi 'écart entre 'énergie 0 et 1’énergie des pics correspond a I'énergie de liaison
excitonique. Elle augmente effectivement lorsque la dimensionnalité diminue. Notons
aussi que I'énergie E* augmente aussi avec le confinement (en augmentant la séparation
entre bande de valence et bande de conduction). Mais cette augmentation n’est pas

contre-balancée par celle de I’énergie de liaison excitonique (Nfﬁ

T T Ll L l T Ll T L) ] 0 Eam T L
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ENERGIE (Rydberg)

FIGURE 5.6 — Densité optique, ou absorbance, pour différentes valeurs de la dimensionalité
effective en fonction de l’énergie en unité Rydberg Ry 3D (avec Ry =~ 13.606eV ). Pour faciliter
la comparaison, l'énergie E* = Ey+ Eypp1 + Ee1 des différentes structures est a l’énergie zéro.

Image extraite de [11].

Globalement, lorsque la dimensionnalité diminue, la force d’oscillateur tend a se
concentrer sur le niveau excitonique fondamental. L’étude de systéme de basse dimen-

sionnalité permet donc de disposer d’une susceptibilité diélectrique trés intense localisée
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sur une résonance (on tend vers un systéme a 2 niveaux) qui permet donc d’obtenir un

signal de mélange a quatre ondes d’intensité considérable.

Le spectre de transmission du puits quantique de CdTe/CdZnTe utilisée ici est
montré figure 5.7. Deux pics sont remarquables, ils correspondent & une absorption
excitonique (X) et une absorption trionique (un exciton chargé X, état lié mettant
en jeu deux électrons et un trou) [39]. Ces pics sont d’autant plus marqués que la

température est basse et donc que le confinement quantique est important. Un spectre
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FIGURE 5.7 — Spectre de transmission de l’échantillon Z1044 pour différentes valeurs du champ

magnétique appliquée. On observe a champ nul les résonances du trion X~ et de l’exciton

neutre X . Image tirée de [39].

de transmission effectué avec une puissance de 120 a une température de 25 Kelvin
montre une résonance excitonique a 777.5nm, soit 1.6eV, qui est attribuée a la création
d’un trion (X 7).
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5.3 Refroidissement de 1’échantillon

Le refroidissement est fait avec un cryostat MicroStatHe de l'entreprise Oxford
représenté sur la figure 5.8. L’échantillon est placé sur un porte-échantillon de cuivre
lié & un doigt froid dont la base est en contact avec une chambre dans laquelle un
flux d’hélium liquide évacue la chaleur par conduction thermique. L’hélium, vaporisé
au contact de ’échangeur thermique, est extrait par une pompe & membrane isolée de
la table optique pour éviter les vibrations. Le pompage est effectué en continu pour
assurer la température minimale possible sur I’échantillon tout au long des expériences.

Le porte-échantillon se situe dans une chambre isolée dans laquelle la lumiére pénétre

Transfer tube
entry port

FIGURE 5.8 — Schéma représentatif du cryostat MicroStatHe de chez Oxford

au travers de hublots en silice. Le vide est fait dans cette chambre avant le démarrage
du refroidissement par deux pompes & membrane et turbo-moléculaire en série. Le
corps du doigt froid exposé dans la chambre de I'échantillon est entouré d'un bouclier
thermique limitant le réchauffement par absorption de rayonnement.

Un controleur est connecté a une thermo-résistance a la base du doigt froid. L’en-
semble mesure la température en temps réel. La place disponible au niveau de ’échan-
tillon impose un étalonnage indépendant de la température entre I’échantillon et la
thermo-résistance, on estime alors la température minimale au niveau de I’échantillon
a 25HK.
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Chapitre 6

Expérience de mélange d’ondes en

géométrie non-colinéaire

Nous avons tout d’abord effectué une premiére expérience pour vérifier les résultats
théoriques présentés dans le chapitre 4. Nous souhaitons démontrer expérimentalement
que les signaux de mélange d’ondes générés dans un échantillon de semi-conducteur de
vecteur d’onde 2k, — ky, et 2k, — K4, o k, et ki, sont les vecteurs d’onde des faisceaux
excitateurs de moment orbital angulaire [, et [, respectivement, possédent un moment

orbital angulaire de valeur 2[, — [, et 2l, — [, respectivement.

6.1 Montage expérimental

La figure 6.1 récapitule les chemins optiques des impulsions jusqu’a I’échantillon.
Au début de la chaine optique, un oscillateur génére des impulsions dont chacune est a
lorigine d’une paire de faisceaux excitateurs (noté L, et L;) et d’une paire de faisceaux

de références (R et Ry).

6.1.1 Génération des impulsions

Les impulsions sont générées par un oscillateur commercial Tsunami de marque
Spectra Physics. Ce dernier est un laser a blocage de mode dont le milieu amplificateur
est un cristal de saphir dopé au titane pompé par un laser continu a 532nm d’une
puissance moyenne de 5W. L’émission est centrée a 800nm. Les impulsions sont émises
avec un taux de répétitions de 80M Hz et ont une durée de 100fs. Une fraction des
impulsions est extraite par un modulateur acousto-optique (oupulse picker) dont le
fonctionnement est détaillé dans la sous-section suivante, pour obtenir un taux de
répétition de 4M Hz ce qui correspond a avoir une impulsions toutes les 250ns. En

sortie, le faisceau a un profil gaussien et est de polarisation linéaire.
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signal de mélange d’ondes en Masque de phase

Echantillon

™~ -é"k' La =2 Ligne a retard
Masque de phase o AJ
- ’6 =1 v
d BS
g BS2 Référence & .
R;(=0) . & Q.‘,fen_etre
Ligne a retard 4! optique
(Ref. ; signal)%l

Capteur CCD v

Faisceau laser
(oscilatteur Ti:Sa &
Modulateur acousto-optique)

FIGURE 6.1 Schéma du montage expérimental du mélange a quatre ondes en géométrie non-
colinéaire utilisé pour mesurer le moment angulaire orbital du signal généré dans la direction
kp = 2ky, — ka par méthode interférométrique. Le montage expérimental pour mesurer le
moment angulaire orbital du signal dans la direction kpy = 2ka — ky est le symétrique de
celui-ci. BS est un séparateur de faisceau qui divise le faisceau en deux parties L, et Ly
d’égales intensités. L, passe ensuite par un masque de phase pour former un mode de LG de
charge l, = 2. Le deuziéme, Ly, devient un mode de charge Iy = 1. L, et Ly sont focalisés sur
l’échantillon par une lentille f = 100mm. Ly a alors pour vecteur d’onde ky et Ly, ky,. Aprés
l’échantillon, le signal de mélange d’onde étudié, ici celui de direction 2ky, — Ko interfére avec
le faisceau de référence Ry grice a la deuxiéme séparatrice de faisceau BS2 afin d’observer

leur figure d’interférence sur la caméra CCD refroidie par effet Peltier.

6.1.2 Modulateur acousto-optique

Un modulateur acousto-optique utilise 'effet acousto-optique pour diffracter et ainsi
changer le taux de répétitions des impulsions d’un laser impulsionnel par ondes sonores.
Il est composé d'un oscillateur piézo-électrique relié & un morceau de silice. Un signal
électrique oscillant force la cellule piézo-électrique a vibrer, ce qui crée des ondes sonores
stationnaires dans la silice. La lumiére est alors périodiquement diffractée selon la loi
de Bragg sur le réseau d’indice formé dans la silice. On récupére en sortie l'ordre 1 de

diffraction, 'ordre 0 étant bloqué.

Le signal électrique envoyé a la cellule piézo-électrique est synchronisé avec la cavité
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laser via une photodiode placée dans l'oscillateur qui détecte les impulsions émises.
Cette synchronisation permet de moduler le temps entre deux ondes sonores, c’est
a dire entre deux déflexions du faisceau laser et donc de ne récupérer en sortie du
modulateur acousto-optique qu’une impulsion sur N, avec N la fréquence du signal
électrique. Dans notre cas N = 20, le taux de répétition des impulsions passe donc de
8OM H z, en sortie du laser, a 4M H z.

6.1.3 Configuration du montage expérimental

Une fois 'impulsion émise, une fenétre optique est placée sur son chemin optique
afin d’extraire deux faisceaux de références R; et Ry (le dernier n’est pas représenté sur
le schéma par souci de clarté), I'un provenant de la réflexion sur Uinterface air/verre et
l'autre de la réflexion sur 'interface verre/air. Ils seront utilisés pour mesurer le moment
orbital angulaire de chacun des faisceaux générés. Une ligne a retard est placée sur le
trajet de ces deux faisceaux permettant de modifier la longueur de leur chemin optique
afin de les rendre synchrones aux signaux de mélange d’ondes que ’on souhaitera
caractériser.

Puis I'impulsion est séparée en deux faisceaux L, et L, d’égales intensités grace
a une séparatrice (BS). L, passe alors par une ligne a retard qui permet de varier
la différence de chemin optique entre L, et L;. Des masques de phase sont ensuite
utilisés pour transformer chacun de ces faisceaux en mode de Laguerre-Gauss, L, et
Ly acquiérent alors des charges [, = 2 et [, = 1 respectivement. Enfin, les faisceaux L,
et L; sont focalisés sur I’échantillon par une lentille de focale f = 100mm. Ils arrivent
alors sur I’échantillon avec des directions différentes. L, aura pour vecteur d’onde k,
et Ly, k. La lentille de focalisation a été choisie de sorte a ce que 'angle entre L, et
Ly soit faible (I'approximation paraxiale doit étre vérifiée), nous avons mesuré un angle

d’environ 10 degrés.

6.1.4 Contrdle du retard, précision des mesures résolues en

temps

La ligne a retard utilisée pour faire varier la différence de chemin optique entre L,
et L; est une platine de translation micrométrique M-ILS 250CC de marque Newport
Corporation. Elle est pilotée par un contréleur MM4006 de la méme société interfacé a
I’ordinateur via un protocole GPIB. Son pas minimal est de 1um 4 0.5um, la variation
minimale de retard est donc d’environ 7fs. ’amplitude maximale de la ligne est de
250mm ce qui lui permet d’atteindre théoriquement un retard maximal de 1.7ns. En

pratique le retard maximal utilisable est inférieur a 1ns.
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La différence de chemin optique entre L, et L; est directement proportionnelle au

retard A(?) lui méme défini par la position de la ligne et qui peut s’exprimer par

A() = H(Ly) — H(Ly).

6.2 Deétections et caractérisations des faisceaux géné-
rés

Comme nous l’avons vu au premier chapitre, les faisceaux de mélanges d’ondes sont
générés dans des directions particuliéres vérifiant I’accord de phase. La théorie prévoit
la génération d’un signal dans la direction k,, = 2k, —ky, provenant de I'auto-diffraction
du faisceau L, sur le réseau d’indice caractérisé par son pas i—’qr avec kg = ka — ky,
ce signal apparaitra alors dans le cas ou ¢(Ly) < t(L,). De maniére symétrique, pour
t(Ly) > t(Lg), on devrait observer la décroissance du signal dans la direction k, =

2kp, — ka.

6.2.1 Imagerie et mesure du moment orbital angulaire des fais-
ceaux générés

Pour t(L,) = t(Ly), 'ensemble des signaux sont visibles. La photo 6.2 montre le
profil transverse d’intensité des quatre faisceaux juste aprés 1’échantillon, on observe le
profil des faisceaux excitateurs L, et L, transmis par I’échantillon et celui des signaux
générés dans I'échantillon. La photo a été prise en placant un écran noir a quelques
centimétres aprés I’échantillon avec un appareil Reflex en utilisant un long temps de
pause. A gauche, le signal de direction ky,, = 2k, — k;, a une forme annulaire alors que
celui de droite, de direction k, = 2k, — k,, semble correspondre au profil d'un faisceau
gaussien. Afin de déterminer exactement la valeur de la charge du moment orbital
angulaire de chacun des faisceaux générés nous les faisons interférer avec des faisceaux
de référence, le motif d’interférence nous permettra alors de déterminer la valeur de
leur moment orbital angulaire comme cela a été expliqué dans la section 3.3. Pour ce
faire, une deuxiéme séparatrice (BS2) recombine le signal de mélange d’onde étudié
et le faisceau de référence correspondant. La figure 6.3 montre le profil d’interférence
entre le signal de direction k,, = 2k, — k}, et le faisceau de référence R,. On observe
une fourche a 4 dents, la charge du moment orbitale angulaire [,, du signal généré
dans la direction k,, = 2k, — K, est donc 3. On a ainsi, comme la théorie le prévoit,
I = 2l,—1p. De la méme maniére, nous avons enregistrer I'interférence entre le signal de
direction kj, et le faisceau de référence R;. Nous n’observons que des franges paralléles
et aucune fourche, voir figure 6.4. Ainsi [, = 0, comme prédit [, = 2[, — . Les résultats

présentés ici ont été effectués avec une puissance lumineuse d’excitation d’environ 3mW
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FIGURE 6.2 — Profil transverse d’intensité des faisceaux aprés l’échantillon. De gauche a

droite : signauz dans les directions Ky = 2ka — Ky, ka, kp et kp = 2k, — ka.

FiGUuRE 6.8 A gauche, l'tmage de la figure d’interférence entre le signal généré dans la
direction 2k, — ky, avec un faisceau de référence avec une puissance d’excitation de 3ImW . A

droite, la méme image sur laquelle est tracée les différentes franges pour faciliter le comptage.

FIGURE 6.4 Image de la figure d’interférence entre le signal généré dans la direction 2ky, —ka

avec un faisceau de référence avec une puissance lumineuse d’excitation de 3mW .
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(mesurée au niveau de la face d’entrée du cryostat). Cette forte puissance nous a permis
d’observer facilement les profils transverse d’intensité des faisceaux aprés 1’échantillon
(6.2) mais elle ne nous permet pas d’effectuer des mesures résolues en temps. En effet,
a cette puissance la réponse du puits quantique de CdTe/CdZnTe est saturée et on ne
peut pas mesurer les décroissances temporelles des signaux de mélange a quatre ondes,
donnant accés au temps 15 de décroissance des cohérences des excitations créées dans
le puits.

Nous avons donc réitéré les mesures de moment orbital angulaire par interférométrie
avec une puissance lumineuse d’excitation de 120uWW. Sur la figure 6.5 est présentée
le profil d’interférence entre le faisceau de direction kj, et la référence R, ; celui-ci ne
posséde aucune fourche correspondant a [, = 2, — [, = 0. Le motif d’interférence entre
le faisceau de direction ky, et le faisceau de référence R, est aussi présenté sur la figure
6.5; il montre 3 fourches simples (c¢’est a dire avec une seule dent). La mesure donne
donc une charge totale de 3 correspondants a la valeur de 2[, — [,. Remarquons que
I’on n’observe pas la fourche de charge 3 attendu, nous supposons que cette anomalie
est due a des légéres modifications des modes de LG des faisceaux pompes par les

imperfections des éléments optiques. Ces résultats montrent qu’il y a conservation du

FIGURE 6.5 — A gauche, le profil d'interférence entre le faisceau de direction ky, et la référence
Ry. A droite, le profil d’interférence entre le faisceau de direction ky, et le faisceau de référence

Ro. Mesures faites avec une puissance lumineuse d’excitation de 120uW .
2 .

moment orbital angulaire lors du processus non-linéaire du mélange a quatre onde.
Ainsi & partir de deux modes de Laguerre-Gauss de charge [, et [, deux nouveaux

modes sont générés : [, = 21, — [, et 1, = 2l, — 1.
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6.2.2 Mesures résolues en temps

Pour mesurer la décroissance temporelle des signaux de mélanges d’ondes en fonc-
tion du retard A(t) entre les deux impulsions, nous utilisons un spectrophotométre
centré & 777.5nm avec une ouverture de fente de 50um équipé d’une caméra CCD re-
froidie par de 'azote liquide sur laquelle on focalise le signal que I’on souhaite mesurer.
Un des miroirs de L, est monté sur un pot vibrant, sa vibration permet de se prémunir
des interférences entre la diffusion de L, et de L; aprés ’échantillon. Des obturateurs
mécaniques (ou shutters) sont placés sur le chemin optique du faisceau L, et L afin
d’effectuer des mesures suivant la procédure suivante : elle consiste a enregistrer pour
chaque position de la ligne a retard le signal avec (1) L, et L, puis (2) sans L,, puis
(3) sans Ly et enfin (4) sans L, ni L,; un programme procéde ensuite a opération
(1) = (2) — (3) + (4) pour nous donner I'intensité du signal de mélange d’onde, existant
uniquement quand L, et L; sont présents, sans les parasites générés par L, seul ou L,
seul. Nous obtenons alors une valeur de l'intensité pour chaque position de la ligne a
retard tel que A(t) = [—2ps, 2ps] par pas de 0.05ps et pour chaque longueur d’onde.
On intégre ensuite le signal entre 777nm et 778nm, puis on le trace en fonction de
A(t). Ces mesures ont été faites avec une puissance lumineuse d’excitation de 300uWV.

La figure 6.6 montre I'intensité du signal de mélange d’onde dans la direction kj a
A(t) = 0 en fonction e la longueur d’onde. Nous observons sur cette figure la résonance
du trion centrée a 777.5nm ainsi que celle de I'exciton & environ 776nm plus faible (le

laser centré & 800nm favorise le trion).

20000

15000

10000 A

5000 ~

Intensité (unité arbitraire)

T T y T T T Y T T
775 776 Faid 778 779 780
Longueur d'onde (nm)

FIGURE 6.6 Intensité du signal de mélange d’onde a A(t) = 0 en fonction de la longueur
d’onde.
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La figure 6.7 présente l'intensité du signal généré dans la direction kj intégrée
entre 777nm et 778nm en fonction du retard. Le signal croit d’abord rapidement pour

A(t) < 0 puis on observe sa décroissance pour A(t) > 0 avec une constante de temps
de 0.5ps.

La figure 6.8 présente 'intensité du signal généré dans la direction k,, intégrée entre
77Tnm et 778nm en fonction du retard A(t) entre les deux impulsions. Le signal croit
d’abord rapidement pour A(t) > 0 puis il décroit pour A(¢) < 0 avec une constante de
temps de 0.5ps.

Nous pouvons déja constater que les décroissances observées sont en accord avec la
théorie : le signal de vecteur d’onde k, = 2k}, — k, décroit pour t(L,) > t(L,) et le
signal de vecteur d’onde ky,, = 2k, — ky, décroit pour t(L;) < t(L,). Les deux temps
de décroissance mesurés sont trés proches et correspondent a la valeur mesurée avec
des faisceaux gaussiens. En effet, la figure 6.9 montre l'intensité du signal de direction
k, obtenu avec de tels faisceaux intégrée entre 777nm et 778nm en fonction du retard

A(t), une décroissance de constante de temps de 0.5ps est mesurée.

Les constantes de temps de décroissance des signaux de mélange d’onde générés par
des faisceaux de LG sont en accord avec les résultats obtenus avec des faisceaux gaus-
siens. Ces constantes de temps correspondent au temps de déphasage des excitations
photocréées (ici les trions X ) T5/2 comme nous 1’avons montré en 1.4.1. Nos mesures
nous donne donc un temps de déphasage de 1ps qui est en accord avec les temps de

déphasage mesurés sur des échantillons similaires [21].
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FIGURE 6.7 — Intensité du signal généré dans la direction ky, intégrée entre 7T7Tnm et T78nm
en fonction du retard A(t) entre les deux impulsions. Aprés une augmentation rapide pour

A(t) <0, le signal décroit avec une constante de temps de 0.5ps pour A(t) > 0.
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FIGURE 6.8 — Intensité du signal généré dans la direction ky, intégrée entre T7Tnm et T78nm
en fonction du retard A(t). Le signal apparait rapidement puis décroit pour A(t) < 0 avec une

constante de temps de 0.5ps.
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FIGURE 6.9 - Intensité du signal généré dans la direction kp avec des faisceauz gaussiens
intégrée entre T7Tnm et T78nm en fonction du retard A(t). Le signal décroit pour A(t) > 0

avec un temps caractéristique de 0.5ps.

6.3 Conclusion

Cette expérience préliminaire a permis de démontrer expérimentalement les condi-
tions d’accord de phase du moment orbital angulaire lors d'un processus de mélange
a quatre ondes. Nous savons que les faisceaux de mélange d’onde sont générés dans
des directions particuliéres : pour des faisceaux excitateurs de vecteurs d’onde k, et
ky, arrivant au instant ¢, et t, respectivement, deux signaux seront générés dans les
directions 2k, — k,, pour t, < t,, et 2k, — ky,, pour t, > t,. La mesure du temps de
décroissance des signaux en fonction du retard entre les deux impulsions excitatrices,
c’est a dire en fonction de t, — t,, donne accés au temps de cohérence Ts. Lorsque les
faisceaux utilisés pour effectuer cette expérience possédent un moment orbital angulaire
bien défini, comme c’est le cas des faisceaux de Laguerre-Gauss, les faisceaux générés
par le processus de mélange d’ondes auront eux aussi un moment orbital angulaire
bien défini. En effet, nous avons démontré que le signal émis dans la direction 2ky, —k,
posséde un moment orbital angulaire de charge 2[, — [,, de la méme maniére celui en
2k, — ky, posséde une charge de 2[, — [,. Ainsi en travaillant avec [, = 2 et [, = 1, le
processus de mélange d’onde génére deux signaux de charge respective [ = 0 et [ = 3.
Celui de charge [ = 0 ne possédera pas la forme annulaire des autres faisceaux (trans-
mis et générés). On peut donc effectuer cette expérience avec des faisceaux excitateurs

colinéaires et sélectionner le signal grace uniquement a son moment orbital angulaire.
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Seul le faisceau de charge [ = 0 a une intensité non nulle sur 'axe de propagation, on
peut alors 'extraire et discriminer tous les autres faisceaux avec un simple diaphragme.

C’est ce que nous allons montrer dans le chapitre suivant.
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Chapitre 7

Expérience de mélange d’ondes en

géométrie colinéaire

7.1 Le montage expérimental

La configuration du montage expérimental est décrite sur la figure 7.1, ce montage
est directement dérivé de celui utilisé pour effectuer 'expérience de mélange a quatre

ondes en géométrie non-colinéaire.

Faisceau laser
(oscilatteur Ti:Sa &

r i Modulateur acousto-optigue
Echantillon i)

Masque de phase
l,=2

Pinhole
f=30mm
BS2 La I &

i < 730 mm > | £=100mm
| Lb .. N

F=100mm | R
P g—lmm

Spectrophotometre avec
camera CCD

Masque de phase A

=1 T | Ligne aretard
V (La "Lb)

&

Ficure 7.1  Configuration utilisée pour faire l’expérience de mélange a quatre ondes en

géométrie colinéaire avec des faisceaur de Laguerre-Gauss.
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Les impulsions sont générées comme précédemment par un oscillateur Tsunami puis
extraites par un modulateur acousto-optique (Pulse picker). On travaille alors avec des
impulsions de 100 fs a un taux de répétition de 4MHz. Leur profil spectral est gaussien

centré a 800nm avec une largeur a mi-hauteur de 15nm.

Une fois qu'une impulsion est émise, elle est séparée en deux faisceaux L, et L,
d’égales intensités grace a un séparateur de faisceau (BS). Puis L2 passe par une ligne
a retard qui permet de faire varier la différence de chemin optique entre L, et L;. Le
retard entre ces deux impulsions s’écrit : A(t) = ¢(Ly) —t(L,). La ligne a retard utilisée

est la méme que celle décrite dans la section précédente.

Des masques de phase sont ensuite utilisés pour transformer chacun des faisceaux en
mode de Laguerre-Gauss, L, et L; qui posséderont alors un moment orbital angulaire de
charge [, = 2 et [, = 1 respectivement. Puis un deuxiéme séparateur de faisceau (BS2)
recombine les deux faisceaux afin de les rendre colinéaires. Ils sont ensuite focalisés par
une lentille de focale f = 100mm sur la surface de I’échantillon, refroidi a 25 Kelvin
dans un cryostat a hélium liquide. Aprés avoir été transmis par I’échantillon, une lentille

de f = 50mm de focale, distante de 220mm de I’échantillon, collecte les faisceaux.

Un diaphragme de 100um de diameétre est placé juste aprés le point focal de cette
lentille afin d’extraire le signal. Le diaphragme diffracte alors le signal correspondant
au mode de charge [ = 0 et élimine les autres de moment orbital angulaire de charge
[ # 0. Ce signal est ensuite focalisé avec une lentille f = 100mm sur la fente d’entrée
du spectrophotométre. Il est alors analysé spectralement et enregistré par une caméra

CCD refroidie par de 'azote liquide. Le spectrophotométre est centré a 777.5nm.

7.2 Reésultats

Le signal est généré autour de la résonance du trion du puits quantique du CdTe/CdZnTe
utilisé (échantillon Z1044) qui se situe a 777.5nm. Afin de réduire le rapport signal sur

bruit, le signal est intégré spectralement sur une largeur de 1nm autour de la résonance.

La figure 7.2 montre le résultat obtenu. On observe que le signal croit rapidement
pour A(t) =~ 0 et décroit pour des retards positifs. Ce comportement est similaire a
celui observé pour le signal de mélange d’ondes de charge [, = 0 dans les expériences
préliminaires en géométrie non-colinéaire. De plus, le signal décroit sur la méme gamme
de temps et 'ajustement des données nous donne la méme constante de temps de 0.5ps.
Celle-ci peut donc étre associée au temps de déphasage de la polarisation créée sur les

transitions de l'exciton chargé X .
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FIGURE 7.2 - Intensité du signal sur l'axe optique en fonction du retard intégrée sur une

largeur de 1nm autour 777.5nm.

Cependant, on remarque une contribution non nulle pour des retards plus grand,
des deux cotés du signal principal de mélange d’ondes qui est maximum a A(t) = 0,
c’est a dire pour des retards positifs comme pour des retards négatifs.

Un ajustement des données sur une fenétre temporelle plus grande (de 150ps) donne
un temps de décroissance autour de 80ps. Cette valeur est typique du temps de vie (77)
des excitons dans un puits quantique de CdTe/CdZnTe. Cela montre qu’'un signal di
a la création par photoexcitation d’une population excitonique se superpose au signal
de mélange d’onde sur I'axe optique z. Il apparait sur la figure 7.2 comme un décalage
de la ligne de base du signal de mélange d’onde ; ce décalage posséde des valeurs diffé-
rents pour des retards positifs et négatifs qui doivent donc venir de deux contribution
différentes. Un tel signal, qui est di a la population d’excitons induits optiquement et
qui reflete donc sa dynamique, est caractéristique d’'une expérience « Pompe-Sonde »
ou I'impulsion transmise est modifiée quand I’échantillon a été excité par une premiére
impulsion. Dans notre expérience, le diaphragme utilisé pour sélectionner le signal de
charge [ = 0 se trouvant sur 'axe optique z a une taille finie : cela permet a une
partie des faisceaux incidents, autour de leurs minima & » = 0, de passer a travers.
De plus, tout changement de distribution spatiale et d’intensité d’un faisceau induit
par les autres, telle que les signaux de pompe-sonde, peut étre observé avec notre tech-
nique de détection différentielle (identique a celle utilisée dans I’expérience en géométrie
non-colinéaire).

Revenons a notre définition du retard afin de déterminer quels signaux de pompe-
sonde sont générés. Pour des retards positifs, I'impulsion de charge [, = 2 arrive avant

celle de charge [, = 1, le signal de pompe-sonde correspond alors aux changements de
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I'impulsion (b) dus aux modifications de I'échantillon provoquées par 'impulsion (a).
On observera l'inverse pour des retards négatifs. Ceci explique pourquoi le signal de
pompe-sonde observé sur nos données est plus important pour des retards positifs que
pour des retards négatifs : le trou au centre du faisceau de charge [, = 1 est plus petit
que celui du faisceau de charge [, = 2, comme on peut le voir sur les profils figure 7.3,
il y a donc plus de lumiére transmise par le diaphragme pour le premier ([, = 1) et

donc le signal différentiel observé est plus grand pour les retards positifs.
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FIGURE 7.3 - Profile transverse d’intensité d’un faisceau de charge l, = 2 (courbe verte) et
d’un faisceau de charge ly, = 1 (courbe rouge) montrant la différence de taille du trou central

sur l'aze optique z.

7.3 Conclusion

Notre expérience montre qu’il est possible de détecter un signal de mélange d’onde
dans une configuration colinéaire en utilisant la conservation du moment orbital an-
gulaire, donnant le relation [, = 2[, — [,, a la place des conditions d’accords de phase
usuelles du vecteur d’onde, qui s’écrit kg = 2ky, — k,. Néanmoins, tandis qu'une détec-
tion via le vecteur d’onde assure de se prémunir du bruit de fond, généré par les autres
impulsions, autour de la direction kg du signal, la sélection du signal de charge [, = 0
grace a un diaphragme placé sur I’axe optique n’assure pas une parfaite réjection des
faisceaux incidents. Cependant cette méthode montre un grand avantage : comme nous
n’avons plus besoin d’avoir de vecteurs d’ondes bien définis pour les faisceaux incidents

et pour les signaux générés nous pouvons utilisés des faisceaux de Laguerre-Gauss avec
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une grande ouverture numérique, en les focalisant sur I’échantillon avec un objectif de
microscope. Cela permettra d’avoir un A(k) plus grand et donc un A(z) plus petit
au niveau de I'échantillon, on obtiendra ainsi une meilleure résolution spatiale. Ces
résultats ouvre la voie a des expériences de mélange d’onde dans des échantillons in-
homogénes ou l'efficacité du processus ainsi que sa dynamique temporelle peuvent étre

cartographiées précisément.
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Troisiéme partie

Développement d’une expérience

d’imagerie résolue en temps
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Chapitre 8

Principes et contraintes du montage

expérimental

8.1 Objectifs

La spectroscopie résolue en temps, telle que la technique pompe-sonde, construite
autour des lasers & impulsions ultra-courtes, permet de déterminer les cinétiques de
relaxations électroniques ou vibrationnelles des objets étudiés sur des échelles de temps
descendant a la femtoseconde en couplant leur mesure a celle de non-linéarités optiques.
Mais elle se restreint la plupart du temps a des mesures d’ensemble. En effet, la taille du
volume excité par un faisceau lumineux est limitée par la diffraction et ne peut alors
descendre en dessous de A\/2 dans le plan transverse. Les mesures de spectroscopie
ultra-rapide sont faites sur des dimensions de ’ordre de quelques dizaines micromeétres

et, au mieux, du micrométre.

Or, au cours des années 70, des progrés constants ont été faits en matiére de syn-
thése chimique de nano-objets individuels (nanocristaux semiconducteurs, nanopar-
ticules métalliques, nanotubes de carbone etc.) [40] et de procédés de croissance de
systémes nanométriques auto-assemblés tels que les puits quantiques [38]. De plus, ces
systémes peuvent posséder des inhomogénéités spatiales qui peuvent fortement influen-

cer leur réponse optique.

Il devient donc indispensable de disposer de méthodes d’exploration optique per-
mettant de cartographier les caractéristiques optiques d’un échantillon ainsi que les

cinétiques de relaxation de ses inhomogénéités.

Avant d’aborder les méthodes que nous proposons pour améliorer la résolution spa-
tiale des mesures, rappelons tout d’abord les particularités de la technique de spectro-

scopie ultra-rapide pompe-sonde.
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8.2 Technique de spectroscopie ultra-rapide pompe-

sonde

Dans une technique de spectroscopie pompe-sonde usuelle, deux faisceaux dégénérés
et non-colinéaires sont focalisés sur un échantillon : un faisceau sonde et un faisceau
pompe.

En I'absence de faisceau pompe, le faisceau sonde dont I’énergie est résonnante avec
la bande interdite du semi-conducteur est partiellement absorbée et induit un certain
nombre de transitions électroniques entre bande de valence et bande de conduction.
Lorsque une impulsion du faisceau pompe excite ’échantillon avant Darrivée de la
sonde et modifie I'occupation des états entre bande de valence et bande de conduction,
I’absorption de la sonde, qui est proportionnelle & la fois au nombre d’états occupés
dans la bande de valence et d’états libres dans la bande de conduction, s’en trouve alors
diminuée. Cette modification transitoire perdure donc pendant le temps de vie T3 des
excitations électroniques (pour le détail se référer a la premiére partie de ce manuscrit,
1.4.2). En jouant sur le retard entre pompe-sonde, il est possible de mesurer 1’évolution
temporelle de la variation d’absorption et ainsi de déterminer le temps de relaxation
des excitations électroniques.

On mesure donc avec cette technique la variation induite de transmission de la sonde

I —I . . o . , .
AT _ Javee pompe—lsans pompe [ apote 'intensité de la sonde transmise par échantillon

T Isans pompe
en présence de la pompe (Lypee pompe) 01 €0 absence de pompe (Lsans pompe), €1 fonction

du retard pompe-sonde. Or, la variation induite de transmission est directement reliée
a la variation induite d’absorption A«. De plus, on peut relier la variation induite
d’absorption a la variation induite de l'indice de réfraction An par une relation de
Kramers-Kronig si la variation d’absorption A« est petite, c’est & dire si on peut
utiliser 'approximation linéaire Aa « I et An o« I . On peut donc également avoir
acces au temps de vie des excitations électroniques par mesure de la variation d’indice
An induite par la pompe dans la zone de transparence de I’échantillon étudié plutot
que de mesurer la variation de transmission d’un faisceau sonde qui doit alors étre en
résonance avec I'état d’excitation électronique étudié. C’est ce que nous allons utiliser

dans la suite.

8.3 Proposition de montage

D’une part nous voulons faire de la cartographie, c’est a dire imager une zone large
de I'échantillon avec un grandissement suffisamment important pour pouvoir visualiser
les détails qu’elle contient. D’autre part, nous souhaitons mesurer les cinétiques de

relaxation des excitations électroniques en différents « points » de I’échantillon.
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Nous avons vu que la technique de spectroscopie ultra-rapide pompe-sonde est une
méthode efficace pour mesurer le temps de relaxation des excitations électroniques. De
plus, méme si cette mesure se fait habituellement via la variation de transmission de
la sonde induite par la pompe, elle peut étre réalisée en mesurant la variation induite
d’indice de réfraction dans la zone de transparence de I’échantillon étudié. L.a question
qui se pose alors est : comment mesurer une variation d’indice ?

La réponse est : par une méthode interférométrique. En effet, lorsque deux faisceaux
synchrones et cohérents interférent, la mesure du profil d’interférence nous renseigne
sur la différence de phase entre les deux faisceaux. Or, une variation d’indice induit une
variation de phase. Donc, un systéme de détection interférométrique de la sonde dans
une technique pompe-sonde permet de mesurer les cinétiques de relaxation désirées.
Pour ce faire, il faut concevoir un montage expérimental de type pompe-sonde avec
deux sondes. Ces deux sondes doivent pouvoir interférer en fin de montage pour mesurer
les variations d’intensités, et donc de phase, de leur profil d’interférence. La longueur
d’onde des sondes peut alors se situer dans la zone de transparence de I’échantillon
étudié tandis que celle de la pompe doit se situe dans sa zone spectrale d’absorption
pour modifier 'indice de réfraction de I’échantillon étudié. La non-dégénérescence des
énergies de photon pompe et sonde permet en outre d’éliminer facilement a I'aide de

filtre spectraux les photons résiduels de pompe avant qu’ils n’atteignent le détecteur.

8.4 Cahier des charges

Au vu de la proposition de montage que nous venons de faire, plusieurs contraintes
expérimentales doivent étre respectées, nous allons les lister ici :

- avoir une source accordable pour modifier la longueur d’onde de la sonde et de
la pompe en fonction des échantillons étudiés ;

- avoir des objectifs de microscope de grande ouverture numérique afin d’obtenir
la meilleure résolution spatiale possible;

- pouvoir faire varier le chemin optique de la pompe pour avoir une résolution
temporelle ;

- avoir un dispositif de détection interférométrique suffisament sensible pour que de
petites variations de phase se traduisent par d’importantes modifications d’intensité ;

- avoir une caméra CCD suffisamment sensible pour mesurer de faibles variations
d’intensité et suffisamment rapide pour suivre ces variations sur des temps d’acquisition
raisonnables en fonction de la position temporelle de la pompe par rapport a la sonde

sur laquelle elle agit.



152 Principes et contraintes du montage expérimental




Chapitre 9

Bases nécessaires a ’expérience

9.1 Echantillon utilisé

L’échantillon que nous avons utilisé pour la mise au point de 'expérience de nano-
scopie résolue en temps est une plaquette de monocristal de sulfure de cadmium. Le
CdS est en effet connu pour étre un matériau non-linéaire intéressant a température
ambiante [34]. De plus, les plaquettes de CdS mono-cristallin sont de bonne qualité
optique. Enfin, d'importants changements des constantes optiques peuvent y étre ob-
servés a des énergies proches de celle de la bande interdite. Celle-ci se situant autour
de 500nm, le CdS est un matériau adapté pour effectuer des mesures a des longueurs
d’ondes du spectre visible.

Nous allons a présent décrire plus en détail ’échantillon de CdS utilisé dans nos

expériences.

9.1.1 Elaboration de I’échantillon

[’échantillon de monocristal de sulfure de cadmium a été fabriqué par transport en
phase vapeur sous atmosphére d’argon [10]. La croissance des monocristaux est obtenue
a partir d’une poudre polycristalline de CdS de 5N (au maximum 10~° mole d’impuretés
pour une mole de CdS). Cette poudre est placée dans une nacelle en carbone vitreux a
Iintérieur d’un tube de silice. Ce tube est chauffé dans un four a gradient thermique.
La nacelle est placée au point de plus haute température du tube. Le processus de
transport physique en phase vapeur s’établit sous I'action du gradient de température
et du flux continu d’argon, ce gaz servant d’agent de transport.

Les monocristaux ainsi obtenus se présentent sous la forme de plaquettes et d’ai-
guilles. Leur épaisseur est comprise entre 0.5 et 100um environ. Les surfaces des échan-
tillons correspondent & une face cristallographique (100) ou a une face équivalente. Les

plaquettes sont biréfringentes, I’axe optique étant paralléle a la surface principale de

153



154 Bases nécessaires a ’expérience

la plaquette. On notera que la taille et la qualité des cristaux dépendent fortement
des conditions de fabrication, en particulier du débit d’argon ainsi que des extrema de
température dans le tube. Les paramétres caractéristiques de croissance sont entre 0.3
et 3L/min pour le débit d’argon, entre 1050 et 1190°C' pour la température maximale
dans le tube.

L’échantillon utilisé ici a été préparé a I'Institut de Physique et Chimie des Maté-

riaux de Strasbourg.

9.1.2 Structure cristallographique

Bien qu’il soit possible de l'obtenir sous forme cubique, le sulfure de cadmium
cristallise essentiellement sous forme hexagonale de type wurtzite. C’est un semi-
conducteur uniaxe, sans centre d’inversion, qui appartient au groupe de symétrie ponc-
tuelle Cf,. Sa maille élémentaire (figure 9.1) contient deux atomes de soufre et deux

atome de cadmium.

Soufre

FIGURE 9.1 — Maille élémentaire du CdS.
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9.1.3 Structure de bande

Le composé CdS est un semi-conducteur du type II-IV par suite de la structure élec-
tronique du cadmium ([Kr|4d'°5s%) et de celle du soufre (|[Ne|3s?3p?). Dans sa structure
wurtzite, ce composé posséde une structure de bande représentée sur la figure 9.2 ot les
bandes électroniques ont leurs extrema au centre de la zone de Brillouin, en k = 0 [35].
Le triplet de la bande de valence, provenant de I'orbitale 3p du soufre, de symétrie I';
(dans le groupe ponctuel du cristal) est divisé en un doublet de symétrie I's et un singu-
let de symétrie I'; du fait du champ cristallin. Si I'on tient compte du spin des électrons,
on doit considérer le couplage spin-orbite donnant lieu & une variation d’énergie Ago
des états de valence. La non-cubicité de la structure wurtzite implique effectivement
que I'écart d’énergie induit dans la symétrie hexagonale par le champ cristallin, A, ,
est du méme ordre de grandeur que celle apportée par I'interaction spin-orbite, Ago,
contrairement & la structure blende de zinc ou leffet du champ cristallin peut étre
négligée. L’interaction spin-orbite léve elle aussi partiellement la dégénérescence de la
bande de valence de symétrie I's en k = 0. La bande de valence est alors scindée en

trois bandes, une de symétrie I'g et deux de symétrie I'7, respectivement appelées A, B
et C.

La bande de conduction provient de l'orbitale 5s du cadmium et est de symétrie I’y
du groupe ponctuel de symétrie du cristal. Celle-ci n’est pas affectée par les interactions
du type champ cristallin et spin-orbite. En k = 0, la bande de conduction de méme
symétrie 'y dans le groupe ponctuel posséde la symétrie I'; lorsque 'on prend en

compte le spin.

9.1.4 Transitions optiques bande & bande

La symétrie de l'opérateur d’interaction entre le champ électromagnétique de la
lumiére et la matiére (opérateur dipolaire [1) est I'y pour une direction de polarisation
paralléle a I'axe optique (axe c) du cristal. Lorsque la polarisation de la lumiére est
perpendiculaire a I'axe optique, la symétrie de cet opérateur est I's. Ainsi, au vu de
la structure de bande du CdS (figure 9.2), les transitions optiques verticales entre la
bande de valence et la bande de conduction, de symétries respectives ['g et I';, séparées
de 2.501eV a 300K [26], ne sont autorisées que pour une polarisation perpendiculaire
du champ (E L c). Par contre, les transitions optiques entre les bandes de valence B et
C et la bande de conduction peuvent étre observées pour les deux états de polarisation

de la lumiére (E || c et E L ¢) comme le montre la figure 9.3.
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FIGURE 9.2 — Structure de bande d’un semi-conducteur blende de zinc au centre de la zone

de Brillouin.
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Il a été montré que le premier état excitonique a température ambiante est a une
énergie d’environ 2.48¢V [34|. Rappelons qu'un état excitonique correspond au niveau
d’énergie d’une paire électron-trou photocréée par absorption d’'un photon par un élec-
tron d’une bande de valence, celui est alors promu dans la bande de conduction laissant
un espace vacant (ou trou) dans la bande de valence d’origine. L’énergie d’un état ex-
citonique est donc donnée par I'énergie de la transition bande a bande diminuée de
I’énergie de l'interaction coulombienne entre 1'électron et le trou (énergie de liaison

excitonique).

9.1.5 Spectres d’absorption et de photoluminescence : proprié-
tés optiques

L’intensité lumineuse I7 transmise par un échantillon éclairé par un faisceau in-
cident d’intensité I’ est donnée par la loi de Lambert. Si I'on considére qu'un seul

passage de la lumiére a travers le cristal, cette loi s’écrit :
I (W) = I'(w)(1 = R(w))e v (9.1)

ou R est le coefficient de réflexion de I'interface CdS-air, w la pulsation de la lumiére,
a(w) le coefficient d’absorption et d I’épaisseur de I’échantillon.
On peut ainsi évaluer le coefficient d’absorption a(w) a partir de la mesure des

coefficients de transmission 7 et de réflexion R par :

_ 1 ((L=Rw)
alw) = 7 In (W) (9.2)

avec T (w) = Z—((ww)) et R(w) = ?;((:j))

ol I est l'intensité réflechie par linterface échantillon-air. Cependant, dans le cas

des lames minces, pour déduire correctement le coefficient d’absorption «(w) des me-
sures de R et T, il faut tenir compte des réflexions multiples possibles entre les deux
faces paralléles de I’échantillon, celui-ci se comportant comme une cavité Fabry-Pérot.
L’intensité de la lumiére transmise est alors modulée comme le montre le spectre de
transmission expérimental d’un échantillon de CdS de 14.3um d’épaisseur représenté

figure 9.4. L’expression de cette transmission est alors donnée par la formule d’Airy :

IT 1 — R)?
T ©9
(eT — Re‘T) + 4R sin? (%)
ou R est le coefficient de réflexion des deux interfaces air-CdS tel que R ~ }Z;Ii,
n étant l'indice linéaire de réfraction du milieu et ¢ le déphasage correspondant au

4mnd
A

trajet optique dans le cristal tel que ¢ = , ol A est la longueur d’onde du faisceau
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incident. Ce déphasage détermine les positions spectrales des maxima de transmission,

ils sont données par ¢ = 27p (p entier).

-3
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Ficure 9.4  Transmission expérimentale d’un échantillon de CdS de 14pum d’épaisseur pour

deuz états de polarisation de la lumiére blanche incidente. Spectre extrait de [49].

Quand les échantillons sont de bonne qualité cristalline et de grande pureté chi-
mique, ’absorption liée aux transitions bande a bande de plus faibles énergies, c’est a
dire du coté des petites énergies de photon ( E,;,) du bord d’absorption (10" < o < 10%em™!),

est donnée par la formule d’Urbach :

Eg—Ey,
a(Epn, T) = ape” 7 F57 (9.4)
avec
2]€BT tho
= tanh 9.5
o= (i) 2

ol oy et Ey sont des constantes caractéristiques du cristal et o/kgT décrit la raideur
du bord d’absorption. Celle-ci dépend de la température et de hwro qui est une énergie
assimilée a celle des phonons longitudinaux optiques (quasi-particule représentant les
états de vibrations du cristal). Les paramétres de cette formule empirique sont données
en partie dans |63] et par un ajustement des spectres expérimentaux [49]. On détermine
finalement :

a(EL(n=1)) = 4.10%em™! (E | ¢ (9.6)

et
a(EEZ (n=1)) =~ 7.10%cm™ (ELc) (9.7)
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Des mesures de transmission ont été effectuées sur notre échantillon. L’échantillon
est alors éclairé par une lumiére blanche filtrée par un monochromateur et modulée
temporellement. L’intensité lumineuse transmise par I’échantillon est enregistrée par
détection synchrone wvia une photodiode. La figure 9.5 présente le spectre de trans-
mission obtenu. Nous pouvons observer des franges de Fabry-Pérot sur le spectre de
transmission, celles-ci sont espacées d’environ 0.013eV soit 95376nm. En supposant
que nous avons éclairé I’échantillon en incidence normale, on a 2ne = 95376nm avec
n l'indice de réfraction du CdS valant environ 3.3, on détermine alors I’épaisseur e de
la plaquette de monocristal utilisée : e ~ 15um. Ces franges ne sont pas aussi fines
que celles présentes sur la figure 9.4 car la zone de I’échantillon sondée ici est large et

recouvre donc des épaisseurs inhomogénes de 1’échantillon.

=g
iy
1

0.01 4

log(T) (unité arbitraire)

1E-3 , | ; , ; | ;
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Energie de photon (eV)

F1GURE 9.5 — Transmission T d’une plaquette de CdSen fonction de l’énergie de photon inci-
dent (hw) et dans la géométrie E || c.

Des expériences de photoluminescence ont permis de situer la position spectrale du
bord d’absorption. Celles-ci ont été effectuées en illuminant le cristal avec une lampe
blanche suivi d’'un monochromateur. La luminescence est recueillie du coté de 1'exci-
tation par une lentille de grande ouverture qui la condense sur la fente d’entrée d’'un
spectrométre. Ce dernier est centré & 700nm. Le spectre d’excitation de la photolumi-
nescence de I’échantillon utilisé est présenté sur la figure 9.6.

La décroissance de I'intensité d’excitation de la photoluminescence autour de 450nm
est un artefact di a I'expérience : un filtre a été placé a la sortie du monochromateur afin
de supprimer les longueurs d’onde autour de 350nm dues a la diffraction au deuxiéme

ordre des longueurs d’onde comprises entre 550 et 700nm.
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Nous pouvons déterminer la position du bord d’absorption en effectuant un ajuste-
ment du pic centré a environ 510nm. Un ajustement de 'intensité absorbée en fonction
de I'énergie des photons d’excitation par une fonction de Voigt (produit de convolution
entre une lorentzienne et une gaussienne) nous donne la position & mi-hauteur du bord

d’absorption : 2.352¢eV soit environ 527nm.

10

[09]
1

Excitation de la photoluminescence
(unité arbitraire)

T T
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Longueur d'onde d'excitation (nm)

FIGURE 9.6 — Spectre d’excitation de la photoluminescence réalisée sur ’échantillon de CdS

utilisé.

La figure 9.7 montre le spectre de photoluminescence réalisé pour une excitation a
507.5nm. Le pic de photoluminescence est centré a 728.8nm. Ceci montre que la re-
combinaison radiative des porteurs ne se fait pas entre le bas de la bande de conduction
et le haut de la bande de valence, qui correspondrait & une pholuminescence autour
de 500nm, mais a partir d’états intermédiaires venant d’impuretés. Cette mesure nous
montre donc que les porteurs relaxent tout d’abord non-radiativement sur des défauts
qui les piégent, la relaxation radiative se fait ensuite a partir des états électroniques de
ces impuretés. Les plaquettes de CdS sont donc des échantillons idéaux pour travailler
avec de la lumiére visible. En effet, un faisceau polarisé parallélement a I’axe ¢ du cris-
tal de longueur d’onde en dessous de 530nm, correspondant & une énergie de photon
supérieure a 2.48eV, est absorbé par I’échantillon, donnant lieu & une luminescence
autour de 498nm. De plus, pour des faisceaux de longueur d’onde supérieure a 530nm

I’échantillon est transparent.
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FIGURE 9.7 — Spectre de photoluminescence réalisée sur l’échantillon de CdS utilisé.

9.2 Génération des impulsions

9.2.1 Source laser

Les impulsions sont générées par un laser a fibre Satsuma HP? de marque Ampli-
tude Systemes. Le milieu amplificateur de ce laser est une fibre optique dopée aux ions
Ytterbium pompée a 976nm par une diode laser d'une puissance moyenne 60W. L’émis-
sion est alors centrée a 1.03um. Les impulsions sont générées grace au verrouillage de
mode passif d’'un absorbant saturable, matériau dont la transmission varie selon I'ex-
citation lumineuse a laquelle il est soumis. L’absorbant saturable présent dans le laser
Satsuma est un SESAM (Semiconductor Saturable Absorber Mirrors) qui contient un
miroir de Bragg GaAs/AlAs et, proche de la surface, un puits quantique unique d’In-
GaAs. Une explication détaillée du fonctionnement de ce type de laser, notamment de
la génération d’impulsion courte avec des SESAMs, se trouve dans la référence [44].

Les principales caractéristiques des impulsions issues du laser a fibre sont rassem-
blées dans le tableau 9.1.

Les impulsions sont émises avec un taux de répétition de 250kH z (correspondant
a une impulsion toutes les 4us) et ont une durée de 290 fs. En sortie, le faisceau a un

profil gaussien et une polarisation linéaire.
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Propriété Valeur
Puissance moyenne 10.2W
Taux de répétition 250k H z

Energie par impulsion 40.3uJ

Longueur d’onde centrale | 1031.9nm

Largeur spectrale 8nm
Durée 290fs

TABLE 9.1 — Caractéristiques du laser & fibre Satsuma HP?.

9.2.2 L’amplificateur paramétrique optique non-colinéaire (NOPA) :

préparation des impulsions pompe et sonde

Afin d’obtenir des impulsions a deux longueurs d’onde différentes pour les faisceaux
sondes et le faisceau pompe, nous utilisons un amplificateur paramétrique optique non-
colinéaire ou NOPA. 1l s’agit d’un type particulier d’oscillateur paramétrique optique
ou OPA [8], permettant d’obtenir des impulsions accordables sur 'ensemble du spectre
visible. L’étude du fonctionnement des NOPAs dépasse le cadre de cette these et a déja
été décrit en détail dans de nombreuses références (notamment |55] et particuliérement
[48]). Nous nous bornerons ici a rappeler briévement le principe de l'amplification
paramétrique optique et de la spécificité de la géométrie non-colinéaire.

[’amplification paramétrique optique repose sur le principe de la différence de fré-
quence dans un cristal non-linéaire du second ordre. Ce principe est rappelé sur la figure
9.8. Un champ de pompe intense, de pulsation w,, ainsi qu'un champ signal faible, de
pulsation ws, sont envoyés dans un cristal non-linéaire (X(2)). Par différence de fré-
quence, une partie des photons du champ pompe est convertie en paires de photons
de pulsations w, et w;. Ces pulsations vérifient la relation de conservation de 1’éner-
gie w, = w, + w;. L’interaction au sein du cristal du champ de pompe avec le champ
signal se traduit donc par une amplification de ce dernier et 'apparition d’un champ

complémentaire (appelé idler) de pulsation w; = w, — w;.

Wp wﬁ

FiGuRrE 9.8  Principe de la différence de fréquence utilisée dans l’amplification paramétrique

optique.
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Dans le cas d’impulsions courtes, plusieurs processus limitent cette amplification :

— les impulsions pompe et signal se propagent & des vitesses différentes dans le
cristal (désaccord de vitesse de groupe) ce qui réduit leur interaction ;
les impulsions sont étirées lors de leur propagation (dispersion de la vitesse de
groupe) et sont donc moins intenses ce qui diminue 'amplification ;

— en plus de la conservation de I’énergie, les trois champs présents dans le cristal
doivent vérifier 'accord de phase : kp = ks + k;. Cet accord de phase est géné-
ralement trés sélectif en fréquence et ne permet pas d’amplifier une large bande

spectrale et donc des impulsions courtes.

La configuration non-colinéaire, développée pour des oscillateurs paramétriques op-
tiques, permet de lever ces limitations. L’idée est d’introduire un angle « entre 1'im-
pulsion pompe et 'impulsion signal. Pour un angle bien choisi, ’accord de phase est
vérifié sur une plage spectrale qui couvre une grande partie du spectre visible. La fi-
gure 9.9a montre 'évolution de 'accord de phase 6 (ou angle du signal) en fonction
de la longueur d’onde du champ signal et du champ idler pour un angle interne a (ou
pump tilt) entre les champs pompe et signal de 2.65° dans le BBO. Ceci est tracé pour
un cristal de BBO de type I d’angle de coupe 23.5° (correspond a l’angle entre 'axe
optique du cristal et la direction du champ signal) et une impulsion pompe centrée a
515nm. La figure 9.9b définit les différents angles : celui du signal (signal angle), celui
de 'idler (idler angle) et celui de la pompe (pump tilt) par rapport a I'axe optique du
BBO.

BBO Type 1 — 515nm pump

Pump pol.=e
1509 Signal pol.=
Idler pol.=
5
=]
T 900
)
=4
=]
5]
B
£
2 800
=
700
19 20 21 22 23

(b) définition des différents angles : celui
du signal (signal angle), celui de 1'idler

Oldegrees|

(a) Angle d’accord de phase 0 pour un (idler angle) et celui de la pompe (pump
angle entre les champs pompe et signal de
a = 2.65° pour un cristal de BBO de type

I d’angle de coupe 23.5°. Le champ pompe

tilt) par rapport a laze optique du BBO
pour un processus de mélange de fréquence

dans un cristal de BBO de type L
est centré a 515nm.

La figure 9.10 présente le NOPA utilisé dans notre laboratoire.
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FIGURE 9.10 — Schéma de Uamplificateur paramétrique optique non-colinéaire.

Une partie de la sortie du laser Satsuma (environ 5%) est focalisée dans un cristal
de YAG (grenat d’yttrium et d’aluminium de 3mm d’épaisseur). Cela génére un conti-
nuum de lumiére blanche a forte dérive de fréquence. Le reste du faisceau infrarouge
de 1030nm est envoyé dans un cristal de BBO de type I afin d’obtenir une impulsion
a 515nm par doublage de fréquence. Cette pompe et une partie du continuum (notée
A’ sur le schéma 9.10) sont focalisées dans un cristal de BBO de type I. L’amplifica-
tion paramétrique au sein de ce cristal permet d’obtenir un champ signal de quelques
centaines de nJ. La longueur d’onde centrale de ce signal est accordée en changeant le
retard entre la pompe et le continuum et elle n’amplifie qu'une « tranche » temporelle
du continuum ; compte tenu de la dérive de fréquence du continuum, cette « tranche »
a une longueur d’onde qui dépend du retard continuum-pompe. Il est alors possible

d’amplifier les longueurs d’onde appartenant a I'intervalle [700nm, 1000nm].

Nous avons réglé le NOPA afin qu’a sa sortie nous ayons un signal amplifié a
1000nm. Puis, pour obtenir un faisceau a 500nm correspondant & une énergie de pho-
tons d’environ 2.48¢V qui se situe dans zone d’absorption de ’échantillon de monocris-
taux de CdS utilisé, nous doublons la fréquence a la sortie du NOPA. Le doublage du
1000nm s’effectue dans un cristal de BBO de type 1. Le faisceau résultant contient alors
du 500nm mais encore du 1000nm et du 1030nm, pour ne garder que le 500nm nous
utilisons un compresseur a prismes qui permet a la fois d’effectuer une sélection en lon-
gueur d’onde et de comprimer temporellement les impulsions pour leur faire atteindre
la limite inférieure donnée par la transformée de Fourier. Ces impulsions constitueront

alors le faisceau pompe de notre montage expérimental.
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Il sera intéressant d’exciter I’échantillon a une énergie de photon supérieure a celle
de sa bande interdite afin de sonder des états de plus haute énergie. Nous envisagerons,
par exemple, une excitation a 395nm. Pour obtenir un faisceau & une telle longueur
d’onde, il suffit alors de régler le NOPA pour obtenir un signal amplifié a 790nm,
qui nous donnera la longueur d’onde souhaitée par doublage de fréquence, comme
précédemment.

Pour obtenir des impulsions & 690nm, nous utilisons le continuum B’. Celui-ci passe
alors par un train de prismes (ou compresseur a prismes) nous permettant de sélection-
ner la longueur d’onde souhaitée de 690nm et de comprimer I'impulsion. Cette longueur
d’onde a été choisie car elle correspond a une énergie de photons d’environ 1.8eV se
situant dans la zone de transparence de 1’échantillon; ces impulsions seront utilisées
pour les faisceaux sondes. Le continuum B’ peut étre aussi utilisé dans un deuxiéme
NOPA. Ce NOPA est pompé a 343nm qui est obtenu par triplage de fréquence du fais-
ceau infrarouge a 1030nm. Il est ainsi possible d’amplifier des impulsions de longueur
d’onde allant de 500nm a 900nm [48|.

Dans notre expérience, la puissance du continuum sans amplification, dans lequel
on extrait les sondes, est suffisante pour effectuer les réglages et détecter les faisceaux
sondes en sortie de notre montage. De plus, nous avons intérét a favoriser la puissance
de la pompe (&4 500nm), toute utilisation du NOPA pompé a 343nm 'aurait défavorisée.

Pour finir, notons qu’un filtrage spatial du faisceau sonde est effectué apres le train

de prismes afin d’améliorer son profil transverse d’intensité.
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Chapitre 10

Montage d’imagerie pompe-sonde

10.1 Détection interférométrique

10.1.1 Configuration du montage expérimental

La figure 10.1 présente les chemins optiques des impulsions a 690nm (les impul-
sions sondes) de la source jusqu’a P’échantillon et leur détection par une caméra CCD
refroidie. Les impulsions sondes sont polarisées horizontalement au début de la chaine
optique et sont chacune a l'origine d’une paire de faisceaux sondes, S et Ss, de pola-
risations croisées.

Pour former les sondes S; et Sy, le faisceau sonde S passe par une lame demi-onde
(A/2) dont l'axe est placé a 22.5° de 'horizontale. Cette lame a pour effet de tourner
la polarisation de la sonde de 45° comme le montre la figure 10.2.

La sonde se décompose donc en deux polarisations de méme intensité : une verticale
et une horizontale. Ces deux polarisations sont séparées par le cube séparateur de po-
larisation PBS. En effet, ce dernier a la propriété de transmettre les faisceaux polarisés
horizontalement et de réfléchir & 90° les faisceaux polarisés verticalement. Ainsi en sor-
tie de PBS, la sonde est séparée en deux faisceaux S (tracé en rouge sur la figure 10.1)
et Sy (tracé en vert sur la figure 10.1). S; qui est polarisé horizontalement, passe par le
chemin court (a) et Sy, de polarisation verticale, par le chemin (b) de temps de parcours
de 1ns plus long que le chemin (a). Nous avons ajouté des polariseurs sur chacun des
chemins afin de purifier les polarisations de S; et Sy (non-représentés sur la figure 10.1
par souci de clarté). Une deuxiéme séparatrice de polarisation PBS2 permet ensuite de
recombiner Sy et Sy. Puis, les deux sondes ainsi superposées poursuivent leur chemin
pour atteindre le premier objectif de microscope, I’échantillon puis le deuxiéme objectif
de microscope. Les deux objectifs de microscope sont identiques (O.N. = 0.75, x20)
et sont placés en configuration afocale avec I’échantillon au niveau de leur point focal.

Cette disposition est ajustée pour que les faisceaux sondes soient collimatés en sortie

167
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FIGURE 10.1 — Schéma du montage de détection interférométrique. Le faisceau sonde S de
690nm polarisé horizontalement passe par une lame demi-onde (\/2) orientée a 22.5° de
Ihorizontale puis elle est séparée en deux par une séparatrice de polarisation (PBS) pour
donner Sy polarisée horizontalement (en rouge) qui parcourt ensuite le chemin court (a) et
Sy polarisée verticalement (en wvert) qui passe par le chemin long (b). S1 et Sy sont ensuite
superposées par la deuziéme séparatrice de polarisation (PBS2). Aprés étre passées par les
deuz objectifs de microscope (et l’échantillon), les deuz sondes traversent une lame demi-onde
orientée a 45° de la verticale qui inverse leur polarisation : S1 est alors polarisée verticalement
et Sy horizontalement. Puis elles sont réfléchies vers PBS2 : Sy passe alors par le chemin (b) et
Sy par (a). PBS recombine les deuz sondes, elles sont ensuite réfléchies vers un compensateur
de Babinet-Soleil puis sommées suivant 'aze du Polariseur (P) orienté a 45° de la verticale.

On observe finalement le profil d’interférence entre Sy et Sy grdace a une caméra CCD.

des objectifs (comme elles le sont en amont des objectifs) et pour que leurs parcours

soient complétement symétriques par rapport a I’échantillon.

En effet, a la sortie du deuxiéme objectif de microscope, une lame demi-onde orientée
a 45° de la verticale inverse les polarisations des deux sondes : S; est alors polarisée
verticalement et Sy horizontalement. Une succession de réflexions permet ensuite de
renvoyer les sondes vers PBS2. Comme les polarisations de S; et Sy ont été inversées,
leurs chemins optiques seront aussi inverser entre PBS2 et PBS : S} va parcourir le

chemin long (b) et Sy le chemin court (a). Ainsi, a la sortie de PBS les deux sondes
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)

FIGURE 10.2 — Effet d’une lame demie-onde orientée a 22.5° de I’horizontale sur une polari-

sation horizontale S. La polarisation résultante S’ est alors orientée a 45°.

auront parcouru la méme longueur optique. Notons que dans le montage expérimental
réel, le trajet retour de Sy et Sy surplombe le trajet aller.

Pour finir S et Sy passent par un compensateur de Babinet-Soleil (dont le principe
est détaillé plus loin) puis par le polariseur P dont 'axe est orienté a 45° de la verticale.
Ce polariseur somme S et Sy suivant son axe, ce qui leur permet d’interférer. Le profil
d’intensité aprés P s’écrit : [ = Iy + 2(ey.e2)ly cos(ps, — ¢s,) avec Iy Uintensité de la
sonde S (identique a l'intensité de la sonde S3). ep1 et ep2 sont les projections des

vecteurs unitaires de polarisations de S et S5, respectivement, sur I'axe de P qui sont
V2
2
¢s, sont les phases du champ électrique de Sy et Sj, respectivement.

égaux a 5-e, ol ey, est le vecteur unitaire décrivant la direction de I'axe de P. ¢g, et

Une lentille de focale f = 1m conjugue alors le plan de I’échantillon avec le plan
de la caméra via le profil d’interférence entre les deux sondes S; et S;. La caméra
utilisée est une caméra EMCCD ( Electron Multiplication Charge Coupled Device) de
haute cadence refroidie par effet Peltier qui permet de travailler sur 64000 niveaux (16
bits) alors qu’une caméra CCD usuelle ne permet que de travailler sur 16000 niveaux
(14 bits). Une caméra EMCCD est donc de sensibilité plus élevée qu’une caméra CCD.

Notre montage expérimental devrait donc pouvoir répondre au cahier des charges.
L’image observée sur 'EMCCD correspond a la mesure de la différence de phase,
¢s, — ¢s,, entre la sonde S, et la sonde 5.

On a finalement, en I'absence d’impulsion pompe, un montage interférométrique
qui permet d’obtenir en principe une image en champ sombre, i.e. avec S; et Sy en
interférence destructive (grace au compensateur de Babinet-Soleil) en tout point des

deux impulsions sondes.



170 Montage d’imagerie pompe-sonde

10.1.2 Le compensateur de Babinet-Soleil et son point de fonc-

tionnement

Le compensateur de Babinet-Soleil

Le compensateur de Soleil-Babinet est une lame a retard biréfringente variable utilisée
comme compensateur de phase. La figure 10.3 le représente de maniére schématique.
Il est composé de deux prismes triangulaires biréfringents, dont les axes lents sont
paralléles, qui peuvent coulisser I'un sur I'autre, ainsi qu'une lame qui posséde un axe
optique orthogonal aux axes optiques des deux prismes. Le matériau composant les
prismes et la lame est du quartz. En notant d1 I’épaisseur totale traversée dans les
deux prismes (variable) et d2 I’épaisseur de la lame le long de 1’axe de propagation du
faisceau, la différence de marche entre deux vibrations lumineuses orthogonales entre
elles et paralléles respectivement aux axes optiques des deux parties du compensateur
s’écrit : 0 = (n, + ne)(dl — d2) avec n, et n, les indices ordinaire et extraordinaire,
respectivement, du matériau biréfringent composant le systéme. Le compensateur de
Soleil-Babinet permet donc d’appliquer un déphasage entre les deux sondes S; et S
dont les polarisations sont orthogonales. Nous pouvons ainsi ajouter un déphasage
entre S7 et Sy en modifiant d1 tel que le déphasage A(¢) = 2{5 = ¢g, — s, = T
conduisant théoriquement & obtenir une teinte plate noire (c’est a dire I = 0) a la
sortie du polariseur P.

Direction de propagation de faisceau

partie fixe

partie mobile

Direction
d'ajustement

Lame fixe

FIGURE 10.3 — Schéma de principe du compensateur de Babinet-Soleil.

Point de fonctionnement

En faisant varier le déphasage A(¢), nous faisons varier I'intensité de U'interférogramme

entre les deux sondes suivant la courbe présentée figure 10.4. Théoriquement cette in-
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Ficure 10.4  Variation de l’intensité normalisée de l'interférogramme entre les sondes Sy et

Sy en fonction du déphasage A(@) appliqué par le compensateur de Soleil-Babinet. Les doubles

fleches représentent des variations de phases en deux points de fonctionnement différents.

tensité varie entre 0 et 41y ot Iy est 'intensité d’une des sondes, c¢’est a dire entre une
teinte plate sombre et une teinte plate brillante. Cependant, expérimentalement nous
avons un bruit d’environ 2% nous empéchant d’avoir une extinction totale. De plus,
nous n’obtenons pas une teinte plate sombre sur toute la zone imagée mais seulement
sur une portion. Cela est di a la différence de courbure de front d’onde entre S; et
Ss. En effet, méme si celles-ci parcourent la méme longueur de chemin optique, elles
ne passent pas exactement aux mémes endroits sur les différents éléments optiques
(miroirs, cubes séparateurs de polarisation PBS et PBS2, etc.). Leurs fronts d’onde
peuvent donc en étre atteint, causant alors des différences locales entre S; et Sy. Ainsi,
méme si il semblerait judicieux de travailler en teinte plate noire afin que la moindre
variation de phase d'une des sondes apparaisse lumineuse sur 'interférogramme, les
distorsions de front d’onde des sondes ne permettent pas de travailler dans cette confi-
guration. De plus, nous cherchons non pas & mesurer des variations de phases statiques
mais des variations de phases dynamiques. Il nous faut donc travailler & un point de
fonctionnement du compensateur de Babinet-Soleil qui permette d’optimiser la mesure
de faibles variations de phase, celle-ci pouvant varier d’une impulsion a I'autre. Sur la
figure 10.4 sont représentées par des doubles fleches des variations de phases en deux
points de fonctionnement différents : au minimum d’intensité du profil d’interférence
(A(¢) = m) et en un point intermédiaire (A(¢) = 7). Il est clair qu'un point de fonc-
tionnement intermédiaire permet de mesurer des variations de phases plus faibles :
une petite variation de phase se traduit alors par une importante variation d’intensité,

contrairement a un point de fonctionnement situé au minimum d’intensité.
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Par la suite, nous positionnerons le compensateur de Babinet-Soleil de telle maniére
a ce que le point de fonctionnement se situe entre le maximum et le minimum d’intensité
™

du profil d’interférence entre S; et Sy, c’est a dire tel que A(¢) = 7 afin d’avoir le plus

de sensibilité et de dynamique possibles.

Le compensateur de Babinet-Soleil est donc un élément essentiel pour transformer

une faible variation de phase en une variation d’intensité mesurable.

10.2 Imagerie

10.2.1 Disposition du montage expérimental

Le plan de I’échantillon étant conjugué avec le détecteur, nous pouvons obtenir
une image en champ large de 'échantillon wvia les sondes. Pour ce faire, nous avons
placé une lentille de focale f = 200mm a une distance d’environ 200mm en amont du
premier objectif de microscope. Cette distance est ajustée pour que les faisceaux sondes
se focalisent au niveau du plan focal arriére de cet objectif pour étre alors colimatés
au niveau de l’échantillon. Cette disposition permet alors d’éclairer I’échantillon en
champ large. Chaque point de I’échantillon ainsi éclairé transmet et diffuse la lumiére
incidente. Chaque point de I’échantillon se comporte alors comme une source secondaire

et la relation de phase entre S et Sy en est alors fortement modifiée.

En sortie, ’axe du polariseur P est orienté suivant ’horizontale pour ne conserver
qu'une des deux sondes, nous avons choisi arbitrairement S, (mais choisir S; nous
donnerait le méme résultat). En effet, les deux sondes n’ont alors plus du tout le méme
rayon de courbure & ce niveau car nous avons « dé-symétrisé » le chemin optique des

sondes et leur interférogramme présente donc des franges d’interférences.

10.2.2 Image en champ large de I’échantillon

La figure 10.6 montre une image en champ large de I’échantillon de CdS utilisé.
Nous pouvons y observer les stries de 1’échantillon paralléles a I'axe ¢ du cristal de
CdS. Nous avons placé I’axe ¢ du cristal a 45° de I’horizontale afin de ne pas étre géné
par sa biréfringence. En effet, les faisceaux de polarisation verticale ou horizontale
auront une composante paralléle a I'axe ¢ du cristal identique pour les deux états de

polarisation.
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FIGURE 10.5 — Modification du trajet optique des sondes a l'avant du premier objectif de

microscope utilisée pour effectuer une image en champ large de ’échantillon de CdS.
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FIGURE 10.6 — Image en champ large de l’échantillon de CdS utilisé

10.2.3 Grandissement réel

Revenons maintenant au montage initial, celui de la figure 10.1. Nous souhaitons
déterminer le grandissement transverse entre le plan de 1'échantillon et le plan de la

caméra. Pour ce faire, nous avons utilisé une mire calibrée : une grille de période 10um,
que nous avons imagée avec une des sondes sur la CCD, voir figure 10.7.
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FI1GURE 10.7 — Imagerie d’une grille de période 10um réalisée avec Si.

Nous pouvons alors vérifier que les images données par chacune des sondes se super-
posent exactement. Nous obtenons une image de la grille sur la CCD dont la période
horizontale est de 71 pixels et la période verticale de 68 pixels. Chaque pixel mesurant

16pum x 16pum nous avons donc un grandissement horizontal de :

71 x 16
=—F=114 10.1
Gh 10 (10.1)
et un grandissement vertical de
68 x 16
G, = 1—X0 ~ 109 (10.2)

Nous remarquons sur cette figure 10.7 que les bords des carrés de la mire ne sont
pas trés nets. En particulier, nous pouvons noter que les coins sont arrondis. En ap-
proximant I'image d’un coin de carré par un cercle dont le diamétre est de 9.7 pixels,
soit, 155um, deux points objets pourront étre dissociés si leurs taches, approximées a
des cercles, dans le plan image sont séparées d'une distance au moins égale au rayon des
cercles, soit 4.85 pixels ou 77.6pum. Connaissant le grandissement entre le plan objet et
le plan image, on peut déterminer la distance minimale entre deux points objets qui
donneront deux images distinctes, c’est a dire la résolution spatiale de notre dispositif
d’'imagerie : R = 77.6/109 = 0.71pm soit 710nm supérieure a la limite de diffraction
de 0.6 57 = 520nm.
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10.3 Dispositif pompe-sonde

10.3.1 Configuration finale du montage expérimental

\
N\
/ \
© 5 |(b) Faisceau sonde S
j S polarisé horizontalement
S
-~ _2 Z 1 N\ A
d S1 L qn N N\ l
/ (@) N N2
PBS2 PBS a 22,5° de I'horizontale
échantillon 3
Objectif de
Miroir dichroique microscope
\\ 7 N,
N AL :
N2

3 45° de I'horizontale

P
""" 4 45° de I'horizontale

R %

€]
— T }
J CCD
Ligne a retard

Ficure 10.8 — Configuration du montage expérimental d’imagerie résolue en temps. Nous

avons ajouté un faisceau pompe au dispositif initial de détection interférométrique.

L’impulsion centrée a 500nm constitue la pompe. Celle-ci posséde donc une énergie
de photon de 2.48eV qui correspond a une résonance avec le premier état excitonique
du CdS a température ambiante [34].

Nous avons construit le chemin des impulsions pompe de telle sorte qu’elles arrivent
initialement synchrones a celles de S5 au niveau de I’échantillon. Une ligne a retard
permet ensuite de déplacer temporellement les impulsions pompe entre les deux sondes.
Le retard A(t) = tg, —t, ot t, et tg, sont les instants d’arrivée sur I’échantillon des
impulsions de la pompe et de la sonde S, respectivement.

La pompe arrive de maniére colinéaire aux sondes a ’avant du premier objectif de

microscope par le biais d’un miroir dichroique, comme on peut le voir sur la figure 10.8.
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Aprés avoir traversé I’échantillon, la pompe est rejetée du montage expérimental avec

un deuxiéme miroir dichroique (non représenté sur la figure 10.8).

10.3.2 Reésolution temporelle

La ligne & retard utilisée pour faire varier le chemin optique de la pompe est une
platine de translation micrométrique M-ILS 250CC de marque Newport Corporation.
Elle est pilotée par un controleur MM4006 de la méme société, interfacée a 'ordinateur
via un protocole GPIB. Son pas minimal est de 1pum 4 0.5um, la variation minimale
de retard est donc d’environ 7fs. L’amplitude maximale de la ligne est de 250mm ce

qui lui permet d’atteindre théoriquement un retard maximal de 1.7ns.

Ainsi en parcourant toute la ligne a retard, la pompe peut arriver apreés les deux
sondes (au niveau de I'échantillon) correspondant a un retard A(t) = tg, — ¢, < 0,
puis étre synchrone a Sy (A(t) = 0), puis balayer les 1ns séparant les deux sondes
(Ons < A(t) < 1ns), pour ensuite devenir synchrone avec la sonde Sy (A(t) = 1ns) et
enfin arriver avant les deux sondes (A(t) > 1ns) comme le montre la figure 10.9. Cette
disposition permet donc d’observer les décroissances temporelles des excitations créées

par la pompe mesurées par S, puis par Si.

Notons que les 1ns séparant les deux sondes ne permettent pas forcement aux exci-
tations mesurées par S, d’avoir relaxées entiérement dans leur état fondamental lorsque
S1 sonde I'échantillon. Ceci dépend bien siir de ’échantillon étudié. Pour étudier des
échantillons dont le temps de relaxation des excitations est supérieur a la nanoseconde,

il serait donc nécessaire d’allonger le chemin optique (b).

sonde 2 pompe sonde 1

0 ns 1ns t

Ficure 10.9  Position temporelle de la pompe par rapport auzr sondes So et Sy lors du

déplacement de la ligne a retard. La position de la ligne a retard est donnée par A(t) = tg, —tp.
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10.4 Mesures pompe-sonde intégrées spatialement

10.4.1 Pompe centrée a 395nm

Nous nous sommes d’abord assurés que notre dispositif permettait effectivement de
mesurer les décroissances temporelles des excitations créées par la pompe dans le CdS.
Nous avons donc enregistré 'interférence entre les deux sondes avec une photodiode
sur laquelle nous avons focalisé le faisceau de sortie non plus avec la lentille de f = 1m
mais avec une lentille de f = 20mm. La photodiode est synchronisée a la fréquence
d’un hacheur (ou chopper) qui module temporellement la pompe a environ 1kHz. La
figure 10.10 montre l'intensité du signal enregistré en fonction de la position de la
pompe sur la ligne a retard. Ce résultat a été obtenu avec une pompe centrée a 395nm

correspondant a une énergie de photon de 3.8¢eV'.
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FIGURE 10.10 Intensité de l'interférence des deux sondes intégrée spatialement en fonction

de la position de la pompe sur la ligne a retard. La pompe est centrée ici a 395nm correspondant

a une énergie de photon de 3.8¢V .

Le premier signal pompe-sonde observé sur la figure 10.10 est dia a la variation
de l'intensité de la sonde S5 transmis par l’échantillon aprés excitation de celui-ci
par la pompe. A retard négatif, la pompe arrive aprés les deux sondes, celles-ci ne
sont donc pas modifiées et leur interférence donne une teinte plate sombre. Ensuite a
A(t) = 0, S, traverse 'échantillon modifié par la pompe et un premier signal pompe-

sonde apparait. La phase de la sonde S5 est alors fortement modifiée par le fait que
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I'indice de I’échantillon a été modifié par la pompe. Nous observons ensuite une premiére
décroissance rapide puis une deuxiéme plus longue.

La premiére est di aux relaxations intra-bande non-radiative des excitons photo-
créés. Ces relaxations se font en générant des phonons LO (longitudinal optique). On
estime qu’il faut 120fs par génération de phonon LO et que ceux-ci possédent une
énergie d’environ 37meV [15]. On peut alors déduire le temps de décroissance non-
radiatif de la différence entre I’énergie des photons incidents et ’énergie de liaison de

Iexciton B du CdS. Sachant que cette différence d’énergie est de 3.8 — 2.5 = 0.7eV/, il

0.7
0.037

sance non-radiatif de Tygr = 19 x 120 = 2270 fs soit environ 2.3ps. Un ajustement au

y a environ ~ 19 phonons LO générés, on s’attend donc a un temps de décrois-
moindre carré de la premiére décroissance observée sur le figure 10.10 nous donne un
temps de décroissance d’environ 2ps, ce qui correspond tout & fait a notre estimation.
Une fois que les excitations photocréées ont atteint le bas de bande, c¢’est a dire que les
électrons ont atteint le bas de la bande de conduction et les trous le haut de la bande de
valence A, ils peuvent relaxer radiativement, les électrons et les trous se recombinent
en émettant des photons.

La deuxiéme décroissance observée correspond donc a la relaxation radiative des
excitons, celle-ci se fait avec un temps caractéristique 7} ~ 1ns, correspondant au
temps de vie des excitations, beaucoup plus long. On trouve dans la littérature des
valeurs de T} allant de 5ns a quelques dizaines de ns en fonction des échantillons [54].

Notons que le deuxiéme signal pompe-sonde observé, celui di a la sonde Sy, est
légérement moins intense que celui di a Sy. En effet, lorsque la sonde pompe devient
synchrone a S7, le signal pompe-sonde vu par S, n’a pas encore relaxé, donc la variation

d’intensité de 'interférence entre S et Sy est plus faible.
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10.4.2 Pompe centrée a 500nm

La figure 10.11 présente I'intensité de l'interférence des deux sondes intégrée spa-
tialement en fonction du retard A(t) = tg, —t,. La pompe est ici centrée a 500nm, soit
2.48eV, c’est a dire en résonance avec le premier état excitonique du CdS. Le signal
pompe-sonde Sy décroit avec une constante de temps longue (supérieure a 1ns) cor-
respondant bien au temps 77 que I'on peut trouver dans la littérature |54|. Lorsque la
pompe devient synchrone avec Sy, les deux sondes « voient » quasiment la méme chose
puisque les excitations photocréées par la pompe a A(t) = Ons ont a peine relaxé. Le
signal pompe-sonde S; est donc légérement inférieur au signal pompe-sonde S, et la

variation d’intensité de leur interférence devient négative.
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Ficure 10.11  Variation d’intensité de l'interférence des deux sondes intégrée spatialement

en fonction de la position de la pompe sur la ligne a retard. La pompe est centrée ici a 500nm.

Notre montage expérimental permet donc de mesurer des décroissances temporelles
de 'ordre de la picoseconde par mesure de la différence de phase entre les deux sondes

Sy et Sy traversant I’échantillon.
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10.5 Mesures pompe-sonde résolues spatialement

Lorsque nous mesurons le profil d’'interférence des deux sondes avec la caméra
EMCCD, nous enregistrons une image (ou profil d’interférence) par position de la ligne
a retard. L'image est enregistrée suivant une méthode différentielle grace a un obtura-
teur mécanique (ou shutter) placé sur le chemin optique du faisceau pompe. On enre-
gistre la succession d’images suivantes : avec pompe puis sans pompe, un programme
procéde ensuite a la différence des deux images enregistrées pour chaque position de la
ligne a retard.

Etudions maintenant les images enregistrées. Nous allons présenter les différents
résultats obtenus sur une acquisition réalisée sur I’échantillon de CdS pour laquelle
nous avons fait varier la ligne & retard entre —22ps et 158ps par pas de 1ps. Ces

mesures ont été faites avec une pompe centrée a 395nm.

10.5.1 Images enregistrées

L’EMCCD enregistre l'intensité recue par chaque pixel. Un programme MATLAB
nous permet alors de reconstruire chaque image. Ces images sont ensuite exploitées
grace a ImagelJ, un logiciel de traitement d'image. Nous avons créé un programme sous
ImageJ qui nous permet d’obtenir une représentation 3D des images enregistrées. La
figure 10.12 montre cette représentation en 3D. Nous visualisons alors le profil d’inter-
féerence a différents retards A(t). Le profil d’interférence a un retard donné correspond
a une coupe suivant le rectangle vert sur la figure 10.12.

Nous pouvons aussi visualiser une coupe suivant le rectangle bleu (figure 10.12)
grace a notre programme. Cette coupe revient alors a visualiser une tranche spatiale
suivant I'axe x a une position y choisie en fonction du retard A(t).

Le traitement numérique que réalise le programme ImageJ nécessite beaucoup de
ressource, ¢’est pourquoi nous ne pouvons pas parcourir toute la ligne a retard avec un

pas aussi fin que 1ps (cela correspondrait a enregistrer 1700 images!).
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FIGURE 10.12 — Représentation de [’enregistrement faite par la caméra EMCCD.
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La figure 10.13 nous montre un profil spatial de I'interférence entre les deux sondes
avant 'arrivée de la pompe. Nous observons une teinte plate sombre réalisée grace au

compensateur de Babinet-Soleil.

FIGURE 10.13 - Interférogramme des sondes avant l’arrivée de la pompe.

La figure 10.13 nous montre ce méme profil d’interférence apres I’arrivée de la pompe

pour A(t) = 24ps. Nous observons une teinte plate brillante.

FIGURE 10.14 — Interférogramme des sondes a A(t) = 24ps.
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Sur cette derniére image, nous pouvons mesurer la taille des sondes. Sur le plan de
la CCD, la dimension des sondes est horizontalement de 70pixels et verticalement de 80
pixels. Au vue des grandissements transversaux déterminés précédemment, on déduit
de nos mesures que les sondes ont horizontalement une taille de 10um et verticalement
de 12um.

Pour A(t) = 158ps nous observons une teinte plate d’intensité légérement plus
faible, comme on peut I'observer sur la figure 10.15. On devine ainsi la décroissance du

signal pompe-sonde observé sur les données intégrées spatialement (voir 10.11).

FIGURE 10.15 — Interférogramme des sondes a A(t) = 158ps.
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10.5.2 Coupes spatiales

La figure 10.17 présente une coupe spatiale a une position y; du profil d’interférence.
Cela correspond a une coupe suivant le rectangle bleu de la figure 10.12 et correspond a
un champ de 13 x 16m dans le plan objet (identique pour toutes les figures présentées
dans la suite). La position y; choisie pour effectuer cette coupe est indiquée par le trait

noir sur la figure 10.16.

%

FIGURE 10.16  Positionnement de la coupe spatiale effectuée sur le profil d’interférence en-

reqistré a une position Y.

La figure 10.17 nous montre le profil d’intensité de 'interférence entre S et Sy dans
le plan (z, A(t)). Le niveau de couleur est proportionnel a I'intensité mesurée : rose est

le niveau le plus bas et jaune le plus élevé.

FIGURE 10.17 — Trace temporelle de la tranche spatiale (x,y1). Nous observons l'intensité du
profil d’interférence swivant la direction x en fonction du retard A(t). Le niveau de couleur

est proportionnel a l’intensité : rose est le niveau le plus bas et jaune le plus élevé.
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Nous pouvons ensuite effectuer des coupes a différentes valeurs de x. En effectuant
une coupe a une position x; donnée, indiqué sur la figure 10.17, nous pouvons visualiser
la décroissance temporelle du signal pompe-sonde a une position (z1,y;) du plan de
I’échantillon. La variation de 'intensité du profil d’interférence en (z1,y;) en fonction
du retard A(t) est représentée sur la figure 10.18.
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FIGURE 10.18 Intensité de l'interférence des deux sondes a la position (x1,y1) en fonction

de la position de la pompe sur la ligne a retard. La pompe est centrée ici a 500nm.

Une coupe a une autre valeur de x, x, indiquée sur la figure 10.17, nous donne une
décroissance temporelle un peu différente. Celle-ci est représentée sur la figure 10.19. A
cette position (x9,y;), le signal de pompe-sonde (on observe ici celui di au variation de
Sy aprés 'arrivée de la pompe) présente ici un plateau et non une décroissance comme
c’était le cas pour la position (z1,y;). La différence entre 10.18 et 10.19 peut venir

d’une différence d’épaisseur



186 Montage d’imagerie pompe-sonde

10000

8000 H

6000 H

4000 H

2000 +

Intensité (unité arbitraire)

D000 A—T——r— ] ——T—F——
40 20 0 20 40 60 80 100 120 140 160 180

A(t) (ps)

FIGURE 10.19 Intensité de l'interférence des deux sondes a la position (x2,y1) en fonction

de la position de la pompe sur la ligne a retard. La pompe est centrée ici a 500nm.

10.5.3 Reésolution spatiale

Nous pouvons effectuer le traitement précédent pour chaque valeur de y et pour
chaque valeur de x. Nous pouvons donc obtenir les variations de l'intensité de I'in-
terférence entre S et Sy pour chaque pixel de la caméra CCD. Chaque pixel mesure
16pm x 16pm sur le plan de la CCD et correspond a une taille d’environ 140nm x 150nm
sur le plan de I’échantillon

Notre montage expérimental permet donc en une acquisition de réaliser des cen-
taines d’expérience pompe-sonde a différentes positions sur I’échantillon, ce qui néces-
siterait d’effectuer un scan de I’échantillon et d’observer les éventuelles inhomogénéités

spatiales d'un échantillon.

10.6 Modélisation des mesures réalisées

Considérons un objet illuminé en lumiére cohérente par deux impulsions. Les deux
impulsions acquiérent un retard de phase dans leur traversée d’'un échantillon d’épais-
seur homogeéne d. Pour I'impulsion 2, on tient compte de la variation d’indice induite

par la pompe. Les impulsions a la sortie de I’échantillon sont décrites par les champs
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complexes :
Eo(r,t) = |E1p(r, 1) 910 o=ino(0) =g iuot (10.3)

et

(.c:g()(I'7 t) = |(€20 (I‘, t)| .€_i¢20(r’t) ‘e—i(no(r)—&—An(r))wgd .eiwot (104)

Les phases ¢;o tiennent compte des aberrations et autres défauts du montage optique.
La fonction de transfert A(r) de 'optique imageant I'objet, décrit par r, donne pour

les champs dans le plan image, décrit par R :
gi[(R, t) = /drh(R — r)é’ig(r, t) (105)

L’intensité dans le plan image s’écrit :

Er(R,1)).E5 (R, )

(10.6)

(10.7)

Ij<I{7t) = 167(
1
= — [ drh(R —
167 rh r)
(|510(r, t)] e i910(rt) o=ino(r) “o + |Ex0(x, 1) -efid’zo(r’t)-efi(nO(rHAn(r))wcd) elwot,

/dr'h*(R -1

<|510(I‘/ t)| e—i¢10(r' 1) ,—ino(r')

= //drdr’h —r)h*(R—r')
167
wpd wod

(|510(1'> )] - 1&0(r', 1) e iP10(nt) idro(rt) o—ino(r) == ino(r’)=c=

(r',t)] .e7i9200" ) milno(r)+An(x ))“0d> oot

(10.8)

+[E10(r, )] [Ea0(r', )] e —ig1o(rt) gid2o(r't) o—ino(r) “o .ei(""(rl)*A”(r/))wgd
+ [Eao(r, )] - [E10(r', 1)) emi820(00) (i610(8) o =i(no(r)+An(r) B¢ ing () “0°
+ [Eao(r, )] - [E20 (', 1) ei820(08) (020 ) o =ilno(r)+An(r)) <00 .ei(”O(r/HAn(r/))%d)

Quand la lumiére est cohérente le produit des champs en deux point r et r’ différents
est non nul (ce qui se traduit par ’absence de fonction de Dirac §(r —r’).
Prenons le cas d'un éclairement uniforme |Exo(r,t)| = |Ea0(r', 1) = Ep(2) et
Gao(r,t) = ¢10(r,t) + Ag en tout point r.

& | o
LR,1) — 'iGW’ / / drdr'h(R — r)h* (R — 1/).e740d) o) (10.9)
(6 ing(r mo

+61A¢.€4n0(r)°ﬂ i(no(r')+An(r')) 202

LG —ino(r)+An(r) “2% ing (/) <27

| ei(no(®)+An() 2% i(no(r’ )+An(r/))w%d>
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On considére maintenant une variation petite de I'indice, on peut alors faire I’approxi-

mation suivante :

o~ i(no(x)+An(r)) 22

~ (1 —iAn(r)
L’intensité dans le plan image au point R et a 'instant ¢ s’écrit alors :

I(R,t) = 0] / / drdr'h(R — r)h* (R — r').e 710100 ool (10.11)
mo

Wﬂde—mo(r) wod) (10.10)
c

167

(efmo r)—
wod

. . 7\ W d 3 /
+elA¢ gmino(r )= (1 + iAn(I‘/)wL) emo(r) ==
c

r/)=2

Cc

+ <1 —iAn(r )wod) e mo(0 = (1 +iAn(r') Od) I"O(r/)wgd)

C

_ &0 ’//d dr'h(R — )" (R —1'). (10.12)
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On obtient donc :

L(R,t) = |5267T //d dr'h(R —r)h* (R — ). (10.15)

—i(no(r)—no (")) #2%

e—l(¢10(1‘ t)—¢1o(r

(o (3)

6

+21°"%d cos? <%> (An(r') — An(r))
5 s (32) i (29) (3 + i

Deux cas particuliers sont intéressants. D’une part quand la différence de phases entre
les deux impulsions sondes A¢ = 7 est appliquée avec le compensateur de Soleil-
Babinet pour étre en teintes plates sombres :

L(R,1) — "?GW //d ' h(R — )b (R — 1), (10.16)

_1(¢10(I‘t —¢10(r’,t)) e i(no(r)—no(r ))w%d.

d2

5—An(r).An(r’)

L’intensité dans le plan image est alors proportionnelle au carré de la variation d’indice
induite par la pompe An. Cette variation d’indice étant faible, la variation d’intensité
dans le plan image diie a la pompe sera alors trés faible et difficilement mesurable.
D’autre part quand A¢ = 7/2, la phase des impulsions sondes est alors réglée pour
étre au point de fonctionnement intermédiaire du Soleil-babinet ou la modulation est

mesurée 4 son maximum :

(B2 = ’&1)67r //ddr,h Dk (R ). (10.17)

e*l(dno(rt —p10(r’,t)) e —i(no(r)— no(r’))“%d.
(2

(,Uod
—HT (An( ) An(r))

d

— 25 (An(r') + An(r))

wng

An(r). An(r’))

Dans ce dernier cas, le dernier terme sera négligeable car il et proportionnel au carré

de An. Quant au premier terme, il reste quand la variation d’indice est nulle : on le
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soustraira en faisant une mesure « sans pompe » donnant

Eol
I sanspompe(R, 1) = ‘ 067T //d dr'h(R —r)h*(R —1). (10.18)
—i(¢10(r,t)=¢10(r' ;1)) ,—i(no(r)—no(r ))“Bd_ (10'19)

Nous pouvons estimer que la variation d’indice induite se limite & une processus y*,
c’est a dire qu’il s’agir d"un effet Kerr. On peut alors faire 'approximation suivante

(voir équation 1.5 dans la premiére partie 1) :
An(r) =~ ns(r).Ip(r) (10.20)

On va maintenant supposer que I’éclairage est incohérent, c’est-a-dire que les phases
d10(r,t) et ¢10(r’',t) des impulsions sondes en deux points différents sont décorrélées.

Dans le cas ou A¢ = 7/2, la variation d’intensité dans le plan image ce réduit donc a :

A]I(Ra t) - I](R, t) - ]I,sanspompe(R; t)

o wod &) 2
- il /dr|h(R—r)| An(r) (10.21)
o WQd|(€0(t)|2 2
_ _78—W/dryh(R—r)| M) (10.22)

Dans le cas ot on a une illumination homogéne avec la pompe Ip(r) = Ipy, on mesure

donc ny(r) avec une résolution donnée par la résolution de l'optique d’imagerie décrite
2
par |h(R —1)]|".



Chapitre 11

Conclusions et perspectives

11.1 Bilan

Nous avons montré que notre montage expérimental permet de cartographier la ci-
nétique de relaxation des excitations électroniques sur une zone spatiale d'une dizaine
de micron avec une résolution spatiale d’environ 700 nanométre. Nous pouvons avec
notre systéme d’imagerie accéder a des informations spatiales sur I’échantillon et visua-
liser ses inhomogénéités. De plus, grace a la résolution temporelle nous accédons a des
informations sur la structure intrinséque des états ainsi que sur les interactions avec
I’environnement, les phonons ou encore les défauts via une technique pompe-sonde. Ces
informations étant contenues dans la phase du faisceau sonde, notre systéme de détec-
tion intéférométrique est tout a fait adapté pour les mesurer et cela avec une bonne

sensibilité grace a l'utilisation d’'un compensateur de Babinet-Soleil et d’une caméra

EMCCD.

11.2 Perspectives

Notre montage expérimental va étre amélioré pour atteindre de meilleure résolution
spatiale. Nous pouvons méme espérer atteindre des dimensions sub-longueur d’onde.
En effet, nous avons vu dans la premiére partie en 2.3.3 plusieurs techniques de micro-
scopie permettant d’atteindre de telle résolution. Celle-ci se base sur I'idée clef que ce
sont les objets étudiés eux-mémes, via leurs niveaux électroniques et leurs non-linéarités
optiques, qui peuvent permettre de descendre a des résolutions de 1’'ordre de la dizaine
de nanomeétre alors que la microscopie optique est limitée a des résolutions de I'ordre
de la centaine de nanomeétre du faite de la diffraction.

La microscopie a illumination structurée, par exemple, permet d’imager efficace-

ment des nano-objets non fluorescent [24|. Cette microscopie est basée sur effet Moiré.
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Cet effet peut étre observé réguliérement dans la vie de tous les jours, comme le montre
la photo 11.1. Dans notre cas I'effet Moiré est utilisé pour observer le battement entre
les fréquences spatiales des détails nanométriques d’un échantillon et celles générées
par la réponse non-linéaire de I’échantillon soumis a un éclairement modulé spatiale-
ment. Elle donne alors accés a des informations non accessible par des microscopes

conventionnels ou confoncaux. Nous avons détaillé cette technique en 2.3.3.

Ficure 11.1  Un exemple d’effet Moiré pris au détour d’un chemin a Strasbourg. Les deux
portes ont un motif, des lignes, que l’on peut a peine discerner (les lignes sont trés rapprochées).

Lorsque les deux portes coulissent l'une sur 'autre, un nouveau motif apparait.

Nous avons donc eu l'idée de coupler notre montage expérimental a la technique
d’illumination structurée. Nous avons déja travaillé sur la mise en forme spatiale de
Pexcitation qui a été réalisée grace a un modulateur de phase SLM (Spatial Light Mo-
dulator) et un montage de type « 4f », les particularités du SLM ainsi que la méthode
de mise en forme spatiale d’'un faisceau ayant été présentées en annexe (voir B). En
structurant le faisceau pompe, la variation d’indice induite par la pompe dans I’échan-
tillon ne se fait plus de maniére homogéne mais suivant un profil de fréquence spatiale
K, inférieure a la limite de diffraction ko = 27/\. A forte puissance d’excitation ce
profil est modifié par les non-linéarités optiques de ’échantillon et générera alors des
harmoniques (d’ordres notés N) de la fréquence spatiale d’excitation. Ces harmoniques
sont alors plus grandes que Kp et modifient I'indice sur des dimensions sub-longueur
d’onde. Les battements de ces variations spatiales d’indices avec le motif d’illumination
qui sont de fréquence spatiale k £ NKp peuvent alors étre mesurés par les faisceaux

sondes grace a notre systéme de détection interférométrique.
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Pour s’en convaincre, reprenons I’équation 10.22 en prenant pour Ip(r) une modu-

lation périodique sur la pompe :

IP(I') = 2]]30 COS2 (KP.I' + (I)po) (].1].)
= ]p(] (1+COS (QKP.I'—i-Q(I)po)) (112)

i2Kp.r i20p —i2Kp.r ,—i20p
— Ipg (1+€ 26 4 & 26 ) (11.3)

Et la variation d’intensité dans le plan image induite par la pompe modulée spa-

tialement s’écrit alors (pour A¢ = 7/2) :

d &)
AL(R,t) = —“’iwog( ) Ipo/dr|h(R—r)|2. (11.4)
C m
€i2KP.I‘€i2‘I>P efiQKp.refi2<I>p
wod |Eo (1)
— _%| ‘)8(73' Iro (11.5)

(/ dr |B(R = 1)|? na(r)

0128 ,
/dr |h(R —1)|”.e?KEPT ny(r)

e J 2 _i9Kpr
r|h(R —r)|".e " ny(r)

+

+

Les trois termes de cette expression peuvent étre séparés en effectuant trois mesures
successives avec des phases du motif d’illumination d’excitation différentes, par exemple
trois valeurs de ®p décalées de 47/3. On notera les résultats, une fois déterminés a

partir de ces trois mesures (calcul utilisant la matrice inverse des coefficients) :

2
AR, t) = —w%dw%(—;”[po/dﬂh(l{—r)f.ng(r) (11.6)
2
AIf(R.t) = —w%dw%ﬂ[po/drm(f{—r)\2.612KP'r.n2(r) (11.7)
s
~wod [Eo(1)[*

Al (R,t) =

e fpo/drm(R—r)|2.e—12KP-r.n2(r) (11.8)

Calculons ensuite leur transformée de Fourier, en posant :

[ ()
[ drlh(r)

H(k) (11.9)
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Les produits de convolution se transforment alors en produits simples :

d &)

ALk t) = J%' %(W)' IpoH(k).nz(k) (11.10)
2

AIF(k,t) = —%d%fpoy(k)m(k—mp) (11.11)
2

Al (k,t) = —%d%fpoy(k).ng(mmp) (11.12)

En ayant mesuré #H(k), on peut donc déterminer ny(k + 2Kp) pour des valeurs du
vecteur d’onde normalement interdites par la bande passante de H (k). Par transformée
de Fourier inverse, on trouvera ny(r) avec une résolution meilleure qu’en utilisant une
illumination uniforme par I'impulsion pompe.

Examinons maintenant le cas ou le compensateur de Soleil-Babinet est réglé en

teinte sombre (c’est a dire tel que A¢p =) :

E))? 242
L(R,t) = | i(;z' /dr\h(R—r)|2.w22 (An(r))’ (11.13)
et
2K por 120 p 2K por ,—i2®p
An(r) = Ipg (1+6 26 + 2 26 >.n2(r) (11.14)
ainsi
L(R,t) x (An(r))? (11.15)
2 2 OKpr i20p |  —i2Kp.r —i20p etipre2®r o iKp TP
= Ipyn3(r)(3+e e +e e + 5 + 5

On se trouve dans une situation similaire au cas précédent, mais avec 3 fréquences de
modulation 0, 2Kp et 4Kp, ce qui permet d’augmenter la résolution spatiale. Le prix
a payer est cependant que les premiers termes mesurables sont proportionnels au carré

de Ipg et de n3(r) et sont donc beaucoup plus faibles.









Conclusion générale

Ans ce mémoire, nous nous sommes intéressés a l'influence de la forme spatiale
des faisceaux d’excitation dans des expériences de spectroscopie résolue en temps

qui, grace au couplage avec les non-linéarités optiques de 1’échantillon étudié, peut
permettre d’améliorer la résolution spatiale de ces mesures, ainsi qu’au développement

d’une expérience d’imagerie résolue en temps.

Nous avons tout d’abord étudié la réponse non-linéaire d’un échantillon de semi-
conducteur soumis a une excitation modulée spatialement lors d’un premier travail
expérimental. Ce travail consistait en une expérience de mélange a quatre ondes, avec
des faisceaux de Laguerre-Gauss sur un puits quantique de CdTe/CdZnTe. Celui-ci a
donné lieu a une étude théorique du développement de la polarisation du troisiéme
ordre sur la base des modes de Laguerre-Gauss.

Les modes de Laguerre-Gauss sont des solutions de I'équation de propagation de
Helmholtz en symétrie cylindrique (les modes d’Hermite-Gauss usuels sont solutions
de cette équation en symeétrie rectangulaire) dont le profil transverse présente une
forme d’anneau. Les photons associés a de tels modes possédent un moment orbital
angulaire L = [h (avec [ entier relatif appelé la charge du moment orbital angulaire)
dont la donnée remplace celle des composantes de leur moment cinétique k (ou vecteur
d’onde) des descriptions en ondes planes [52] [37] [58]. Lors d’une expérience de mélange
a quatre ondes usuelle (décrite par des ondes planes et utilisant des faisceaux gaussiens),
les vecteurs d’onde des deux signaux générés sont obtenus par combinaison linéaire de
ceux des deux faisceaux incidents [45]. Avec des faisceaux de Laguerre-Gauss on s’attend
a obtenir de la méme maniére le moment orbital angulaire des signaux générés en
combinant ceux des faisceaux incidents. Ainsi, pour des faisceaux incidents de vecteurs
d’onde k, et ky, et dont le moment orbital angulaire est caractérisé par la charge, [, et
ly, respectivement, nous nous attendons a observer dans la direction 2k, — ky, un signal
de moment 2/, — [, et dans la direction 2ky, — k, un signal de charge 2[, — [,.

Nous avons travaillé avec des faisceaux de charge [, = 2 et [, = 1, les résultats ob-
tenus montrent que les profils transverses en intensité des signaux générés par mélange

d’onde vérifient notre hypothése : de part et d’autre des faisceaux incidents transmis
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nous observons un faisceau plein et un faisceau de forme annulaire. Afin de déterminer
exactement le moment orbital angulaire de ces signaux, nous avons utilisé une méthode
interférométrique. L’interférence entre un mode gaussien de charge [ = 0 et un mode
de Laguerre-Gauss de charge [ # 0 en géométrie non-colinéaire est caractérisée par des
franges qui présentent des fourches, le nombre de fourches correspondant a la charge
du moment orbital angulaire du faisceau de Laguerre-Gauss. Les mesures de moment
orbital angulaire effectuées sur les signaux générés dans les directions k,, = 2k, — ky,
et k, = 2kp — k, donnent [, = 3etl, = 0. Notre expérience nous a permis de
vérifier que ces signaux permettent de mesurer la dynamique de déphasage des exci-
tations en comparant leur dynamique temporelle a celle des signaux obtenus avec des

faisceaux gaussiens.

Ces résultats nous ont amené a effectuer en paralléle une étude théorique des modes
de Laguerre-Gauss et de leur utilisation dans un processus de mélange a quatre ondes.
En effet, les constantes de temps qui décrivent les dynamiques temporelles observées
dans ces expériences sont introduites par les équations de Bloch optiques. Mais tradi-
tionnellement, les impulsions excitatrices sont supposées étre des ondes planes et leur
forme spatiale n’est jamais prise en compte. Nous avons donc développé la polarisation
d’ordre 3, obtenue avec les équations de Bloch, sur la base des modes de Laguerre-
Gauss. Ce développement nous a alors amené a calculer le produit de différents modes
de Laguerre-Gauss. En se placant a z = 0, nous avons démontré qu’il existe de nou-
velles conditions d’accord de phase et qu’il y a, en plus de la conservation du vecteur
d’onde, conservation des moments angulaires des faisceaux. Ainsi dans "approximation
paraxiale, lorsque I'impulsion (a) précéde I'impulsion (b), un signal de moment orbital
[ = 2l, — I, est généré. Les calculs effectués montrent donc que si la charge du moment
orbital angulaire est conservée, le faisceau généré n’est par contre pas un mode de

Laguerre-Gauss pur en z = 0.

En nous basant sur ces résultats, aussi bien théoriques qu’expérimentaux, nous
avons testé une nouvelle configuration : le mélange & quatre onde en géométrie coli-
néaire, configuration qui est difficile & mettre en place avec des faisceaux gaussiens pour
lesquels le signal est la plupart du temps isolé via son vecteur d’onde qui définit sa direc-
tion de propagation. Or, I'intensité des modes de Laguerre-Gauss de valeur de [ # 0 est
nulle sur leur axe de propagation. Ainsi avec des faisceaux de Laguerre-Gauss de charge
l =2 et [, = 1, un des signaux de mélange d’onde générés (1, = 2l, — [, = 0) posséde
un moment orbital angulaire nul, c¢’est donc une tache pleine, isolable spatialement des
autres. Les résultats obtenus sont concluants : nous avons réussi a détecter le signal de
mélange a quatre ondes possédant un moment orbital angulaire de charge [, = 0 et &
mesurer le temps de cohérence des trions dans le puits quantique de CdTe/CdZnTe.

Cette géométrie devrait permettre d’améliorer la résolution spatiale par 'utilisation
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d’un objectif de microscope pour focaliser les faisceaux incidents sur I’échantillon. On
obtient en effet une plus grande répartition angulaire des vecteurs d’onde et donc un
spot d’excitation réduit. Cela rend possible une cartographie trés fine de la surface de
I’échantillon.

Cependant, cette méthode reste limitée par le critére de Rayleigh, d’ott notre in-
térét & développer une autre technique permettant de cartographier efficacement les
cinétiques de relaxations des excitations des objets étudiés et d’observer les éventuelles

inhomogénéités spatiales d'un échantillon.

Nous avons donc développé une expérience d’imagerie résolue en temps. Celle-ci
consiste en un montage pompe-sonde comprenant deux sondes en polarisations croi-
sées permettant une détection interférométrique. Les deux sondes différent par leur
polarisation et sont séparées temporellement d’environ 1ns. Elles sont focalisées sur
I’échantillon via un objectif de microscope. Aprés I’échantillon, par inversion des pola-
risations des deux sondes, celles-ci se retrouvent synchrones; elles passent alors par un
compensateur de Babinet-Soleil et sont projetées sur le méme axe de polarisation afin
d’interférer. La pompe, focalisée sur I’échantillon, est placée temporellement de sorte
qu’elle balaie le retard temporel entre les deux sondes par le biais d’une ligne a retard.

Sans pompe, les deux sondes interférent de maniére constructive et forment une
teinte plate brillante (elles sont colinéaires en sortie du montage) qui peut étre modifiée
grace au compensateur de Babinet-Soleil (ajout d’un déphasage sur I'une des deux
sondes). Nous avons alors choisi un point de fonctionnement du Soleil-Babinet se situant
entre le maximum et le minimum d’intensité du profil d’interférence entre les deux

sondes afin d’avoir le plus de sensibilité et de dynamique possible lors de nos mesures.

Lorsque la pompe excite I’échantillon, et donc modifie son indice, la deuxiéme sonde
s’en trouve déphasée et 'interférogramme des deux sondes modifié. Cette modification
contient une information spatiale, chaque point de I’échantillon n’ayant pas la méme
réponse optique, notamment du fait de ses inhomogénéités.

Les premiers mesures ont été effectués sur une plaquette formée de monocristal de
sulfure de cadmium. Elles ont montré que le montage présenté ici permet de mesurer le
temps de déclin des excitations générées avec une résolution spatiale d’environ 700nm
liée a la fonction de réponse du systéme d’imagerie, ne dépassant donc pas la « barriére »
de diffraction.

Ce développement expérimental a été associé & une modélisation de notre montage
expérimental. Nous avons montré qu’il mesurait effectivement les variations d’indice
induites par la pompe. Nous avons aussi, au moyen de ce développement théorique,
montré comment une excitation modulée spatialement permet d’améliorer considé-

rablement la résolution spatiale des mesures par repliement de spectre associé a la
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modulation spatiale de I'excitation. Ce développement est basé sur le principe de la
microscopie a illumination structurée non-linéaire mise au point par Magnus Gustaf-

sson dans les années 2000 [25].



Annexe A

Modes optiques et non-linéarité

La réponse non-linéaire implique le produit de champs électriques. On va donc
chercher a calculer le produit de modes de propagation du champ, & commencer par les
modes d’Hermite-Gauss et de Laguerre-Gauss qui apparaissent dans l'approximation

paraxiale.

A.1 Modes gaussiens

A.1.1 Modes d’Hermite-Gauss

Un mode d’Hermite-Gauss s’écrit :

HG 224y . 5242 )
uHG (I,y,Z) = Cnm Hm (ﬁ) Hn (\/éy> 67 w(t;é .em 2R+(g) -67“/)’”*"(2) (Al)

" w(z) w(2) w(z)

ou la phase de Gouy est donnée par :

Umn(2) = (n+m + 1) arctan (i) (A.2)

ZR

et ou la constante C1¢ est choisie pour normaliser w15 (x,y,z) :

[T /2\"*
HG _ <
Cum = 2nn) (71') (A.3)

Himn(z,y) = e () p <\/§l‘> H,, (\/§y> (A4)

On définit :

avec n,m = 0, 1, ..., qui est la solution de I’équation de I'oscillateur harmonique a deux

dimensions en coordonnées cartésiennes. u?% peut alors s’écrire :

CHG a2
ugi (ZL’, Y, Z) = o Hm n La L .em ZRJEg) 'e_lwm’n(z) (A5)
’ w(z) T \w(z) w(z)

201



202 Modes optiques et non-linéarité

A.1.2 Modes de Laguerre-Gauss

Un mode de Laguerre-Gauss s’écrit :

1|
CLEE ([ \/2r 2 22
UZ)G(T, gb; Z) - o e wi2) LLE' (U)Q—(Z))

w(z) \ w(z)

. r2 . .
e 2RE ¢l e i (2) (A.6)

ol la constante de normalisation est :

|
CLé = 2 — AT
o \/ T+ 100 (A7)

et ou la phase de Gouy est donnée par :

Upi(2) = (2p + €] + 1) arctan (i) (A.8)

On définit :
L,(r,y) = e~ (#74v?) (z £ iy)’ Li, (22° + 2¢°) (A.9)
avec n = 0,1,... et [ = 0,1,2,..., qui est la solution de I'équation de l'oscillateur

harmonique a deux dimensions en coordonnées cylindriques. En considérant un nombre

entier relatif ¢ tel que |¢| = [, qui peut prendre des valeurs négatives, on peut aussi
écrire :

L,ir,¢) = e”"2r‘e‘eie¢l)}‘f‘ (2r?) (A.10)
avecn=0,1,...et {=..—2,—-1,0,1,2, ...

LG ‘AcTire -
up,” peut alors s’écrire :

LG Ci’ \/—\f\ r ity —ithpe(2)
Uy, (r, 0, z) e 2 EP’Z(M7¢)6 3R() ¢ Wb, (A.11)

A.1.3 Modes généralisés d’Hermite-Laguerre-Gauss

Gmn(z,yla) = Z i* cos™* asin™ * a PP (= o8 20) Hum ik (2, 9) (A.12)

n-+m

Z i* cos™ F asin™* aPk(”*k’mfk) (—cos2a) Hyy <\/§x> H,, (\/§y>
k=0
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avec n,m = 0,1, ... et ol apparaissent les polyndmes de Jacobi :

e = G- [0 (g
k o kp (21 P
(2 (5
pokm(y = 1 La—srasom (A

2Rk (1 — 2)n k(1 + 2)m—Fk dzk
_ Zcpckp( 1>k_p(2+1)p
2

Modes d’Hermite-Gauss comme cas particuliers des modes d’Hermite-Laguerre-

Gauss Pour a =0, on a cos2a = cosa = 1 et sina = 0. Le facteur sin” % « fait que

le seul terme non-nul dans (A.13) est celui ou k =m :

Grnlw,yla=0) = e @Rl (1) 1, (Var) i, (Vay) (A15)

POTmO(_1) = S cnemr (—1) (o) (A.16)
_ coem (<1
"

Gun(:910) = &) (i) 1, (Var) Hy (V3y) (A7)
= (—i)mHm,n(x,y)

Modes de Laguerre-Gauss comme cas particuliers des modes d’Hermite-
Laguerre-Gauss Pour o = /4, on a cos2a = 0, cosa = 1/y/2 et sina = 1/v/2, le
facteur cos™ "« fait que le seul terme non-nul dans (A.13) est celui ot k =n :

n+m

Grnlrlo=m/4) = e 073" i3 ™" PO (0) . (Var) H, (V2)

k=0

0 n -1 n—p 1 p
P;E ,m—n)<0) _ ZC’,Z;C,”{I’ (7) <§> (A.18)
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Gz ylm/4) = e (07 (A.19)
> (5) S erenr oy (Vo) . (V)

Un polyndéme de Laguerre se décompose sur les polynomes d’Hermite :
(_1)m m {
@) =SS it (V) s (V)
r=0 s=0

On trouve donc in fine :

(=1)m2"m! Ly em(z,y) (n>m)

(=1)"2™n\Lyy o (z,y) (< m) (4.20)

Gmn(@,ylm/4) = {

et donc :

(—1)m2”m!6_<$2+y2) (z +iy)" "™ L™ (222 + 2y%)  (n > m)

Gmn(@,ylm/4) = { _

(—1)"2mn!e_(12+y2) (x+iy)™ " LM (222 + 2y%)  (n < m)

En coordonnées polaires :

G, 0l /4) = {«4wwm%f°€33:”?””%(”zm)(Aﬂ)
(=1)"2mnle= (re')™ "L (2r%)  (n < m)
A.2 Fonction génératrice des modes
A.2.1 Modes généralisés d’Hermite-Laguerre-Gauss
En définissant la fonction d’influence astigmatique :
(€ a) = (52 — 772) cos 2a + 2€n sin 2« (A.22)
on a comme fonction génératrice :
G(z,y,a,s,t)
= i Qm,n(x,y]a)% (A.23)
n,m=0
_ 6—(12+y2)—w(s,t,a)+2\/§x(s cos a4t sin ) +2+/2iy(s sin a—t cos ) (A.24)

e (:L‘Q 42 ) _ (32 _t2> cos 2a—2st sin 2a-+2+/2x(s cos a+t sin a)+2+/2iy(s sin a—t cos a) (A 25)
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A.2.2 Modes d’Hermite-Gauss
C’est le cas ot = 0. On a cos2a = cosax = 1 et sin2a = sina = 0.
1/}(57 n,a = O) - (52 - 772) (A26)
Pour la fonction génératrice :
> st
G(zr,y,a=0,s,t) = Z Gz, yla = O)n!m! (A.27)
n,m=0
— e—(CE?J’_yZ)_(32—t2)+2\/§:{:8—2\/§iyt A28)
— ¢ ° 2524225z e Y 2—(—it)2+2v2(~it)y (A29)

A.2.3 Modes de Laguerre-Gauss

C’est le cas oit a = 7/4. On a cos 2a = 0, cosa = 1/4/2, sin2a = 1 et sina = 1/1/2.

V& a=m/4) = 28

Pour la fonction génératrice :

'I’Ltm

> S
Gloya=nfbst) = 3 Gualvyla=n/4) 0
e—(ac2+y2)—25t+21’(s+t)+2iy(s—t)

_ 67(352+y2)72st+2(:v+iy)s+2(:rfiy)t

A.3 Produits de modes gaussiens

A.3.1 Produits de polynémes d’Hermite

La fonction génératrice des polynomes d’'Hermite est :

—+00

2 t"
621tz—1t — § :Hn(z)—'
—~ n!
On a pour le produit de deux fonctions génératrices :
42 _g2 422
€2tz t .6252 2 62(t+s)z t*—s

_ 2(t+s)z—(t+s)2+2ts

_ ZH t—l—S Q215

(A.30)

(A.34)

(A.35)
(A.36)

(A.37)
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avec

+oo

s
2ts

q=0
et le développement du binéme de Newton :

P

(t+s)P = Z Chp=hst (A.39)
k=0

ou le coefficient binomial est donné par :

<Z>:C§:@_p_;)!k! (A.40)

on a :
+oo oo P k k k
C P tdg4
2z—t2  2sz—s52 — H 2 (A 41)
e N& E E E .
|
p=0 ¢=0 k=0 T
oo +o0 P
= D> YD Hy(z)— ot st (A.42)
1191
p=0 ¢q=0 k=0 p k k! q
et
2 2 tn Bl s™
2tz—t 28z—s _ N
e e = 5 H,( _OHm(z)m! (A.43)
+oo +oo t" m
= DY Hal2)Hu(2) (A.44)
n=0 m=0

Les deux expression s sont valables pour tous ¢ et pour tout s et on va donc identifier
les coefficients des monémes. Au vu des sommes sur p, q et k, toutes les valeurs sont
possibles pour les puissances respectives de ¢ et s (on doit juste veiller a ce que les
valeurs représentées par k ne dépassent pas celles de p). Pour le monome ¢"s™, posons
m=q+k. Ona:

+o0 +oo p

2z—t2  2sz—s2  __ —k+ +k
LYY S ) gt (A15)

p=0 ¢=0 k=0
+oo p H4o0
2

m—k
= Y > > Hyz) o R prm=2kgm (A 46)

p=0 k=0 m=k

La derniére somme impose m > k. On peut récrire ’expression :

+o00 +o0 mm 2m—k

2tzft2 2sz 52 +m—2k .m
e ZZ Z p—k:)!k!(m—k)!tp s™  (A.AT)

p=0 m=0 =
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Pour un m donné, les autres termes qui donnent la méme valeur sont ceux pour lesquels,
les variations de p et 2k se compensent dans la puissance de t qui est p +m — 2k. On
voit que la variation de 2k impose un incrément de 2 sur celle de p. La valeur minimale
de p pour une puissance n de t déterminée, est donnée quand n > m par k = 0 : c’est
n — m. Le cs inverse est identique car il correpsond juste a la permutation de n et
m et méme temps que de tet s (on considérera donc n > m dans la suite). Sa valeur
maximum est atteinte quand k£ = m; c¢’est n — m + 2m = n + m. En identifiant les

termes des deux expressions (A.42) et (A.44), on obtient :

tn m 2mfk

Z Hn m+2k tnSm (A48)

Hi(2) Hin (n—m 1 Bk (m — )

n'm'

et donc :
2m=knim!
Hn(z)Hm(z) = Z Hn—m+2k(z) (TL —m+ k;)'k:‘(m _ k?)' (A49)
— k! !
En symétrisant n et m :
min(m,n) 2min(m,n)—kn!m!

A.3.2 Produits de modes d’Hermite-Gauss de méme waist

1 T Yy ) ikz— 22 +y? fi(1+ m+") arctan(()
Em nE , - —mnHm — Hn —— ]e w(¢)? 2
T w(oe (w(O) (w(@

; i L ikz— QiJ’yQ fi(lJr%) arctan(()
N (atgy) () A5

1 i2n2—p 2ty 1<2+ m+n§'—p+q ) arctan(()

= e w(0)? (A.52)
w(Q)*F
z x Y Y
o2 ) m (2w, (L a, (L
(W(C)) (w(C)) (w(C)) (w(C)>
_ 1 612/%7 w2(22)2 fi(2+ m+"2+p+q ) arctan(() (A53)
2+m+n+p+q

(O
min( . 2min(m,P)*kp|m|
Z Hip- m'“k( <>) (Ip = m[ + k)l (min(m. p) — k)|

min( y omin(ng)=jglp|
Z Hianls2s <w<<>)<|q—n\+y> (i) — gy Y
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A.3.3 Produit des polynémes de Laguerre

Le produit de deux fonctions génératrices de modes de Laguerre-Gauss s’écrit :
G(x y,a =7/4,5,1).G(x, y,azﬂ/él S, T)
SNTM

g™
- Z gmn [E y|04 _7T/4 Z gMN l’ y|O[ 7T/4) N'M' (A55)

n,m=>0 "NMO

= i i Gmn(z,yla =1/4).Gyn(z, yla = 7r/4)Sn‘S]\:ﬂ (A.56)
n,m=0 N,M=0 7 n!m!N1M!
D’un autre coté :
G(z,y,a =7/4,s,1).G(x,y,a = 7/4,5,T)
— o (a?ry?)2st2(atiy)s2(a—iy)t ,— (o2 +y?) 25T +2(a+iy) S+2(e—iy)T (A.57)
= o2 Hy?) 2+ ) D)+ 2a+iy) (s+8)+2(w—iy) (t+T) ,+25T+25t (A.58)
= 67(902“/2).6*(1:,?/, o =1/4, s+ St + T).e2T+25t (A.59)
— (@)
S Gro(eyla = /)7 S +1)" $ DI g

| P! Il
oo QP! ot q'p!
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on développe les bindmes :

G(zr,y,a=7/4,5,1).G(x,y,aa = 7/4,5,T)
= (@), (A.61)

%0 @ L CLCksQIgitPkh - 2 9(25t)P
_ Q“p (2sT)7(251)
> Grolaala = /)30 30 o me 37 BRI
P,Q=0 7=0 k=0 p,q=0
_ (), (A.62)
219PG T, ylo = 7T/4) : §@—itagitpyP—k+ppktq
;0 P%:O ; kz% ral NQ — NP —k)lglp!
— (), (A.63)

SR(55 5 5 (55 5 )

M=0 k=0 M=P+1 k=0

1 ' ‘
gP,Q(x7y|OC = 7T/4) N - - ' — '*SQ+M_k_JSNtP+N_k_'7TM

= @) NS e (A.64)
oo min(NV,Q) oo min(M,P)

Z ;) PZO g oM+N o—k—j

= 1 Q+M—k—j P+ N—k—j
Grole.yle =T/ oSN = (P — B — R 't J

On remplace la somme sur j et k£ par une somme sur j et p =7+ k :
G(z,y,a = 7T/4 $,t).G(z,y,a0 = 7m/4,5,T)

(«*+4%) Z Z SNTM, (A.65)
N=0M=0
oo oo min(M,P)+min(N,Q)

D0 X B hrglmyla =/t
Q=0 P=0
mm(mln(N,Q),,u,)

1
2 JNQ = )N = ) — HUP — p+ )M — p+ 5)!

j=max(0,p—min(M,P))
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On remplace la somme sur P et p par une somme sur m =P+ N — et p :

G(z,y,a = 7r/4 s,1).G(x,y,a =m/4,5,T)
= (@) Z Z GNTM gM+N, (A.66)

N=0M=0
M+min(N,Q)

2. 2 > 2 G niuolryla = /45N
Q=0 m=N—min(N,Q) pu=max(0,N—m)

min(N,Q,u) 1

2 JHQ = )N = ) — )N m = N + UM — p+ j)!

j=max(0,n— min(Mm N+p))

= (=) Z Z SNTM gM+N. (A.67)

N=0M=0

00 00 M+min(N,Q)
> X S 2 G niuele yla = m/4).sCM
m=0 Q=N —min(N,m) p=max(0,N—m)

min(N,Q, ) 1

2 JHQ = HUN — ) — 3)(m — N + )M — pp+ j)!

j=max(0,u—min(M,m—N+p))

On remplace la somme sur @) et g par une somme sur n =Q + M — p et p :

Gz, y,a = 7T/4 s,1).G(v,y,a =7/4,5,T)
= () Z Z SNTM 9MAN (A.68)

N=0M=0
M+N

Z Z Z 27ugmfN+u,nfM+u(xv leé = 7T/4)'5ntm
m=0 n=0 p=max(0,N—m)+max(0,M—n)

min(anfM‘huuu) 1

g — M+ p— YN — ) — ) (m — N + )M — p+ 5)!

j=max(0,u— min(Mm N+p))

2L st SNTM
_ fE +y
= Z Sy oy T (A.69)
=0 M=0 m=0 n=0
M+N
2. PINNG sty = 7/4)
p=max(0,N —m)+max(0,M—n)

min(N,p,p—M+n) n'm'N'M'

2 (n— M+ p— (N = j)! N M — i+ j)!
i—max(O it Ny 1= Mt = PUN = ) = )l m = N + UM — p+j)
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On remplace la somme sur g par une somme sur h = g +m — N :

G(z, y,a:w/él s t) G(z,y,a =7/4,5,T)

_(e21?) o s SNTM
- ZZZZ STINTT
=0 M=0 m=0 n=0
m+M

E M+m—h —
2 " gh7h+n—m+N—M(x7 y|0[ - 7T/4)
h=max(0,m—N)+max(0,M—n)
min(N,h—m+N,h+n—m+N—M)
j=max(0,min(h—m+N—M,N—m))
n!m!NIM!

(A.70)

jih—j+n—m+N—-MN-=-)m-—N+D(h—j—m+ N M—-h+j+m-—

On remplace la somme sur j par une somme sur k = j+m — N :

G(z, y,Oé:’/T/4 s t) G(x,y,a=7/4,5,T)

B x +y e nthNTM A
o Z Z Z Z nIm! NI M! ( -71)

N=0 M=0m=0 n=0

m+M
Z 2M+mihgh,h+n7m+N7M<x, y|oz = 7r/4)m!]\/[!
h=max(0,m—N)+max(0,M—n)
min(m,ngrnM) NI nl 1
(N—m+ k)l m—k) (n— M+ h—kNM—h+ k) (h— k)

k=max(m—N,min(h—M,0))
En comparant avec (A.56), on trouve que

00 oo SnSNtmTM
Do D Gmnlwylo=m/4) Gy (w ylo = 71/4) o

n,m=0 N,M=0

() — s SNTM A7
- ZZZZn'm‘N'M' ( ‘ )
=0 M=0m=0 n=0
m-+M

Z Mmoo man—n (2, Yyl = 7/4)m! M
h=max(0,m—N )+max(0,M—n)

min(m,h,h+n—M) NI | 1
: n.

2 (N—=m+ k) (m—k) (n—M~+h—k)(M—h+k)! (h— k)%

k=max(m—N,min(h—M,0))

N)!
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pour tout s, t, S et T'. Donc :

G, yla = 7/4).Gun (v, yla = m/4)

) (A.73)
m+M
Z MG e N—n (2, ylo = 7 /A)mIM ]

h=max(0,m—N )+max(0,M—n)

min(m,h,h+n—M) NI | 1
: n.

2 (N—=m+ k) (m—k) (n—M~+h—k)(M—h+k)! (h— k)%

k=max(m—N,min(h—M,0))

En considérant, sans perte de généralité, les cas n > met N > M et en utilisant (A.21) :

G, @l /4) = (—1)"2"mle™"" (Tei¢)n_m L (2r7) (A.74)

on trouve pour le produit des modes :

Gimn(r, Plo = 7/4).Gun (r, pla = 7/4)

(—1)m2”m!e*7"2 (rei¢)n_m L= (27“2)

(—1)M2NM!6_T2 (rei‘ﬁ)NfM LM (27"2) (A.75)
(—1)" MmN | V12 (Teid’)n_erN_M Lr=m (2r) Ly M (2r%) (AL76)

D’un autre coté, avec (A.73) :

G (1; Plae = 7/4).Gun (1, Pla = 7/4)

2

e’ (A.77)
m+M
2 G in-ms—aa (1, Bl = m/4) 244 I A
h=max(0,m—N)+max(0,M —n)
min(m,%l—n—M) NI nl 1
s S gy N = m B m = )L (0 = M+ h = R)I(T = h+ k)L (b = k)lR!
2" N M1e= > (rei¢)n_m+N_M (A.78)

m-+M
Z (_1)hLZ—m+N—M (27,,2)
h=max(0,m—N )+max(0,M—n)

min(m,h,h+n—M) NI nl Bl

2 (N—m+k)!(m—k)!(n—M+h—k)!(M—h+k)!(h—k)!k!

k=max(m—N,min(h—M,0))
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On en déduit l'identité :

L= (2r%) Ly (2r?) (A.79)
m~+M
_ Z (—1)h_m_MLZ_m+N_M (27“2)
h=max(0,m—N)+max(0,M —n)

min(m,h,h+n—M) NI n h!

k:max(m—NZ,r:nin(h—M,O)) (N—m+k)!(m—-—k)!n—M+h—Fk\M—-h+k)!(h—Fk)k!
qu’on peut aussi écrire :
L (2r%) Ly M (2r%) (A.80)
m~+M
— Z (_1)h—m—MLz—m+N—M (2r2)

h=max(0,m—N)+max(0,M—n)

k=max(m—N,min(h—M,0)) m—k M—h+k k

Avec les régles sur les coefficients binomiaux, les bornes des sommes se simplifient :

L™ (2r) Ly M (2r7) (A.81)
_ Z (_1>hfmeLme+NfM (27,2)
& N n h
(") e ) (1)
L (2r%) Ly (2r7) (A.82)
- > )

S0 ()

Cette relation est générale, & ceci prés que, comme 272 > 0, on a prouvé qu’elle est

valable pour tout argument positif.

A.3.4 Produits de polynémes de Laguerre-Gauss pour des waists

différents

On reprend la fonction génératrice de modes de Laguerre-Gauss :
s

nlm!

G(x,y,a=m/4,s,t) = Z Ginn(z,yla =m/4) (A.83)

n,m=0

_ e—(x2+y2)—25t+2(x+iy)s+2(a:—iy)t (A.84)
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en effectuant les changements de variable (avec w > 0) :

x S

rT—— 5§ —

w w

t
Yy — ot (A.85)

w w

On obtient :
Ty s t - Ty st 1
(5L amn/t ) = 3 G (= na) As6
<w w ™/ w w) n%;()g T \w w’ ™/ nlm!wn+tm ( )
(z2+y2)725t+2(z+iy)s+2(17iy)t)

= e w? (A.87)

On va considérer que w est le rapport des waists des deux faisceaux. La formule (A.56)

devient :

TY g St _
G( ,w,oz—ﬂ/él,w,w) G (r,y,a=7/4,5T) (A.88)

stSNgmM
Z Z Grmn (_ 0l®= “/4) G (@ ylee=m/4) TR

n,m=0 N,M=0

D’un autre coté :

t
G <£, g,a =m/4, i, —) G (z,y,a=7/4,5T)
w’ w w w

($2+y2 ) —2st+2(z+iy)s+2(xz—iy)t

= e w2 ‘6—(g;2+y2)_2ST+2(r+iy)S+2(x_iy)T (A.89)

= @_(mzﬂ’z)(% ) 225 +ST)+2( w+w>( 5 8)2(eiy) (547) (A.90)

e’(:r2+y2)@—2(ﬁ+5)(ﬁ+T)+2(z+iy)(%+5)+2(x_iy)(ﬁjLT) (a.91)
22442

= e @ .G(z, y,a—ﬂ/él +S +T)

6_25t%625Tw+25t (A.92)
s Q¢ P
I w5 Lzt T
= e w2 . Z gP,Q(I7?J|a:7T/4)( : >QUEJI2 )
P7Q:0 . ‘
2L (25T)12St 1 o (2st)’ w2 ’
> glp!  weto) Z J! o
P,q=0 =0

On va comparer ces deux expressions. Les premiéres étapes sont les mémes que ci-

dessus.
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On commence par développer les binémes :
t
G (%, %,oz =m/4, i, E) G(x,y,a=m/4,5,T)
00 Q P J vk Q—j QjpP—kk
_z2+y2 CQCPS S t T ]_
= € w2, Pgo gP,Q(I7 y|Oé - 7T/4) ZO ; Q'P' wQ(Q_j+P_k) . (A94)
= J= =
i (2sT)2(25t)P 1 i (2st)” (1 —w2)J
Ip! 2(p+ | 4
gt q'p! w (p+q) = J w
22 00 Q P o
S Y Y YYY a9
p,g=0 P,Q=0 j=0 k=0 J=0
opta+J 1 1 —w? Jg (r,yla = m/4)
W@ +P—kipta) \ ot PO\, Y| = T/2).
1 . )
gQ—itatJ gitpyP—ktpt+Jpktq
JQ — KNP — k)lglptat™®
922 ‘ oo [e.e] oo
_ T Y STy (A.96)
N=0 M=0 J=0
oo min(N,Q) oo min(M,P) J
Z oN—j+M—k+J 1 1 —w?
i R w2 Q+P+N+M—2j—2k) wh
= j: = =
1 : .
— 4 ) Q+M7k*]+JtP+N7k7]+J
Gra(w.ylo = /4 S SN = R = i — Ry
12 2 o0 oo
= Y sV (A.97)
N=0 M=0
oo min(N,Q) oo min(M,P)
> S e
Q=0 j=0 P=0 k=0
1 , )
— /4 gQFM—k—jyP+N—k—j
Gralylo =7/ SN = (P — W — )
1 2757t (1 —w?\?

(=)

w2(Q+P+N+M—25—2k) o

J! w?
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En utilisant les calculs qui suivent la formule (A.64) :

Ty st _
G <—, = a=m/4, o w) G(x,y,a=7/4,5,T)

w w

2,2 P2 X =X
= NS N N s (A.98)
N=0 M=0m'=0n'=0
m/+M
Z 2M+ml7hgh,h+n’fm’+NfM<x> y‘o‘ = 7T/4)

h=max(0,m’'—N)+max(0,M—n')

min(m’,h,h+n’—M)
k:max(m/NZ,min(hM,O))

1 1 1
(N —m + ) — k) (0 — M+ h— KM — h+ k) (h— k)Ik!
1 278t <1—w2)J

w2 +m’) J!
J=0

wh
On passe d’une somme sur n’ et J a une somme sur n =n' + J et J :
T st
G (—, g,a =n/4,—, —) Gr,y,a=m/4,5,T)
w wow

2 (e} o) o
x

2 DODTNNTD s (A.99)

= e
N=0 M=0m/=0 n=0 J=0
m/+M
M+m'—h
Z 2 G g N (T, yla = 7 /4)

h=max(0,m’—N)+max(0,M —n+.J)
min(m/,h,h+n—J—M)

>

k=max(m/—N,min(h—M,0))

1 1 1
(N—m/ + k)l — k) (n—J =M+ h—k)\(M—h+ k) (h— k)

1 24 (1 —w?\’
w2n=J+m’)  JI wh
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On passe d’une somme sur m’ et J a une somme sur m =m’ + J et J :

t
G (E, g,a =m/4, i, —) Gx,y,a=m/4,5,T)
w’ w w’ w

oo 0 m

Z Z SN smmshTM (A.100)
N=0 M=0m=0 n=0 J=0
m—J+M

Z 2M+m7J7hgh,h+nfm+NfM(xv y‘a - 7T/4)
h=max(0,m—J—N)+max(0,M—n+.J)
min(m—J,h,h+n—J—M)
kmax(m—JgV:,min(h—M,O))
1 1 1
(N—mt+J+ k)l m—J—K)(n—J—M+h—kNM—h+k)!(h—kk

1 27 (1 —w?\’
w2(ntm=2J) | wh

oo 0 m

_ T Z Z SONON s (A.101)
=0 M=0 m=0 n=0 J=0
m—J+M o\ J

Mm—n (1 —w?)
Z 2 Wgh,h+nfm+NfM(xv y‘Oé = 7T/4)
h=max(0,m—J—N)+max(0,M —n+.J)
min(m—J,h,h+n—J—M)

2.

k=max(m—J—N,min(h—M,0))

1
(N—m+J+ k) (m—J—k)(n—J—M+h— k(M —h+k)(h—k)kJ

En comparant avec (A.88), on trouve une égalité entre les deux expressions :

Z Z Grm,n (%% :w/4) Gy (z,yla = 7/4) snSNgmTM

n!mINIM! wntm
n,m=0 N,M=0

= o NZ: Z Z ZZ nImINTM! (A-102)

0 M=0m=0n=0 J
m—J+M g
2 : Mam—n (1 — w0 _
2 me w2(n+m gh,h+nfm+NfM(x7 y‘Oé - 7T/4)
h=max(0,m—J—N)+max(0,M—n+J)
min(m—J,h,h+n—J—M)
k=max(m—J—N,min(h—M,0))
n!m!NIM!

(N—m+J+k)(m—J—k)l(n—J—M+h—k)(M-=h+k)(h—k)kL!
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pour tout s, t, S et T'. Donc :

ry
mn \ = 4) . ) = 4
G (o Ll = 7/4) Gur (@, yla = /4)
x2+yz "
= ¢ 2y (A.103)
J=0
m—J+M J
o (T —w?
Z 2M+ h<UJ(Tm))gh,h+nm+NM(xa y\a = 7T/4)
h=max(0,m—J—N)+max(0,M—n+J)
min(m—J,h,h+n—J—M)
k=max(m—.J—N,min(h—M,0))
n!m!NIM!

(N—m+J+k)(m—-—J—=k)n—J—M+h—kWM—h+k)!(h—k)k!J!
En considérant, sans perte de généralité, les cas n > met N > M et en utilisant (A.21) :

2

Qm,n(i,qﬁ\w/él) —(—D)m2mle e (ieW)”_ng;m (i}%) (A.104)

on trouve pour le produit des modes :

r
gm,n(a7 Pla = m/4).Grn(r, pla = 7/4)
72 ro. n—m 27“2
= 1YY" oz [ pi® n—m [ ="
(=172 mle <w€ ) Lm <w2)
(_1)M2NM!6—7=2 (T€i¢)N_M L%_M (2T2) (A105)
(T€i¢)nfm+N7M

m+M on+N —r2 w1
= (1) 2" mIMle™" w2

wn—m

2
Lem (21) Ly (2r?) (A.106)

w?
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D’un autre coté, avec (A.103) :

gm,n (%, ¢|C¥ = 7T/4> 'gM,N(r7 ¢, y|0é = 7T/4)
_ By (A.107)

J=0
m—J+M 2\ J
1l —w
Z M+ h<w(n—+m))gh,h+n—m+N—M(Ta ¢la =m/4)

h=max(0,m—J—N)+max(0,M —n+.J)

min(m—J,h,h+n—J—M)
k=max(m—J—N,min(h—M,0))

n!m!NIM!

(N —mt T+ B (m — T — k) — T — M+ h— k)M — &+ k) — k)L

7'2 m

= et (A.108)
J=0
m—J+M J
Z oM+m—h (1 — w2) (_1)h2h+nfm+NfM
(nt+m)

h=max(0,m—J—N)+max(0,M—n+.J) w
e’ (T€i¢)n—m+N—M LZ—m+N—M (27"2)

min(m—J,h,h+n—J—M)
k=max(m—J—N,min(h—M,0))

n!m!NIMIh!

(N—m+J+ k) (m—J—k)(n—J—M+h—k)I(M—h+k)l(h—k)kJ

On en déduit l'identité :

n—m+N—M

m n —r? w1 (Tei(b) n—m 2r? —
(=)Mot NI Mle™ "ur e L (E Ly M (2r?)
T‘2 m
ey (A.109)
J=0
m—J+M J
Z oM+m—h (1 — wQ) (_1)h2h+n—m+N—M
wntm
h=max(0,m—J—N)+max(0,M —n+.J)
o (T61¢)n—m+N—M LZ_m+N_M (2T2)
min(m—J,h,h+n—J—M)
k=max(m—J—N,min(h—M,0))
n!m!NIM!h!

(N—m+J+k)(m—J—k)l(n—J—M+h—k)(M-=h+k)(h—k)kL!
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qu’on simplifie :

nem [ 21
L (wz)LNM(Qr)
m~+M—J

f > (A.110)

J=0 h=max(0,m—J—N)+max(0,M —n+J)
(1 w ) h—m— n—m —
me ( 1) MLh +N-—-M (2,,,,2)

min(m—J,h,h+n—J—M)

2.

k=max(m—J—N,min(h—M,0))
n!N!h!
(N—m+J+k)lm—-J—=k)l(n—J—-M+h—E\M-—h+Ek)!(h— k) kL]

Et qu’on peut aussi écrire :

nem [ 21
L (wZ)LNM(Qr)
m+M-—J

Em: > (A.111)

=0 h=max(0,m—J—N)+max(0,M —n+.J)

J
1—w?’

w2m ( 1)h_m_MLZ_m+N_M (27,,2)

min(m—J,h,h+n—J—M)

2.

k=max(m—J—N,min(h—M,0))

NI (n— J)! h! n!
(N—m+J+E)lm—-J—-—kl(n—J—-M+h—E\M-—h+E)!(h—FE)E(n—J)J!
m m+M—J

- Z Z (A.112)

J=0 h=max(0,m—J—N)+max(0,M—n+.J)

1—w?)’
( w;ﬂ‘i) (_Uh—m—MLZ—erN—M (27,2)

k=max(m—J—N,min(h—M,0)) m—k—J M—h+Ek k J

- f? Z (A.113)
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ou bien

= D

" l+m (1= w?)!
J=0
M-

Z hm MLH-L(QT)

;;(m??ﬂ) () (1)

Cette relation est générale et valable pour tout argument positif, puisqu’on I'a prouvée
avec 2r2 > 0.

On peut I'utiliser dans le cas ou un des faisceaux est gaussiens, ou M =0 :

. [ 2r I [ l+m (1—w?)’
Lm(w )L (2r%) = Z( ; >—w2m (A.115)

[’avant-dernier coefficient binomial impose que h

sommation, cela donne k = h et
2r " ltm (1= w?)’
L —_ A.116
(%) ke z( ) (16

" (2) ( o J)

On sait que Lé (2r?) = 1. En outre, cette relation est valable pour toute valeur de L

LI

h=0

et en particulier L = 0. On a donc
272 i l+m \ (w?— 1)J
J=0
A.3.5 Produits de modes de Laguerre-Gauss de waists différents

Un signal de mélange d’onde correspond a la polarisation du troisiéme ordre créée
par trois champs. A partir des résultats précédents, on peut calculer le produit de ces

trois modes de Laguerre-Gauss. Un mode s’écrit :

1l
uLG . . o Cgli[;G \/§T 61”'2422[/“( 2T2 )
w0 = ug i) C T e

. r2 . .
"G e 1Vpe(2) (A.118)
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En z=0,o0na:

B CZI;,G V2r “ _5720 7 2r? it
ufp( ¢> ) - 'lU(O) (m) e ()Lp (w2—(o))€ (Allg)

On considére trois champs dont un est pris en complexe conjugué avec méme waist

qu’on pose égal a I'unité w?(0)
uf? (r,¢,0) = (\/_r) ‘“ (2r%) ¢ (A.120)
Leur produit s’écrit :

(3)(747@570) (A.121)
N L :
— CEScls.crs (Var) et Ll (202) 161 (22) L) (202)

en utilisant (A.114) :

PO(r, ¢,0)
[€1[+]€2]|+]€3] .
= 041171022;020531)3 (\/5’/’) ) 6_3T261(_€1+42+€3)¢ (A.l??)
p1+p2 h
Z (_1)h—p1_p2 Z |€2| + P2 |€1| + p1 h L|hzl|+|€2\ (27“2) L6l (27‘2)
h=0 k—0 p1—k po—h+k k 3
[1]+]€2|+]€3] .
= Cf1p1cﬁ2p2césp3 (\/57‘) 1 2 3 673r2e1(7€1+€2+z3)¢ (A'123)

p§2<_1)hp1p2 : |£2| +p2 |€1| +p1 h
h—0 —0 pl—k p2_h+k k

h+p3

Z(_1)h,_h_p3L\}f/1|+|ez\+|£3| (2r2)

h/=0

i 165] + ps 0] + o] + P I
=\ h-¥ ps—h + K K

_ Clel €2p2 £3p3 <\/_’I") |€1|+|€2]+|¢3] 6_3r2€i(—€1+ﬂz+43)¢ (A.124)
p1+p2 h+ps
Z Z h P1—p2—p3L\}fll|+|e2\+|53| (27.2)
h=0 h'=

Z 6] + po 1] + p h Z sl +ps \ [ 1G]+ 6] +
=0 pl—k' pg—h+k5 k =0 h—k'/ pg—h/+k/

On projette sur un mode de Laguerre-Gauss de waist 1/+/3 :

ol s .
ugG (V3r,0,0) = 3V'CLT <\/6r> e LT (6r2) el (A.125)
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qu’on prend en complexe conjugué en le multipliant avec P®)

%) 2
/ rdr / AP (r, ¢,0).uf% (V3r, 6,0)
0 0

27
_ <\/§> |6s]+1/2 (\/5) [€1[+]€2|+]€3|+]€s ] LG CZLG LG OfG / dgbei(‘él*&”?"‘@)d’ (A.126)
0

L1p1 ~lap2 ~ L3p3 T Lsps
p1+p2 h+ps S
!y —po— —6r2 7|01 +]l2|+|C
E E (_1)h p1—p2 ps/ drr el el e+ | +1 ,—6r L|h/1\ [2]+€3] (27“2) L}\fssl (67‘2)
h=0 h'=0 0

h |€2| + p2 |f1| + 1 h ! |£3| +p3 Wl’ + |€2| +h '
> )3
P p1—k py—h+Ek k = h—Fk p3—h' + K K
On utilise (A.117) avec w? = 3 pour :

2w
/ dpelhtletla=toe  — 50 4 0, — 0, — {y) (A.127)
0

L’intégrale sur ¢ donne :

|h/1| |2‘ ‘ 3| ( 3 ) ( J Sh/ |h/17‘ ]| 2| ‘3| (6r2)
J=0

L’intégrale sur r devient :

[oe)
X —6r2 7 |01 |+|l|+]L: )
/ d,r,,rwl‘+|€2|+‘K3|+|€5|+16 6r L|hl1\+| 2|+[€3] (27‘2) Lﬁ‘" (67“2)

0
h/
l 14 14 B\ 27 [
_ Z ( | 1| + | 2|;‘ ’ 3’ + ) @/ drr‘gl|+|62‘+|23|HE5‘+1676T2L‘}f,1_|(+]|£2‘+|£3| (61“2) L}|jej| (67"2)
J=0 0
(A.128)
On utilise (A.82) :
Ly (602) L) (6r) (A.129)

h!—J+ps
. H—W +J—ps 7 101|+[C2|+|€5]+]Cs] 2
= (—1) *Ly (GT )

0
i 4] + ps W — J+ |6+ 6] + | £s] H
—\ W -J-K pe— H+K K
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pour trouver
_ L1+ |€|+]0
/ dpy L2+ s Hes | +1 —6r L‘ 1|+[2|+|45] (27"2) Llf;' (6r2)
0

1% / J h —J+ps
( 1+ 16l el + ) 203 cpmre (as)

H=0
612 7 01|+ 2|+ ls] s
/ dy 216 s +1 —6r L\Hll+| 2|+ €3] +] ‘(67"2)

ﬁé wg+m W= J + || + |fa] + |£s] H
— -J-K ps—H+ K K

On utilise les formules d’intégration des polynémes de Laguerre. On sait que :

fo%) o /
/ 2 te T LY (w)de = <O‘ O‘M)F(a’) (A.131)
0

[e=]

_ la- z/'(“;i)'()(;; — ! (A.132)

On pose z = 6r%, dz = 12rdr, o/ = WLW—J—L a = |0+ |l + |l +|ls|,n=H

o0

—6r2 7 |00 | ]|+ es] e

9 % 6|e1+e2|+|43|+|e3|+1/ Ayl s s 1 —6r L\H1|+| 2|+[€3]+]£s] (67“2)
0

|+l +1s | +es 01|+ 12|+ s 16
_ (161] + €] + |s] + |¢] — lalHeRlbIHEL g 4 my)laltieFlblit]y) s
HI(|01] + |fa] + |s] + || — [alHlE e )y

o
[€1]+ |2+ ]3 |45 |+1 —6r2 7 [€1|F-[L2|+[€3]+]Ls] 2
/0 drr siTe Ly (67’)

€|+ ||+ |G|+ ]Cs | |G+l |+ |G|+ ]Cs |
1 (lalttltalb] g 4 gy (bbbt

2 x Gllltllel+]es]+]Es|+1 H!(|51|+\52|-5|43|+Ifs| —1)!

e T (e

2 % Gllal+[l2|+|es]+¢s|+1 H 9

Donc, en remontant dans les formules

o0
—6r2 1 |01|+|l2]+]€
/ g s 1 6 L|h/1| |€2]+1¢5) (2r?) L;'fs| (6r?)
0 S

hl h'—J—i—ps
14 l l B\ 27 '
_ Z ( 1] + | 2|}‘| 3| + > ” Z (—1)H—H+I=ps (A.134)

J=0 H=0
1 WEHBLIGIE, 1 7\ ([0 + |6l + 6] + 16]
2 % Gllal+[l2|+|es]+¢s|+1 H 2 ’

i 10,| + ps B — J 4 0] + [ls] + | 5] H
A\ W-J-K pe— H+ K K
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Ammhl%dwﬂwn )Q%pufr¢))

[£s]4+1/2 [€1]+[€2|+€3]+¢s]
= (v3) (v2) CLC CLS CEG CFG § (1, + 0, — by — L) (A.135)
p1+p2 h+ps h’ / g W —=J+ps
W —p1—pa— (] + [lo] + 6] + R\ 2 b4 d—p
ISP AEIEEES WS ST e s
h=0 h'=0 J=0 H=0
! LIS 1y B (6] + 6]+ [l + 6],
2 x Glll+[l2|+|Es]+|¢s|+1 H 2 :

M=

]6 |—i—pS h'—J+|£1|+|52|+|€3| H
‘\ W -J-K ps— H+K K

I0s] + ps 6] + pr h ﬁi I05] + ps 6] + |G| + A B
\ p—k e —htk k )=\ n—w ps— '+ K i

Ls|+1/2 Ly |+l |+[€3|+]Ls
() gy (|el|+|fz|+|f3|+|&|),

=)

Sl 12|+ s+ 1Es|+1 5 Qllr|+[ea|+[ls]+(¢s|+2 2
041171 042102 OZSPSCfLeié (68 + 61 - 62 - 63) (A.137)
p1+p2 h+p3
Z Z(_l)h’*prpzfps
h=0 h'=0
2": 6] + po ] +pr h Z sl +ps \ [ 1]+ 1l +h 0\ (W
o\ pn—k pr—h+k k) i\ h—F p3s—h + K K
h/
14 1 V4 h 27

Z (1] + [lo] + 3] + - (A.138)
=0 J 3
h— J+ s O1]+ 6o |+ |03+ |

P 1)H . |61 ]+] 2\42r| sl+l4s| 1+ H

0 H

M\—i—ps B — J 4 ] + |la| + |45] H
0 h — ps— H+ K K
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Annexe B

IHlumination structurée : mise en

forme spatiale du faisceau d’excitation

B.1 Spatial light modulator (SLM)

[La mise en forme spatiale du faisceau d’excitation,que 1'on appelera par la suite
faisceau pompe, est effectuée grace a un SLM (Spatial Light Modulator). Le SLM
utilisé ici est basé sur la technologie LCOS (Liquid Crystal On Silicon) dans laquelle
un cristal liquide en phase nématique est contréolé par une tension précise et directe
permettant de modifier le front d’onde d’un faisceau lumineux [7].

En effet, le cristal liquide en phase nématique du composant LLCOS n’est pas iso-
trope. Cette anisotropie va faire du cristal liquide un milieu biréfringent uniaxe. Il
est alors possible d’utiliser cette biréfringence pour moduler la phase d’un faisceau
lumineux.

Nous pouvons alors imprimer sur le SLM un réseau de pas choisi et méme de faire
tourner ce réseau a des angles précis, grace & un programme informatique simple. Le
SLM permet donc de controler facilement le motif d’illumination. Le SLM utilisé dans
notre expérience s’utilise en réflexion. L’angle de réflexion ne doit pas dépasser 10°

pour une utilisation optimal du SLM.

B.2 Le montage « 4f »

Afin que la pompe posséde un profil sinusoidale au niveau de I’échantillon, nous
imprimons un réseau de pas A sur le SLM grace a son interfacage avec l'ordinateur.
Le SLM se comporte alors comme un réseau de diffraction en réflexion et diffracte
le faisceau pompe en plusieurs ordres. Nous ne conservons alors que les ordres (+1)

et (—1) de fréquence spatiale 1/A et —1/A, respectivement, pour imprimer un profil
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sinusoidal a l'intensité de la pompe au niveau de ’échantillon grace a un montage
« 4f ».

Le principe du montage « 4f » est présenté figure B.1 (voir au dos). Le réseau
en réflexion que constitue le SLM est placé dans le plan focale objet d'une lentille
convexe L, de focale f; = 800mm. La figure de diffraction résultante s’observe dans le
plan focale de L;, c’est a dire dans le plan de Fourier du réseau. Nous sélectionnons
dans ce plan les ordres (+1) et (—1) de diffraction. Une lentille convexe Ly placée
a une distance fy du diaphragme permet d’imager le réseau au niveau de son plan
focale image en faisant interférer les ordres (+1) et (—1). Dans la configuration de
notre montage expérimentale, la lentille Ly est un objectif de microscope. La distance
séparant le diaphragme du plan de I'oculaire est alors sa focale qui est de 9mm et la
distance entre le plan de sortie de 'objectif et I’échantillon correspond a la distance de
travail (working distance) de 2mm.

L’ouverture numérique des objectifs de microscope utilisés étant de O.N. = 0.75, le

A
20.N.

dans le cas ou les ordres (+1) et (—1) arrive sur les bords de Pobjectif de microscope.

plus petit pas qu’il est possible d’imager sur 1’échantillon est égale a

A
< f obtenu

Les franges de l'illumination structurée de la pompe peuvent étre au minimum séparées
de a ~ 330nm.

-~ R N N2 'AN
\
A\
\
A
L
\ =
\
\
\
\
’ e A4 : J
réseau en réflexion d|aphragme plan Image
A AN\ 7 A =
N . al 3
f1 fl f2 f2

FIGURE B.1 - Schéma de principe d’un montage « 4f ». Ly et Lo sont deux lentilles convezes
de distances focales f1 et fo, respectivement.

Le réseau en réflexion se situe dans le plan focale objet de la lentille Ly. Le réseau diffracte
le faisceau incident (qui est colimaté) en plusieurs ordres. La figure de diffraction résultante
s’observe dans le plan focale image de la lentille Ly, c’est a dire dans le plan de Fourier du
réseau. C’est dans ce plan que l'on peut sélectionner les ordres (+1) et (—1) de diffraction.
Une lentille Lo placée a une distance fo du diaphragme permet d’imager le réseau au niveau

de son plan focale image en faisant interférer les ordres (+1) et (—1).
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Nanoscopie résolue en temps :
étude de la réponse spatiale et temporelle

pour I'imagerie ultra-rapide

Résumé

Nous nous intéressons au développement ainsi qu’a la modélisation théorique de techniques de spectro-
scopie optique de champ lointain capable de coupler résolutions spatiale et temporelle grace a I'utilisation
de faisceaux d’excitation mis en forme spatialement. Nous établissons, théoriquement et expérimentale-
ment, que dans une expérience de mélange a quatre ondes réalisée avec des faisceaux de Laguerre-Gauss,
la charge totale du moment angulaire est conservée. Nous montrons comment cette propriété peut étre
mis a profit pour travailler en géométrie colinéaire dans le but d’améliorer la résolution spatiale de ces
expériences. Dans une deuxiéme partie, nous présentons une technique de spectroscopie « pompe-sonde »
résolue spatialement que nous avons concue et développée : I'imagerie temporelle est obtenue wvia la dé-
tection intérférométrique des variations d’indice d’un matériau vues par une sonde large et étendue et
consécutives a l'excitation a 'excitation par une impulsion pompe focalisée a la limite de diffraction.
Nos modélisation démontrent qu'un tel montage associ¢ a 'emploi d’'une impulsion pompe modulée
spatialement doit permettre, grace au battement entre les fréquences spatiales des inhomogénéités de
I’échantillon et la modulation spatiale de I'excitation, de dépasser la limite de Rayleigh.

Mots-clés : spectroscopie ultra-rapide, imagerie, hyper-résolution, non-linéarités optiques.

Abstract

This work focuses on developing and modelling far-field spectroscopic methods that couple spatial and
time resolutions by using beam-shaping. In a first part, we demonstrate, theoretically and experimentally,
that generating a signal in a four-wave mixing experiment performed with Laguerre-Gauss beams, implies
the conservation of the total charge of the orbital momentum. We show that this specificity can be used
to perform experiments with collinear beams in order to improve spatial resolution. In a second part, we
present a time- and spatially-resolved pump-probe technique of our own design : time-resolved imaging
is obtained by the interferometric detection of variations in the refraction index of a material, undergone
by a wide probe and induced by a diffraction-limited pump-pulse. Improving such an experiment set-up
with a spatially-modulated pump-pulse should enable, thanks to the beating between spatial frequencies
of sample inhomogeneities and the excitation spatial-modulation, to increase spatial resolution go the
Rayleigh criterion.

Keywords : ultra-fast spectroscopy, imaging, microscopy, optical non-linearities




