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" Quant à vous,les photons, vous êtes ceux qui font bouger les choses. 

Abandonnés à eux même, les électrons resteraient paresseusement dans leurs 

états propres et ne feraient jamais rien.votre tâche consiste donc à interagir 

sans cesse avec eux et à provoquer des transitions entre états, ces changements 

qui façonnent le monde " 

 

                                                                      ROBERT GILMORE « Alice au pays des quanta » 
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Introduction générale  
 

 

En 1917, EINSTEIN publia ses fameux travaux sur l’absorption et l’émission de lumière, dans 

lesquels il mentionnait les différences entre émission spontanée et émission stimulée. Ces travaux 

fondamentaux posèrent les bases théoriques pour la réalisation des masers (Microwave Amplification 

by Stimulated Emission of Radiation) et lasers (Light Amplification by StimulatedEmission of 

Radiation ). La première discussion de la faisabilité du laser à l'état solide émettant dans  l’infrarouge 

est apparue dans un document écrit par  Schawlow et Townes en 1958 [schawlow1958]. Les lasers 

solides, et les lasers MI- R (moyen Infrarouge)  en particulier, ont joué un rôle important dans 

l'histoire des lasers. En effet, l’introduction des ions  chrome dans une matrice hôte de saphir a été un 

point clé dans le développement des dispositifs laser depuis la première démonstration du laser rubis 

(Cr
3 +

 : Al2O3) par Maiman en 1960 [Maiman 1960].  

La  première démonstration de l’émission stimulée avec des ions Tm
3+

 et Ho
3+

a été démontrée dans le 

laboratoire de Bell en 1962. Une émission stimulée a été obtenue avec la matrice CaWO4 :Ho
3+ 

à 2,06 

µm. Une autre émission laser autour de 1.91µm fut démontrée avec la matrice CaWO4 :Tm
3+

 Dans des 

expériences réalisées à 77 K avec un pompage par une lampe flash[Johnson 1962]. Kiss et  Duncan 

ont également rapporté l'opération laser avec les ion Er
3+

 dans le même cristal à 1,6 µm [Kiss 1962]. 

 

Depuis les années 1970, le développement des sources lasers de puissance fonctionnant autour de 2 

µm basées sur des cristaux dopés Thulium Tm
3+

 et/ou Holmium Ho
3+

est un domaine de recherche actif 

du fait de ses multiples applications. L’émission autour de 1.9 µm  correspond à une transition du 

niveau excité  
3
F4 vers le niveau fondamental 

3
H6 dans un ion trivalent Tm

3+
, alors que la l’émission à 

2 µm et au-delà correspond à la transition entre le niveau 
5
I7  et  le niveau fondamental 

5
I8 de l’ion 

Ho
3+

. Ces transitions laser font aujourd’hui l’objet  de nombreuses  applications dans domaines très 

variés. 

Les applications se trouvent dans le domaine médical, en spectroscopie, dans la télédétection laser et la 

technologie LIDAR par exemple.  Nous allons détailler ici quelques applications: 

 Applications médicales : 

La longueur d’onde autour de 2 µm est absorbée par les molécules de H2O et donc par les tissus 

humains qui sont composés de 80 % d’eau. Dans le domaine médical, les lasers autour de 2µm 

permettent de découper la cornée en ophtalmologie ou de détruire des calcaires dans les vaisseaux 

urinaires en chirurgie. En effet, les tissus du corps humain possèdent des bandes d’absorption entre 

1450 nm et 1950 nm, il est possible alors d’utiliser des lasers en chirurgie pour réaliser des micros 

ablations localisées sans pénétrer dans les couches inférieures des tissus. L’utilisation des  sources 

lasers impulsionnelles permet  de réduire l’échauffement des tissus tout en gardant l’effet d’ablation 

ou un effet coagulant. Il a été démontré qu’un laser continu autour de la bande d’absorption de l’eau 

permettait une fusion et une cautérisation complète et rapide de vaisseaux sanguins [Clip 2013]. 



  

11 
 

 

Figure 1 : Absorption et profondeur de pénétration dans l'eau et d’autres constituants de tissus biologiques pour 

différentes longueurs d'onde.[Scholle -2010 ] 

La figure (1) montre une forte absorption autour de 2 µm dans les tissus humains (mélanine) avec une 

profondeur de pénétration réduite d’environ quelques centaines des microns. En effet, le chauffage 

substantiel de petites zones est atteint, cela permet une coupe très précise des tissus biologiques. En 

outre, le saignement pendant la coupe au laser est éliminé par la coagulation, ce qui rend les lasers 

autour de 2µm idéaux pour de nombreuses interventions chirurgicales. 

 Lidars : 

La longueur d’onde autour de 2µm correspond aussi à une fenêtre de transmission de l’atmosphère 

entre 2.03 et 2.32 µm. (C.f. figure 2). Cette transmission de l’atmosphère ouvre la voie à de 

nombreuses applications de télédétection comme le Lidar  « light détection and ranging » 

 

    Figure 2 : Fenêtres de transparences de l'atmosphère dans l’infrarouge, bandes I, II et III. [Alhenc2012] 

La télédétection par laser ou lidar est un système basé sur le même principe de fonctionnement que le 

Radar  mais en utilisant cette fois ci un rayonnement laser au lieu des ondes radio. Le lidar analyse les 

propriétés d’un faisceau renvoyé vers son émetteur. La télémétrie laser qui utilise la réflexion d’un 
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faisceau laser par une cible pour en déterminer sa distance. Le Lidar anémométrique permet de 

cartographier la vitesse du vent et d’analyser les turbulences et prévenir ensuite  les pilotes d’avion. Ce 

lidar nécessite une source laser autour de 2 µm dont le faisceau est de très bonne qualité et finesse 

spectrale  qui se propage dans l’atmosphère. En effet, en utilisant la rétrodiffusion d’un signal laser par 

les aérosols, les lidars détectent la variation de fréquence de ce signal  par effet doppler ce qui permet 

de mesurer la vitesse du vent ou de détecter les tourbillons après le passage d’un avion. 

 Spectroscopie : 

La spectroscopie autour de 2 µm s’intéresse en particulier aux gaz présents dans l’atmosphère qui 

possèdent des raies d’absorption dans cette bande spectrale qui correspond à une bande de 

transmission de l’atmosphère entre 1,4 et 2,3 µm, (la bande I cf. Figure 2). On a, par exemple, le 

dioxyde de carbone (CO2), la vapeur d’eau (H2O), l’ammoniac (NH3) et le protoxyde d’azote (N2O)  

 

Figure 3 : Sections efficaces d’absorptions simulées du CO2, H2O, NH3 et N2O d’après la 

base HITRAN [Rothman,2009] 

La Figure (3) présente les spectres d’absorption de ces gaz dans la bande 1900-2150 nm d’après la 

base de données spectroscopiques HITRAN [Rothman2009]. L’utilisation des systèmes 

spectroscopiques à grande distance pour mesurer la concentration de gaz dans l’atmosphère, 

nécessitent ainsi des impulsions avec des énergies élevées et avec une finesse spectrale inférieure à 

celle des raies d’absorption des gaz, soit inférieure au gigahertz. Le large spectre d’émission des 

cristaux de fluorures dopés thulium et /ou holmium  les rend intéressants pour cette application. Elles 

permettent en effet de réaliser des sources accordables en longueur d’onde entre 1845 et 2200 nm. Ces 

sources laser pourraient être utiles pour les courtes distances, en effectuant des mesures de 

concentration du gaz dans un espace confiné comme les mines ou les installations pétrolières. 
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 Traitement des matériaux : 

La gamme de longueur d’onde autour de 2 µm est également très intéressante pour le traitement des 

plastiques. L’aspect le plus attrayant est le traitement des matériaux à base de plastique qui sont 

transparents dans la gamme de longueur d’onde visible. En effet la majorité des matières plastiques 

présente une bande d’absorption autour de 2 µm. L’énergie absorbée permet de procéder à des 

soudages entre deux échantillons en plastique ou bien de faire du découpage. Les systèmes laser pour 

de telles applications doivent délivrer des puissances de sortie élevées avec une bonne qualité de 

faisceau. Les applications possibles dans ce domaine comprennent également le traitement et la 

fabrication de puces Bio- fluidiques transparentes (soudage ou génération de micro-canaux) pour des 

expériences biologiques[Scholle2010 ]. 

Ces nombreux besoins applicatifs nécessitent bien souvent une montée en puissance des sources laser 

ainsi que le développement de sources spectralement larges  pour la génération d’impulsions ultra 

courtes. Pour répondre aux besoins de ces applications, il est donc nécessaire de développer de 

nouvelles sources laser autour de 2 µm, encore plus puissantes, plus énergétiques et plus compactes. 

C’est dans ce contexte que se situe notre étude. 

Ce travail de thèse s’inscrit dans le cadre du projet « Fast MIR »  soutenu par le LABEX normand 

EMC3. L’objectif de ce projet est l’étude des cristaux de fluorures dopés Tm
3+

 et ou Ho
3+

 pour une 

émission laser ultra courte autour de 2 µm en utilisant les configurations disque mince et guide d’onde. 

Le but de cette thèse est donc d’étudier les propriétés spectroscopiques des cristaux de fluorures CaF2 

et LiYF4 dopés Tm
3+

 et ou Ho
3+ 

et leurs propriétés lasers en configuration disque mince « thin-disk »  

et en configuration guide d’onde. 

Le chapitre 1 de cette thèse est consacré à la synthèse des matrices CaF2 et LiYF4. Nous y présentons  

la technique de  Bridgman-Stockbarger  utilisée pour synthétiser les cristaux massifs de  CaF2 dopés 

Tm
3+

 et/ou Ho
3+

ainsi que la technique de Czochralski pour l’élaboration des cristaux de LiYF4 dopés 

Tm
3+

 et co-dopés Ho
3+

. Nous abordons ensuite la technique d’épitaxie en phase liquide (LPE)  utilisée 

dans le but de d’obtenir des couches minces  monocristallines de LiYF4 : Tm
3+

.  

Le chapitre 2 est dédié  à l’étude spectroscopique des cristaux de fluorures  dopées thulium et ou 

holmium. Nous présentons les propriétés spectroscopiques générales des ions Tm
3+

et Ho
3+

 incorporés 

dans les matrices CaF2 et LiYF4
 
. Des mesures d’absorption et de fluorescence associées au calcul de 

Judd-Ofelt permettent de déterminer les temps de vie de fluorescences ainsi que les sections efficaces 

d’absorption et d’émission. Enfin nous décrirons une étude détaillée  sur les principaux transferts 

d’énergie entre les ions Tm
3+

, Tm/Ho et Yb/Tm pour différents taux de dopages. Des essais lasers en 

régime continu y sont également présentés. 

Le chapitre 3 présente  une brève étude spectroscopique des couches minces de LiYF4 :20%Tm. Nous 

y démontrons le fonctionnement laser  en configuration « disque mince » en régime continu autour de  

1.9 μm. Les résultats expérimentaux sont comparés à des résultats de simulations. Nous en tirons des 

informations  sur les limitations en rendement laser dans les couches minces fortement dopées Tm
3+

.  

Enfin, nous présentons un exemple d’utilisation du modèle, avec une étude sur l’architecture de 

pompage optimal des oscillateurs en disque mince 

Le chapitre 4 s’intéresse à la conception d’une source laser opérant à 1.9 µm à base de  guides d’onde 

de LiYF4 :Tm en géométrie planaire et linéaire. Un travail de modélisation et de simulation y son 
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décrits pour déterminer le nombre de modes  guidés.   Enfin,  nous décrirons un modèle permettant de 

calculer le gain optique dans les différentes géométries de guides d’onde envisagées. 
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Chapitre 1 

Synthèse de Cristaux massifs et de 

couches minces cristallines de fluorures 

dopés terres rares 
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Introduction  
            Les cristaux de fluorures utilisés dans le cadre de ce travail de thèse ont été élaborés au 

laboratoire CIMAP sur la plateforme cristallogenèse de l’équipe « Matériaux et Instrumentation 

Laser ». Nous avons élaboré des cristaux de fluorures de différentes natures et sous différentes formes, 

afin de répondre aux besoins suscités par ce projet de recherche. Les techniques de croissance 

cristalline mises en œuvre sont les suivantes : 

- la technique Bridgman-Stockbarger pour la croissance de monocristaux de CaF2 dopés avec 

des ions Tm
3+

 et/ou Ho
3+

 ;  

- la technique Czochralski pour la croissance de monocristaux de LiYF4 (YLF) dopés Tm
3+

 

et/ou Ho
3+

, ainsi que pour la croissance de monocristaux de YLF non dopés pour leur utilisation en 

tant que substrats pour la croissance homoépitaxiale de couches minces de YLF dopée Tm
3+

 ; 

Nous proposons donc dans ce chapitre de faire une brève présentation de ces techniques et des 

méthodes d’élaboration essentielles à ce travail. 

           A. La Méthode Bridgman- Stockbarger pour la croissance des cristaux 

de CaF2 

 

             La technique de Brigman-Stockbarger consiste à faire descendre un bain fondu dans un 

gradient de température en faisant passer le bain de l’état liquide vers l’état solide. Le matériau que 

l’on souhaite cristalliser est introduit sous forme de poudre dans un creuset fermé placé dans la zone 

chaude du four à une température supérieure à celle de fusion (Tf). La figure 1.1  montre le dispositif 

utilisé pour le tirage des cristaux. Il est composé d’une enceinte étanche en inox refroidie par l’eau, 

d’un système de chauffage et d'un système de tirage. Premièrement des poudres de fluorures alcalino-

terreux (CaF2), de fluorures de terres rares TmF3, HoF3 et YbF3 sont introduits dans un creuset fermé 

en graphite, qui est placé à l’intérieur d’un élément chauffant. Après la mise sous vide (10
-6 

mbar),  les 

poudres sont chauffées lentement jusqu’à 460°C pour éliminer les traces d’oxygène et d’eau. Le 

creuset reste à cette température pendant un certain temps (généralement quelques heures), puis la 

translation du creuset se fait à une vitesse constante.    

La solidification commence au point déterminé à partir d’une cartographie thermique faite auparavant 

et du point de fusion de la composition à élaborer. Le front de solidification se déplace ensuite 

lentement vers le haut du creuset, un germe se forme et croît, formant un monocristal.  
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(a) (b)  

 (c) 

Figure 1.1 : (a) Schéma de principe de la technique de croissance Bridgman, (b) Photo d’un dispositif de 

croissance Bridgman en atmosphère contrôlée pour la croissance de cristaux fluorures, (c) Schéma de principe de 

l’évolution de la cristallisation au sein du creuset dans un dispositif Bridgman 

Afin d’éviter toute fracture du cristal par choc thermique, celui-ci est refroidi doucement pendant 24 

heures. La figure 1.2 donne une illustration d’un creuset chargé dans un gradient thermique. 

 

Figure 1.2 : Exemple de profil thermique adopté pour le tirage Bridgman des monocristaux 
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Une caractéristique fondamentale de ce procédé est que la forme du cristal est définie par le creuset. 

Le contact permanent peut engendrer des sites de nucléation hétérogènes, ainsi que des contraintes sur 

le cristal lors du refroidissement en raison de la différence de coefficients de dilatation thermique entre 

le cristal et le creuset. Les problèmes d’adhérence aux parois peuvent apparaitre lors de l’extraction. 

L’avantage principal de cette technique est la répétabilité de la forme du cristal et la plus grande 

homogénéité de température conférée par ce système à creuset fermé. Cette méthode est bien adaptée 

pour la croissance de  matériaux à fusion congruente, dans le cas contraire une partie du mélange ne 

peut pas se cristalliser, ce qui peut engendrer des fractures et dislocations dans le cristal lors du 

refroidissement. Cependant, on ne peut pas s’assurer de la qualité du cristal formé pendant le tirage ce 

qui est une limitation non négligeable. 

Cette méthode de croissance nous permet d’obtenir  des cristaux de CaF2 dopés avec des ions de terres 

rares présentant une très bonne qualité optique et des dimensions centimétriques. Une photo de 

quelques boules de cristaux  de CaF2
 
dopés Terres rares est présentée sur la figure 1.3. 

 

 

Figure 1.3 : cristaux de  CaF2 dopés ions terres rares. 

        B. Cristallogenèse de LiYF4 par la méthode Czochralski 

          B.1.  Principe 

 La technique Czochralski permet d’élaborer des monocristaux à partir d’un creuset ouvert 

contenant la matière en fusion. Le tirage est effectué à partir d’un germe permettant d’imposer une 

orientation cristallographique au cristal qui est en cours de croissance. La différence principale avec la 

technique de Bridgman-Stockbarger est que la croissance du cristal ne se fait pas par le déplacement 

du creuset dans  un gradient de température mais par le tirage vertical du cristal fixé à l’extrémité de la 

canne de translation qui est en train de se former à la surface du bain en contact avec le germe. Les 

dimensions du cristal ainsi formé ne dépendent pas du creuset mais sont définies en fonction de la 

température du bain d’une part, ainsi que par la vitesse de translation et de rotation de la canne d’autre 

part.  

           B.2.  Four de croissance de type Czochralski 

Le dispositif de croissance utilisé dans le cadre de ce travail est représenté sur la figure (1.4). 

Le four est composé de deux parties, refroidies séparément. Une partie basse contient un résistor ainsi 

que les raccords des groupes de pompage, la vanne d’entrée des gaz et des passages pour les 

thermocouples. La partie haute est formée d’un sas présentant des hublots pour l’observation, ainsi 
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qu’un  passage à vide pour la canne de tirage. L’élément de chauffage de ce four est un résistor en 

graphite régulé par un contrôleur de température externe.  

 

           
                                      

 
Figure 1.4 : four de tirage Czochralski 

 
Dans les fours de tirage Czochralski plus évolués, des dispositifs de contrôle automatique du diamètre 

via des systèmes de pesée du cristal existent, ce qui permet de réguler automatiquement la température 

pour s’adapter à un profil de diamètres consigné. Notre système n’est pas équipé d’un tel dispositif de 

contrôle, il est donc très important d’avoir un suivi précis de l’évolution de la synthèse, cela se fait  en 

jouant sur la consigne de température  pour contrôler le diamètre du cristal et anticiper son évolution. 

La synthèse des fluorures est très sensible à l’oxygène, et travailler avec des éléments en carbone 

présente le meilleur compromis entre la pollution occasionnée et le prix des différents éléments. 

Autour du résistor, les écrans et les éléments de positionnement du creuset sont en graphite, et le 

creuset est en carbone vitreux, ce qui minimise l’adhérence aux parois du mélange et l’apparition de 

poussières de carbone à la surface du bain. Le four est relié à un groupe de pompage turbo moléculaire 

pour la mise sous vide secondaire (2.10
-6 

mbar à froid), et deux moteurs à courant continu pilotent la 

translation et la rotation de la canne de tirage. Le dispositif de croissance présente de plus un sas 

pouvant être isolé de l’enceinte de croissance par une vanne, afin de pouvoir réaliser des purifications 

du bain en fusion et l’échange d’échantillons, sans risquer de polluer irrémédiablement le bain et 

l’atmosphère de croissance avec l’humidité et l’oxygène ambiant, en permettant le maintien de 

l’ensemble en température sans avoir à figer le bain et repasser par les cycles de pompage. La 

préparation chimique des précurseurs fluorures à partir de précurseurs oxydes est présentée ci-après. 

 

           B.3.  Les étapes de fabrication 

La présence d’oxygène ou de groupement OH
-
  dans les précurseurs fluorures comme YF3 ou 

TmF3 va entrainer  une hydrolyse partielle et former des oxyfluorures qui dégradent  énormément les 

propriétés optiques des cristaux en formant des centres diffusants, on doit donc veiller rigoureusement  

à la pureté des matières premières utilisées. Les fluorures entrant dans la composition des différents 

cristaux de YLF ainsi synthétisés  sont le fluorure de lithium (LiF), le fluorure d’yttrium (YF3), ainsi 

que les différents fluorures de terres rares utilisés comme dopants :YbF3, TmF3, HoF3, GdF3. Le LiF 

est le seul fluorure acheté en l’état. Pour tous ces éléments, le degré de pureté choisie est de 4N 

(99,99%). Le LiF est faiblement hygroscopique et son prix raisonnable, le YF3 et les autres fluorures 
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de terres rares rentrant ainsi dans les compositions des cristaux élaborés sont préparés à partir de la 

fluoration de précurseurs oxydes, tels que Yb2O3, Y2O3, Gd2O3, Tm2O3, Ho2O3, pour des raisons de 

pureté et de coût. 

 

             B.3.1.  Elaboration des matières primaires  

          La fluoration des précurseurs oxydes cités ci-avant est donc réalisée par voie liquide, utilisant 

un sel fondu d’ammoniaque fluoré : L'hydrogénodifluorure d'ammonium (NH4HF2), qui présente une 

température de fusion voisine de 124°C et une température d'ébullition proche de 239,6°C. A l'état 

liquide et en très large excès, l'insertion d'oxyde d'yttrium provoque la réaction de fluoration suivante : 

 

𝑌2𝑂3 + 6 𝑁𝐻4𝐻𝐹2 → 2 𝑌𝐹3 + 6𝑁𝐻4𝐹 + 3 𝐻2𝑂 ; 𝑇 = 180°𝐶 

 

L’eau s’évapore à cette température, ce qui déplace l’équilibre vers le sens direct (gauche vers la 

droite), et assure une réaction totale. Une fois cette fluoration effectuée, le NH4HF2 et le NH4HF 

restants sont à leur tour évaporés, puis condensés dans un four de fluoration, à 650°C pendant 4 heures 

sous atmosphère d'argon. Le produit de fluoration est ensuite stocké en boîte à gants sous atmosphère 

d’argon. Toutes ces opérations se sont déroulées dans un même creuset en carbone vitreux, ce qui peut 

introduire de légères traces de carbone dans le produit de fluoration. Une fois ces fluorures synthétisés, 

ils sont ensuite introduits dans le four pour la phase de dégazage, dernière étape avant la mise en 

fusion du bain. Si des traces d’oxygène ou d’hydroxydes sont encore présentes à ce moment, le bain 

est alors irrémédiablement pollué, d’où l’importance de la phase de dégazage et du vide dans 

l’enceinte avant la mise sous atmosphère argon. 

 

            B.3.2.  Phase de dégazage  

          Le mélange du fluorure de lithium avec les fluorures d’yttrium ou de terres rares est effectué 

juste avant l’insertion dans l’enceinte de tirage. Le dégazage des poudres dure ensuite 3 jours, en 

augmentant progressivement la température jusqu’à 450°C sous vide secondaire. Une fois le dégazage 

fait, l’enceinte est remplie d’argon très pur et le mélange est ensuite porté à la fusion et maintenu une 

trentaine de degrés au-dessus de son point de fusion pendant une quinzaine d’heures, afin 

d’homogénéiser le bain par l’intermédiaire des courants de convection. La température est à nouveau 

abaissée lentement vers celle à laquelle va débuter le tirage. 

 

              B.3.3.  Tirage  

Au cours d’un tirage Czochralski, la cristallisation de l’échantillon est basée  sur le gradient 

thermique à l’interface entre le germe et la surface du mélange porté juste au-dessus de sa température 

de fusion. Lorsqu’il y a contact entre le germe et le bain, un ménisque se forme par capillarité, et avec 

un bain à la bonne température, le gradient permet à la partie supérieure du ménisque de cristalliser en 

prolongeant la structure cristalline du germe. Cette étape d’amorçage de la croissance ne dépend que 

de la température de la surface du bain et du puits thermique créé par l’ensemble canne de tirage / 

germe. Il s’agit alors de bien ajuster la température : un bain trop froid va « prendre en masse » et 

rapidement créer une plaque circulaire de matière solide agrégée. Avec la viscosité du bain, le moment 

de force introduit par la rotation de cette plaque peut casser la tête du germe. Si la température du bain 

est en revanche trop élevée, le bain fait fondre le germe en quelques minutes. L’ajustement de la 

température se fait à l’aide d’un pyromètre, en visant juste sous le germe lorsque celui-ci est tangent à 

la surface du bain. 
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Une fois l’accroche réalisée, le premier millimètre du cristal épitaxié a généralement un diamètre 

légèrement supérieur à celui du germe. Vient ensuite la phase d’expansion du cristal, qui consiste à 

l’élargir progressivement. Cette opération vise à atteindre le diamètre souhaité tout en continuant à 

former un monocristal, car une expansion trop rapide provoquerait la formation de macles. Ces macles 

ne sont pas visibles lors du tirage, elles sont mises en évidence à l’aide d’un polariscope après 

fabrication. L’expansion doit être suffisamment lente pour que l’intégralité de la tranche générée 

conserve l’orientation de la tranche précédente sans former de macles. Le carbone des creusets utilisés 

pendant les différentes étapes de préparation et de mise à fusion peut éventuellement générer des 

poussières flottant à la surface du bain. Utiliser des creusets en platine permettrait d’éliminer ces traces 

de carbone, mais l'écart de prix par rapport au carbone vitreux ne se justifie pas au regard de 

l’amélioration apportée. Une fois que l’expansion du cristal est terminée, il s’agit de maintenir le 

diamètre et de générer la partie cylindrique du cristal. Au cours du tirage, le volume du bain diminue, 

mais le creuset reçoit toujours la même quantité de chaleur puisque le piquage du thermocouple se 

trouve dans le graphite et non dans le bain. Sa température augmente donc, ce qui conduit à un 

rétrécissement naturel du cristal. C’est donc empiriquement que la rampe de température qui va faire 

croitre un cristal cylindrique est définie. Pour finaliser le cristal, il ne reste plus qu’à le sortir du bain et 

le refroidir. Le décrochage peut être soit mécanique, soit naturel. Le décrochage mécanique consiste à 

monter rapidement le cristal de quelques millimètres, pour que la matière n’ait pas le temps de 

cristalliser. Une méthode plus douce consiste à élever la température du bain, afin de réduire puis 

d’annuler le diamètre du cristal. On peut aussi attendre que le bain soit entièrement consommé, mais la 

partie basse du cristal est celle où se sont accumulées les impuretés repoussées auparavant et cette 

partie est souvent inutilisable. Une fois le cristal terminé, le temps de refroidissement est fonction de la 

masse du cristal, cela va  de 24 à 48 heures. A titre d’exemple, le temps total de fabrication d’un cristal 

de LiYF4 incluant la préparation des matières premières, le dégazage, le tirage et le refroidissement, 

s’élève à environ deux semaines. 

 

         C.   Mise en forme, préparation et polissage des cristaux  

  
             Cette opération s’effectue en deux étapes, une première étape de découpage/mise en forme et 

une seconde étape de polissage. Ces deux parties s’effectuent toutes les deux dans notre laboratoire, le 

cristal brut de YLF est d’abord grossièrement débité à l’aide d’une scie à disque, puis mis en forme 

aux bonnes dimensions à l’aide d’une scie à fil en inox en utilisant un fluide abrasif : soit sous la 

forme de cristaux parallélépipédiques, éventuellement taillés à Brewster dans le cas des cristaux 

massifs, soit sous la forme de  lamelles de quelques millimètres d’épaisseur dans le cas des substrats 

de YLF utilisés en LPE. 

Les cristaux ainsi mis en forme sont ensuite polis à l’aide d’une polisseuse Logitech PM5.  

 

Figure : 1.5 : polisseuse Logitech PM5 
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 Le rodage s’effectue dans un premier temps, d’une manière grossière avec une solution d’alumine de 

15 à 20 µm de granulométrie ensuite avec une solution d’alumine de 3 µm. Après chaque étape, les 

cristaux sont polis avec une solution d’alumine calcinée désagglomérée de 1 µm.  La figure  1.6 

présente une observation de l’état de surface en microscope optique  d’un cristal LiYF4 : Tm après le 

polissage  

 

                 Figure 1.6 : Observation de l’état de surface d’une face polie en microscopie optique 

On s’aperçoit que le cristal présente quelques défauts de surface (rayures et cratères visibles en champ 

clair). Le polissage peut être à l’origine de ces rayures et cratères qui sont des défauts mineurs.  

 

D. La technique d’épitaxie en phase liquide (LPE) 

            D.1. Principales méthodes de dépôt ou croissance de couches minces et 

techniques de structuration 

          Les films minces ont pris, au-cours de ces dernières années, une importance toujours plus 

grande dans le domaine de l’optique intégrée et de ses nombreuses applications. A cet effet, diverses 

méthodes d’élaboration ont été développées, présentant chacune des avantages et des inconvénients, 

en fonction de l’application visée et de la nature du matériau considéré. Nous dressons ci-après un très 

bref état de l’art des principales techniques de croissance et de dépôt mises en œuvre pour 

l’élaboration de couches minces cristallines en vue d’applications laser d’une part et des méthodes de 

structuration communément utilisées pour l’élaboration du guide d’onde laser d’autre part. 

 

Concernant les méthodes de dépôt / croissance : 

 

-  L’ablation laser (PLD :Pulsed Laser Deposition), c’est une technique basée sur la 

vaporisation d’une cible contenant les éléments à déposer par un faisceau laser focalisé. 

La plume de plasma ainsi formée est dirigée vers le substrat pour réaliser l’épitaxie. Cette 

méthode a conduit, par exemple, à la réalisation de couches de Y2O3 : Er
3+

 de 0,69 µm 

d’épaisseur [Lecoeur 2002]. Sur un substrat de YAG, le dépôt d’une couche de Nd : GGG 

par cette technique a permis la réalisation de laser en guide à bas seuil [Grivas 2004]. La 
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réalisation de couches de Ti : Sa sur substrat de YAG par PLD a également été étudiée 

[Vainos 1998]. Si l’ablation laser permet d’obtenir des couches de grande qualité 

cristalline, cette technique est néanmoins caractérisée par une forte directivité du dépôt et 

donc à des échantillons de petites dimensions (1 à 2 cm²) et de faible épaisseur (<1µm). 

 

- Le dépôt physique en phase vapeur (PVD), le matériau à déposer est introduit dans une 

enceinte  sous forme solide et irradié par un faisceau d’ions ou d’électrons. Les atomes 

éjectés de la surface se déposent sur le substrat. En revanche, cette méthode ne peut pas 

être appliquée aux systèmes vitreux composés d’éléments présentant des pressions de 

vapeur très différentes. 

 

- l’épitaxie par jet moléculaire (MBE), quant à elle, est une technique très répandue dans 

le domaine des semi-conducteurs. Dans ce cas, les matériaux à déposer sont contenus dans 

des creusets dont la température va déterminer le flux des molécules éjectées. A titre 

d’exemple, des couches de Er
3+

 : CaF2 [Bausa 1996] ont pu être fabriquées par MBE, et 

des lasers en guide d’onde a faible seuil ont été démontrés sur des couches cristallines de 

Nd
3+

: LaF3 [Bhutta 2001]. Cette méthode est limitée par la faible vitesse de croissance (de 

l’ordre du micron par heure) à cause de la faible densité des éléments en phase gazeuse. 

 

- L’épitaxie en Phase liquide(LPE)  est une technique de croissance en flux qui permet de 

faire croître rapidement des couches minces épitaxiées sur un substrat monocristallin. Les 

couches sont  de très bonnes qualités optiques et présentant des épaisseurs de plusieurs 

dizaines de microns [STARECKI2013]. Cette technique a été utilisée pour la réalisation 

des couche minces monocristallines constituant les guides d’onde de CaF2 :Tm [Renard 

2005]YLF:Yb
3+

 [Bolaños 2013]. 

 

Concernant les techniques de structuration de guides d’onde: 

 

- L’échange protonique permet de créer des guides dont les dimensions sont de l’ordre de 

quelques micromètres. Des lasers en guides à faibles seuils ont pu être obtenus à base de 

niobate de lithium (LiNbO3) [He 1992] De plus, par cette méthode, une couche de gaine 

de même composition que le substrat peut être formée par « Reverse Proton Exchange », 

ce qui permet d’obtenir des guides d’onde enterrés [Cantelar 2008].  

 

- L’échange ionique est une autre technique très répandue, mais plutôt utilisée dans le cas 

de matériaux amorphes; cette dernière a permis par exemple dans le cadre de l’ANR 

Fluolase, la réalisation de guides canaux de Pr
3+

: ZBLAN (verre fluoré), par la diffusion 

d’ions chlore en lieu et place des ions fluor pour générer le contraste d’indice [Olivier 

2011] 

 

- L’implantation ionique, qui est une technique ou les ions dopants en phase gazeuse sont 

accélérées et projetés vers le substrat, pénétrant plus ou moins dans la cible selon 

l’accélération des ions. Cette méthode a permis d’inscrire des guides d’onde dans du 

LiNbO3 ou du YAG par exemple [Townsend 1990]. Pour plus de détails concernant ces 

techniques de fabrication et de structuration de guide d’onde d’oxydes, on se reportera aux 

références suivantes [Grivas 2008] [Mackenzie 2007]. 

 

- Diffusion thermique, [Brown 1997] c’est la méthode la plus simple, il consiste à modifier 

localement l’indice optique à travers une diffusion thermique de l’ion dopant dans la 

matrice. Un film métallique uniforme est déposé sur la surface du cristal qui est ensuite 

chauffé à très haute température sous une atmosphère inerte. Les ions métalliques 

diffusent alors dans le substrat. Cette très haute température induit aussi la diffusion  

d’impuretés et la création des défauts.  
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- L’inscription par laser femtoseconde [Davies 1996] est aussi une méthode de 

structuration permettant une modification de l’indice de réfraction localement, et 

définissant une zone de guidage ou un réseau d’indices. Outre les guides d’onde 

cristallins, cette technique est aujourd’hui employée pour produire des composants 

d’optique intégrée passifs comme des interféromètres, des séparatrices, ou des réseaux de 

Bragg [Marshall 2008]. Pour la réalisation de guides d’onde laser émettant dans le visible, 

des guides d’onde ont été récemment inscrits par cette technique dans des cristaux massifs 

de Pr
3+

 : SrAl12O19 [Calmano 2011] et de Pr
3+

:YLF [Muller 2012]. 

 

- La gravure par laser femtoseconde [Thomson 2006] ou par « dicing » sont encore deux 

autres méthodes de microstructuration des couches, très pertinentes pour l’élaboration de 

guides d’onde laser.  

 

- La gravure Ionique réactive (RIE) c’est une technique de gravure sèche des semi-

conducteurs. Il s'agit d'une technique similaire, dans la mise en œuvre, à une gravure au 

plasma de type pulvérisation cathodique (sputtering). En effet, dans cette technique, le 

plasma réagit, non seulement physiquement, mais aussi chimiquement avec la surface d'un 

matériau, ce qui en retire une partie ou certaines des substances qui y ont été déposées. Le 

plasma est généré sous basse pression (10
−2

 à 10
−1

 torr) par un ou plusieurs champs 

électriques ou bien magnétique. Les ions de haute énergie du plasma réagissent avec la 

surface de l’échantillon. Cette technique est couramment utilisée dans le domaine 

microélectronique (fabrication du transistor, Lithographie...)[Fukasawa2011] 

         

 

Enfin, on peut aussi noter la possibilité de réalisation de guides d’onde cristallins via un collage 

optique ou bonding. Cette technique permet un assemblage de matériaux différents sur de larges 

gammes d’épaisseur, avec un niveau de pertes aux interfaces suffisamment bas pour permettre un effet 

laser efficace, comme l’illustre l’assemblage d’un cristal de Nd : GGG et d’un cristal de YAG collés 

par Thermal Bonding [Brown 1997]. Cette technologie est aujourd’hui passée au stade commercial et 

constitue l’activité principale d’entreprises, telles que « ONYX Optics Inc ». Cette technique permet 

entre autres de réaliser des structures à double clad, qui consiste à enfermer la couche active dans une 

première gaine cristalline, puis dans une deuxième gaine d’indice plus faible. Un grand nombre de 

modes de pompe peuvent ainsi être guidés dans la première gaine, en raison du fort contraste d’indice 

entre la première et la deuxième gaine, tandis que la couche ne supporte qu’un nombre limité de 

modes laser dû au faible contraste d’indice entre la couche active et la première gaine [Ng2012]. Cette 

géométrie est compatible avec un pompage par diode, pour lequel la qualité de faisceau est moindre et 

les pertes à l’injection dans un guide d’une dizaine de microns et de faible ouverture numérique 

seraient élevées. 

Dans la cadre de cette thèse, la technique d’épitaxie en phase liquide s’est révélée 

particulièrement bien adaptée pour l’élaboration des guides d’ondes laser de YLF :Tm
3+

/YLF et pour 

l’élaboration de thin-disks laser de même nature. En effet, l’un des atouts majeurs de la LPE est d’une 

part la possibilité de faire croître rapidement des couches épitaxiées de plusieurs dizaines de microns 

(dans le cas des guides d’onde), jusqu’à plusieurs centaines de microns d’épaisseur (dans le cas des 

thin-disks), avec des vitesses de croissance de l’ordre de quelques millimètre par minute ; d’autre part, 

cette technique permet aussi la croissance d’une couche sur une large surface : typiquement 1 cm de 

large sur 1-2 cm de long, dans le cas des échantillons étudiés dans ce travail. 

En comparaison avec la technique MBE, la complexité et le coût de fonctionnement de la 

méthode LPE est bien moindre. En termes de qualité d’interface et de stœchiométrie, la LPE permet de 
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plus l’obtention de couches de grande qualité sur de grandes dimensions, compatibles avec des 

applications dans des dispositifs photoniques. 

Les premiers travaux concernant l’épitaxie en phase liquide datent des années 1960. Cette 

technique fut développée grâce au besoin d’obtenir des films minces de l’ordre de 1 à 5µm d’épaisseur 

pour la fabrication  de films semi-conducteurs, de GaAs, d’InP, ou encore de GaAlAs au début des 

années 70 [Blum 1971], pour la réalisation de diodes laser.  

Au début des années 70, la LPE a été largement utilisée pour la réalisation de couches actives 

de matériaux diélectriques, principalement du YAG dopé [Vdz 1973] avant que les matrices de GGG 

et d’YSO ne soient étudiées [Shimokozono 1996]. D’autres cristaux comme le YP5O14 ont aussi été 

réalisés sous forme de couches minces [Lutz 1979] [Nakano 1979], ainsi que des variantes du YAG 

comme le LuAG, dopés avec différentes terres rares [Pelenec 1995]. L’épitaxie en phase liquide de 

fluorures a été étudiée dans les années 90 avec quelques travaux du CEA-LETI (Grenoble) et de 

l’Université de Berne, où des couches de LiYF4 dopées néodyme et erbium ont été réalisées [Hulliger 

1998]. Au laboratoire, les premières réalisations de couches de CaF2 dopée thulium et de CaF2:Yb 

datent du milieu des années 2000 [Renard 2006] [Revellez 2009].  Plus récemment, cette technique a 

permis d’obtenir des fonctionnements laser efficaces dans le proche et moyen l’infrarouge, avec la 

réalisation de couches minces de cristaux d’oxydes comme Yb : Y2SiO5 [Thibault 2007], le Tm : 

KY(WO4)2 [Bolanos 2011] ou de fluorures tels que YLF :Tm
3+

 [Starecki 2013]. Le tableau 1.1 

regroupe quelques exemples des couches monocristallines et leurs  techniques de réalisations. 

Couche Substrat Technique ∆n Références 

Tm :KREW KREW LPE 5x10
-3 

[Sil 2007] 

Tm :YAG YAG LPE 1.2x10
-3 

[Ram 1997] 

Nd :YLF YLF LPE 3x10
-3

 [Roger 1997] 

Nd :GGG YAG PLD  [Vainos 1998] 

Er :Ti :LiNbO3 Er :Ti :LiNbO3 Ion-diffusion 0.5x10
-3 

[Backer 1992] 

Yb :YAG YAG Therm-bonding 3x10
-3

 [brown 1997] 

Pr :YLF YLF FLW - [Muller 2012]. 

Nd :LaF3 CaF2 MBE - [Bhutta 2001] 

Pr :Zblan ZBLAN IE 8x10
-3

 [olivier 2011] 

Tm :YLF YLF LPE 2.98x10
-3

 [starecki 2013]. 

Tm :KYW KYW LPE - [Bolanos 2011] 

 
Tableau 1.1 : Récapitulatif des principales réalisations de lasers en couches minces monocristallines 

             D.2. Principe de l’épitaxie en phase liquide (LPE)  

               L’épitaxie en phase liquide est une méthode de croissance en flux, qui consiste à faire croître 

une couche cristalline sur un substrat cristallin. On parle d’homoépitaxie lorsque la matrice cristalline 

de la couche et du substrat sont de même nature, la couche épitaxiée présentent néanmoins quelques 

différences du point de vue de la composition chimique par rapport à celle du matériau constituant le 

substrat, afin de conférer à cette dernière des propriétés physico-chimiques et surtout optiques 

différentes de celles du substrat, tout en conservant des propriétés thermo-mécaniques très proches. 

Nous nous plaçons dans ce cas de figure pour ce travail où des couches monocristallines de 

YLF:Tm
3+

/YLF ont été élaborées. Par ailleurs, on peut également préciser que l’on parle 

d’hétéroépitaxie, lorsque la nature cristalline de la couche épitaxiée et du substrat sont différentes, telle 

que dans le cas de couches de 3C-SiC épitaxiées sur des wafers de silicium par exemple [ZIEL2010]. 

Le point essentiel du phénomène d’épitaxie réside dans le fait qu’il doit y avoir un bon accord de 

maille, entre le réseau cristallin du substrat et le réseau cristallin du matériau à épitaxier, afin de 

permettre au réseau du matériau épitaxié de prolonger de manière plus ou moins continue le réseau 

cristallin du substrat. Cependant, le fait qu’il existe une légère variation entre la composition chimique 
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du substrat et de la couche, engendre le plus souvent un léger désaccord de maille entre les deux 

matrices, qui fait que la couche peut être plus ou moins contrainte. Dans le cas où ce désaccord de 

maille est trop important, l’épitaxie n’est alors plus possible. Par ailleurs, le principe d’une méthode en 

flux, telle que la LPE, réside sur l’utilisation d’un solvant qui permet de dissoudre le matériau à 

épitaxier, aussi appelé soluté, afin de rendre possible la cristallisation de ce dernier à une température 

inférieure à la température de croissance du composé pur. Le choix du solvant est alors une étape 

essentielle dans la démarche mise en œuvre pour la LPE. 

Le bain de croissance, dans lequel est trempé le substrat, est mis en fusion à une certaine 

température et le bain est ensuite porté dans un état de sursaturation. Un tel état correspond à un état 

métastable du système pour une température donnée, dans lequel la concentration du soluté à 

cristalliser est supérieure à ce que peut dissoudre normalement le solvant. On peut l’illustrer comme 

une sorte d’équilibre dynamique entre les microcristallites de soluté qui apparaissent par nucléation 

spontanée et leur dissolution immédiate, du fait qu’elles n’atteignent pas une taille critique sur le plan 

thermodynamique. Dans un tel état, la phase à cristalliser ne peut pas exister et se développer, il est 

nécessaire d’introduire un germe/substrat, afin d’initier la cristallisation du soluté. Dans le cas de la 

LPE, c’est le substrat introduit dans le bain sursaturé qui joue ce rôle et qui permet d’initier la 

croissance du soluté sur la surface de ce dernier. 

          D.3.  Aspects expérimentaux 

           D.3.1.  Description du dispositif expérimental de croissance par épitaxie en phase 

liquide 

        Le bâti d’épitaxie en phase liquide, représenté sur la photo de la figure 1.7, présente la 

particularité de pouvoir travailler en atmosphère contrôlée. En effet, le fluorure  que l’on souhaite 

épitaxier nécessite une atmosphère exempte d’oxygène et d’humidité, afin d’éviter toute pollution du 

bain en fusion et la formation de phases oxyfluorures, qui seraient néfastes à la bonne qualité optique 

des couches et aux propriétés recherchées. A cet effet, le bâti est constitué de deux parties séparées par 

une électrovanne : 

- la partie haute qui est  constituée d’un sas de chargement, équipé d’un passage à vide 

permettant la rotation et la translation de la canne de tirage, tout en conservant l’étanchéité de 

l’enceinte; 

- la partie basse, au sein de laquelle est disposé le creuset avec le bain en fusion ; de plus, ce 

tube est positionné dans la zone de chauffe d’un four tubulaire résistif disposé verticalement, de 

manière à présenter le creuset dans la zone du four où le gradient thermique est le plus homogène. 

L’avantage du sas est de permettre d’échanger les échantillons positionnés à l’extrémité de la canne de 

tirage ou d’installer/désinstaller l’agitateur, tout en préservant le bain en fusion et son atmosphère, 

sans avoir à refroidir le bain et à remettre à l’air l’enceinte. 
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Figure 1.7 : (a)Photo du dispositif d’épitaxie en phase liquide utilisé pour la croissance des couches YLF:Tm
3+

 ; 

(b) Photo de l’intérieur du four lorsque le bain est en fusion ; 

 

Un creuset en carbone vitreux est utilisé lors de la procédure d’épitaxie en phase liquide. Ce dernier  

est disposé dans un support en graphite permettant de le maintenir centré par rapport à l’axe de 

rotation de la canne, ainsi que de mieux le confiner thermiquement, afin de limiter le gradient 

thermique au sein du bain en fusion.  

           D.3.2.  Préparation des substrats 

            Les substrats de YLF purs sont obtenus à partir de cristaux massifs élaborés par la méthode 

Czochralski. Les cristaux massifs ainsi obtenus (figure 1.8(a)), sont orientés et découpés en galettes 

(figure 1.8 (b)), de manière à ce que l’axe c soit perpendiculaire aux faces des galettes.  

 

                 

 

 

  
 

   

Fig 1.8: (a) Cristal massif de YLF pur obtenu par la méthode Czochralski ; (b) Galettes de YLF pur orientées 

selon l’axe c ; (c)Illustration de la manière dont sont découpées les plaquettes de YLF utilisées comme substrats. 

 

C 

(b) 

(a) 

(a) 
(b) 

(c) 
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Ces disques sont ensuite polis, jusqu’à atteindre une rugosité de surface de l’ordre de quelques 

nanomètres RMS, ainsi qu’une planéité de l’ordre de /6 et un parallélisme de l’ordre de 5’. à partir 

des disques de YLF pur ainsi mis en forme des plaquettes sont découpées (figure 1.8(c)) elles font 

environ 10 mm de largeur, 20-30 mm de longueur et 3 mm d’épaisseur. Les substrats ainsi préparés 

sont ensuite nettoyés à l’acétone dans un bac à ultrasons, avant d’être installés sur le porte substrat.  

            D.3.3. Choix du solvant et composition du bain 

             La composition des bains LPE mis en jeu ont été définis en s’appuyant sur les travaux de 

recherche antérieurs menés au sein de l’équipe MIL du CIMAP [Starecki 2013] [Starecki JOCG 

2014]. 

On se place alors dans le cas d’un bain composé de 27% de YF3 et de 73% de LiF. Le dopage 

en ions terre-rare (TR) se fait en substitution des ions yttrium dans le réseau cristallin. Ainsi, le taux de 

dopage en ions TR est défini en fonction de l’approche envisagée (thin-disk ou guide d’onde): un fort 

taux de dopage de l’ordre de 15-20 mol. % est nécessaire dans le cas des thin-disks, du fait de la faible 

épaisseur du milieu à gain, tandis que des taux de dopage plus modérés de l’ordre de quelques % sont 

nécessaires dans le cas des couches épitaxiées utilisées en tant que guide d’onde, du fait de la longueur 

plus importante du milieu à gain, de l’ordre de la dizaine de millimètre. Nous préciserons les taux de 

dopage en ions Tm
3+

 des échantillons réalisés pour ce travail de thèse dans le chapitre 3 dédié à 

l’approche « thin-disk » et dans le chapitre 4 dans le cas de l’approche « guide d’onde ». 

Le choix du solvant est une étape essentielle pour  une méthode de croissance en flux comme la LPE.  

Plusieurs critères peuvent être énoncés pour le choix d'un solvant: 

- Il doit dissoudre significativement le soluté ; 

- Il doit être le moins volatil possible à la température de travail, afin que le rapport 

soluté/solvant n’évolue pas ou peu dans le temps ; 

- Il doit permettre de cristalliser le soluté à une température plus basse, que celle du 

mélange stoechiométrique du composé en question ; 

 

Le LiF apparait comme le meilleur solvant pour l’épitaxie en phase liquide du LiYF4 : en effet, ce 

composé joue le double rôle de solvant et de composant à part entière permettant la cristallisation du 

LiYF4, dans le système binaire YF3-LiF, représenté sur le diagramme de phase en figure 1.9. La 

connaissance de la composition chimique du bain, nous permet d’estimer la température de saturation 

(T°sat), température pour laquelle il n’y a ni dépôt ni attaque du substrat lors de son immersion. 

Théoriquement, ce point de saturation se situe sur la courbe de liquidus, comme illustré sur la figure 

1.10 mais dans la réalité, il s’agit d’une zone située sous le liquidus et présentant une amplitude de 

température très faible (<1°C, dans le cas de la croissance de YLF par LPE), que l’on appelle « zone 

de sursaturation ». 
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Figure 1.9 : Diagramme de phase binaire du système LiF-YF3 [Starecki 2013] 

 

 
Figure 1.10 : Domaine de formation du YLF [Starecki 2013] 

 

                

           D.4. Mode opératoire  

 

             La charge de matière constituant le bain est préparée suivant le protocole de fluoration décrit 

au chapitre 1(.B.3.1 ): pour rappel, on part d’un mélange de YF3 et LiF dans les proportions 27%-73%, 

où l’ion dopant provient du TmF3 ou du GdF3 et se substitue à la hauteur du ratio souhaité à la quantité 

de matière de YF3. Le TmF3, le GdF3  et le YF3 proviennent respectivement des précurseurs oxydes 

Tm2O3, Gd2O3 et Y2O3, qui ont subi une étape de fluoration. La charge ainsi préparée, de 160 g, est 

disposée dans un creuset en carbone vitreux et ensuite introduit dans l’enceinte du four. 
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Il est ensuite nécessaire de passer par une étape de dégazage de la charge à l’aide d’un pompage et 

d’une rampe de température qui permet d’évaporer l’humidité de l’enceinte de croissance. Elle est de 

cette manière portée à 300°C, avec une rampe de 0.1°C/min. Afin d’éviter toute trace d’oxygène, qui 

serait néfaste à la pureté des couches épitaxiées de YLF, un bon vide secondaire doit être atteint dans 

l’enceinte avant la mise en fusion du bain (P~10
-5

 mbar). 

i) Fusion 
                                         

 Une fois l’étape de dégazage effectuée et le vide suffisamment poussé, on peut couper le 

pompage de l’enceinte et la remplir avec de l’argon en très légère surpression pour éviter une pollution 

éventuelle avec de l’air ambiant entrant par des microfuites. Dans un premier temps, il est nécessaire 

de chauffer le mélange à une température bien supérieure à la température de fusion du YLF, afin de 

bien fondre l’ensemble de composants du mélange et d’assurer une homogénéisation du bain grâce 

aux courants de convection. Ainsi il est d’abord porté à 780°C à la vitesse de 0.5°C/min, pendant 

plusieurs heures.   

ii) Agitation 

 

Une fois le bain en fusion à 780°C, il est nécessaire de le soumettre à une agitation mécanique 

vigoureuse (~100 tr/min), afin de bien homogénéiser le mélange. L’agitateur est constitué d’une pale 

d’agitation qui ne réagit pas chimiquement avec les espèces en présence, il supporte une utilisation à la 

température d’épitaxie (T~730°C) et est fixé à l’extrémité de la canne de translation. Par la suite, il 

sera nécessaire d’agiter le bain avant chaque trempe pour maintenir une bonne homogénéité de ce 

dernier : en effet, avec le temps sa composition chimique évolue, du fait de divers phénomènes 

physico-chimiques d’une part, tels que l’évaporation progressive du solvant ou la ségrégation des 

différentes espèces et les trempes successives de substrats d’autre part, qui modifient localement la 

composition du bain. Ces différents processus engendrent des inhomogénéités qu’il est nécessaire de 

corriger au fur et à mesure des sessions d’expériences. Pour précision, il est à noter que les sessions 

d’épitaxie en phase liquide se déroulent sur des périodes longues de plusieurs semaines, pendant 

lesquelles le bain est maintenu en fusion à haute température, ce qui explique pourquoi les 

phénomènes mentionnés ci-avant ne sont pas à négliger. 

iii) Trempe 

 

Pour l’étape de trempe, l'agitateur est remplacé par le porte-substrat au bout duquel est fixé le 

substrat de YLF. Il est fixé verticalement à l’aide d’un fil de platine comme illustré par la photo de la 

figure 1.11. L’état de surface du substrat est d’une très grande importance pour assurer une très bonne 

qualité optique des couches épitaxiées. A cet effet, ils doivent être au préalable nettoyés à l’acétone 

dans un bain à ultrasons, afin d’éliminer les poussières et impuretés présentes sur les surfaces. 
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Figure 1.11 : Photo du substrat fixé sur son support à l’extrémité de la canne de translation 

Une fois le substrat installé à l’extrémité de la canne de translation et dans le sas du bâti, il faut 

pomper ce dernier jusqu’à obtenir un très bon vide de l’ordre de 10
-5

 mbar, afin de limiter 

l’introduction d’oxygène et d’humidité dans l’enceinte de croissance. Une fois pompé, le sas est 

ensuite rempli avec de l’argon Alfagaz 1, avant d’être ouvert sur l’enceinte de croissance. Le substrat 

est alors descendu dans le four, à une vitesse de translation très lente, afin de limiter les chocs 

thermiques. On effectue ensuite une thermalisation du substrat au-dessus du bain pendant quelques 

minutes. Il est important qu’il soit à la température du bain pour limiter le refroidissement de ce 

dernier lors de l'introduction du substrat.  

 étape 1: Le substrat est plongé dans le bain et est mis en rotation. La trempe s'effectue à 

température constante, la température de croissance épitaxiale est dépendante de la 

composition chimique du bain, le temps de trempe dépend de l'épaisseur souhaitée sachant 

que la vitesse de croissance est de l’ordre de 1 µm/min; 

 

 étape 2: Le substrat est sorti du bain et maintenu immobile au-dessus de ce dernier pendant 

quelques minutes, afin de limiter les chocs thermiques; de plus, l’échantillon subit aussi 

une étape d’essorage part rotation à grande vitesse de manière à ce que le solvant résiduel 

non cristallisé puisse être évacué de la surface de la couche; 

 

 étape 3: Une lente remontée du substrat s'effectue jusqu'au sas pour l’extraction de 

l’échantillon de l’enceinte, il est important d’éviter les variations brusques de température 

car  le YLF est très sensible aux chocs thermiques ; 

 

           D.5. Préparation de l’échantillon après la trempe et observations 

préliminaires 

      

Une fois l’échantillon sorti du dispositif de croissance LPE, il est nécessaire d’effectuer 

quelques observations préliminaires en microscopie optique polarisée, afin de vérifier la présence ou 

non d’une couche épitaxiée, de vérifier sa qualité optique, ainsi que de déterminer son épaisseur 

lorsque cette dernière existe. A cet effet, il est indispensable de polir les tranches du substrat, pour 

réaliser une observation transverse car une couche résiduelle polycristalline de solvant se trouve sur le 
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dessus de la couche épitaxiée, telle que l’illustre la photo de la figure 1.12(a). Pour une telle 

observation, il n’est pas nécessaire de polir les échantillons à une qualité « laser » (rugosité de l’ordre 

du nm), un polissage avec une rugosité de l’ordre du µm est suffisante. La figure 1.12(b) montre un 

cliché fait avec un microscope selon une coupe transverse, on distingue clairement la couche épitaxiée, 

plus sombre et le substrat de YLF plus clair. Ce contraste s’explique par la différence d’indice de 

réfraction entre la couche et le substrat, lié au dopage de cette dernière. 

  

Figure 1.12(a) : Couche  monocristalline  homo-épitaxiée LiYF4: Tm
3 +

 sur substrat monocristallin de LiYF4, 

avant et après polissage 

 

Figure 1.12(b) : Observation transverse en microscopie optique polarisée d’une couche épitaxiée de YLF :Tm
3+

-

Gd
3+

 sur un substrat de YLF 

           

 

 D.6. Spécificités pour la réalisation des couches de YLF dopé Tm
3+

 pour une 

configuration « guide d’onde » 

La réalisation de guides d’ondes laser, à partir des couches minces monocristallines de YLF 

dopé Tm homoépitaxiées sur des wafers de YLF non dopé, requiert un certain cahier des charges. En 

effet, afin de pouvoir guider la lumière et le faisceau laser, la couche doit présenter un indice de 

réfraction plus important que celui du substrat. Cette différence d’indice de réfraction, de l’ordre de 

10
-3

, est engendrée par les ions dopants incorporés dans la couche, en l’occurrence les ions Tm
3+

. De 

plus, afin d’assurer un n suffisamment important, on rajoute des ions Gd
3+

 qui permettent de relever 

cette différence d’indice de réfraction et facilité le guidage de la lumière. Un autre point à prendre en 

compte, dans la réalisation de guides d’onde laser concerne l’épaisseur de la couche guidante. En effet, 

pour les applications laser visées, on souhaite limiter le caractère multimode du guide d’onde laser et 

tendre vers un comportement monomode. Afin de respecter cette contrainte et de limiter l’ouverture 

numérique du guide, il faut ainsi trouver un équilibre avec le meilleur compromis épaisseur de la 

LiYF4

LiY(Gd-Tm)F410 µm

Avant polissage 

Après polissage 



  

33 
 

couche et n entre la couche et le substrat. Typiquement dans le cas qui nous intéresse, l’épaisseur de 

la couche est ramenée à une valeur comprise entre une  dizaine et une vingtaine de microns. Afin de 

permettre de bonnes performances laser, ce type d’échantillon doit présenter une très grande qualité 

optique, de manière à limiter les pertes optiques occasionnées lors la propagation le long du guide. 

L’état de surface des substrats doit présenter une rugosité de l’ordre du nanomètre, les couches 

épitaxiées quant à elles doivent être exemptes de fissures, d’inclusions et autres défauts diffusants, leur 

état de surface doit également présenter une très faible rugosité. Les tranches de l’échantillon, 

autrement dit les faces d’entrée et de sortie du guide, doivent aussi être polies faces parallèles et 

présenter une rugosité de l’ordre de quelques nanomètres. Le tableau (1.2) regroupe quelques couches 

minces en configuration guidée. 

 

Couche Epaisseur (µm) Qualité optique 

YLF :10%Tm,5%Gd 79  - - 

YLF :9% Tm,5%Gd 12 + 

YLF :7%Tm,5%Gd 30 +++ 

YLF :10%Tm,5%Gd 43 - - 

 

Tableau 1.2 : guides d’onde YLF :Tm,Gd 

        

        D.7. Spécificités pour la réalisation des couches de YLF dopé Tm
3+

 pour une 

configuration « Thin-disk » 

L’autre approche envisagée pour la réalisation des dispositifs laser étudiés dans ce travail de 

thèse est l’utilisation des couches minces monocristallines élaborées par LPE en configuration « thin-

disk ». L’élaboration de ces couches dans ce cas de figure ne requiert pas les mêmes contraintes et 

spécificités que les couches destinées aux guides d’ondes. Elles doivent avoir des épaisseurs 

supérieures et être fortement dopées en ions Tm
3+

. En effet, il faut traverser la couche active 

perpendiculairement à sa surface et éventuellement effectuer plusieurs passages afin d’augmenter le 

gain. Dans cette configuration, il n’est pas nécessaire de rajouter un ion tel que du Gd
3+

 pour relever 

l’indice de réfraction du milieu. Néanmoins la forte épaisseur des couches élaborées, nécessaire pour 

avoir un gain suffisant, de l’ordre de plusieurs dizaines de microns à plusieurs centaines de microns, 

rend la croissance plus complexe et il est plus difficile de maintenir une très bonne qualité optique, 

essentielle pour une application laser. En effet, le risque de créer des défauts, tels que des fissures, des 

dislocations et autres inclusions diffusantes augmente avec l’épaisseur des couches réalisées. Le 

polissage et la mise en forme de ces échantillons est ensuite très délicate car il est question d’amincir 

une couche à quelques dizaines/centaines de microns, en maintenant d’une part le parallélisme et la 

planéité des faces d’entrée / sortie du laser et d’autre part de faire en sorte que l’épaisseur de la couche 

soit homogène en épaisseur sur un surface de quelques cm². Le tableau (1.3) regroupe les couches 

minces réalisées pour une configuration disque mince ainsi que leurs épaisseurs 
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Couche mince Epaisseur (µm) Orientation 

YLF :20% Tm
3+

 84 E ┴ C (pol σ) 

YLF :20% Tm
3+

 100 // 

YLF :20% Tm
3+

 210 // 

YLF :20% Tm
3+

 240 // 

 

Tableau 1.3 : couches minces YLF :20 %Tm
3+ 

          

        D.8. Observation microscopique des couches épitaxiées 

          La qualité optique des couches épitaxiées a été déterminée en observant les différentes faces 

polies au microscope optique polarisé pour déterminer l’épaisseur des échantillons et la qualité de 

l’interface couche/substrat. La figure (1.13.a) montre une observation transversale d’une couche de 

240µm d’épaisseur, on remarque un fort contraste d’indice de réfraction entre la couche et le substrat 

qui s’explique par le fort taux de dopage en ion Tm
3+

 dans  la couche homoépitaxiée monocristalline. 

En autre la figure (1.13.b) montre une observation en champ clair d’une couche  de 240 µm 

d’épaisseur  ayant quelques rayures  qui ne sont pas très importantes pour les tests lasers en 

configuration disque mince. La caractérisation de l’état de surface de cette couche avec le microscope 

interférentiel à contraste de phase montre une surface polie avec une rugosité dans la gamme 

nanométrique comme l’indique le profile transversal dans la figure (1.13.c)   

 

 

 

Figure 1.13 : (a) Couche mince YLF :20 %Tm de 240 μm d'épaisseur; (b) Vue en champ clair de la surface 

d'épilasse polie testée,(c) Topographie 3D en microscopie interférométrique  

D’après ces observations, les couches minces épitaxiées montrent de très bonnes qualités 

optiques, ce qui est favorable pour les applications lasers en architecture disque mince. Les premières 

(d) 

(c) 
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expériences laser avec les couches YLF:20%Tm  ont été réalisés dans une cavité plan-concave 

(Chap3). Avant de discuter les résultats obtenus, une étude spectroscopique  des couches dopées Tm 

sera présentée.  

Conclusion  
Nous avons élaboré  des monocristaux de fluorure de très bonne qualité. La synthèse des 

matrices fluorées (CaF2 et LiYF4) dopées avec des ions terres-rares est bien maîtrisée. Il est nécessaire 

alors  d'évaluer le potentiel de chaque matrice vis-à-vis de l'objectif que nous nous sommes fixé. Cela 

passe notamment par l'analyse des propriétés spectroscopiques des ions Tm
3+

, Ho
3+

 et Yb
3+

 dans ces 

différents matériaux, ce qui fait l’objet du chapitre suivant. Des couches minces de LiYF4 avec des 

dopages variés ont été déposées sur des substrats de LiYF4 pur. Comme ions optiquement actifs, les 

ions thulium (Tm
3+

) ont été utilisés à différentes concentrations et les codopages par les ions 

optiquement passifs comme le  gadolinium (Gd
3+

) ont permis d’augmenter le contraste d’indice de la 

couche guidante. Nous avons élaboré également des couches minces fortement dopées (20%Tm)  de 

différentes épaisseurs en vue d’application laser en disques minces.  
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Chapitre 2 

Spectroscopie des ions Tm3+, Ho3+ et Yb3+ 

dans des cristaux de fluorures  
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Introduction  
Les ions terres rares Tm

3+
, Ho

3+
 et Er

3+
sont largement impliqués dans la génération de 

rayonnement laser dans le moyen infra-rouge avec des longueurs d’ondes d’émissions notamment 

entre  1.5, et 3 µm. Les transitions considérées ont des bandes dont la largeur dépend de l’interaction 

de l’ion actif avec le champ cristallin de la matrice. Typiquement, suivant la matrice hôte, chaque 

transition est accordable sur quelques dizaines de nm autour d’une valeur centrale. Les travaux 

pionniers sur les ions Tm
3+

 et Ho
3+

 remontent à 1962, quand Johnson et al ont rapporté le 

fonctionnement du laser Tm
3+

 et Ho
3+ 

dans un tungstate, CaWO4, autour de 2 µm [Johnson 1962] et 

Kiss and Duncan  ont rapporté l’émission laser de l’ion Er
3+

 dans le même cristal à 1,6 µm [Kiss 

1962]. 

Des émissions laser autour de 1.45, 2 voire2.3µmont été obtenues avec des cristaux dopés avec 

l’ionthulium trivalent. L'émission laser la plus largementétudiéerésulte de la transition du niveau 
3
F4 

vers le niveau fondamental 
3
H6. Selon la matrice d’accueil, cette émettre avec des longueurs d’ondes 

comprise entre 1.85µm et 2 µm [Braud 2001][cornachia 2005], [Payne 1992],[Soulard 2017][Camy 

2004]. Le pompage optique de l’ion Tm
3+

peut s’effectuer avec des diodes lasers émettant autour de 

790nm ce qui permet d’exciterle niveau 
3
H4 qui donne soit des émissions lasers autour de 1.45µm et 

2.3µm soit une émission autour de 2µm du niveau 
3
F4 peuplé après relaxation croisée.  

La transition 
5
I7

5
I8 de l’ion Ho

3+
 est, quant à elle, souvent utilisée pour la génération des 

émissions laser autour de 2.1µm, intéressantes d’un point de vue applicatif. L’ion Ho
3+

 possède une 

bande d’absorption autour de 1.9 – 2 µm et il n'y a pas à ce jour de diodes laser efficaces qui soient 

disponibles dans les gammes de longueurs d'onde qui permettent le pompage direct  des ions Ho
3+. 

Par 

conséquent, les premiers lasers à base des cristaux dopés  holmium ont été réalisés dans des systèmes 

co-dopés Thulium. Le co-dopage avec  l’ion thulium est utilisé, car on peut exploiter le processus de 

relaxation croisée des ions thulium pour l'excitation du niveau laser supérieur dans l'holmium. Il existe 

deux processus de transfert d'énergie qui conduisent à la population du niveau laser supérieur 
5
I7 des 

ions holmium. Le premier transfert est la relaxation croisée  entre les ions Tm
3+

 et le second est le 

transfert d'énergie du niveau
3
F4 vers leniveau 

5
I7de l’ion Ho

3+ 
pour avoir une émission laser autour de 2 

µm. L’autre solution, la plus courante, adoptée pour le pompage de l’ion Ho
3+

 consiste à utiliser des 

lasers à base d’ion Tm
3+

.  

Les diodes à 980 nm étant plus répandues avec des puissances et des brillances plus élevées que 

celle émettant à 790nm, une solution envisagée pour consiste à réaliser un codopage Yb : Tm. Le 

pompage optique est réalisé sur le niveau 
2
F5/2 de l’ion Yb qui, par transfert d’énergie, peuple le niveau 

laser 
3
F4 du Tm  pour une émission à 1.9µm.  

Dans ce qui suit, nous allons présenter la spectroscopie de ces ions dans des cristaux de fluorures 

en vue d’une émission laser autour de 2 µm. 

 A. Cristaux de Fluorures  

A.1. Choix des cristaux  

Nous avons déjà évoqué les cristaux de fluorures dans le premier chapitre qui traitait de leur 

synthèse, et nous rappelons ici rapidement les raisons pour lesquelles les cristaux de fluorures dopés 

aux ions terres rares sont de bons candidats pour les émissionslasers dans le moyen et le proche infra-

rouge. 
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La nature du matériau dans lequel les ions terres rares sont insérés, joue un rôle important sur 

les propriétés des émissions lasers. Le champ cristallin modifie la position des niveaux d’énergie et les 

probabilités de transition. Les modes de vibration de la matrice influencent également les probabilités 

de transitions. La positiondes ions dans la matrice modifie les possibilités de transferts d’énergie entre 

les ions terres rares ce qui influence les efficacités des transitions. C’est le cas par exemple des 

matériaux ou des les ions forment des agrégats ce qui favorise fortement les probabilités de ces 

transferts. Les propriétés thermomécaniques jouent également un rôle important sur lespotentiels des 

cristaux considérés[Cornacchi 2009].  

Les électrons 4f des ions terres rares trivalents sont partiellement masqués par l’effet d’écran 

des électrons 5s et 5p. Le champ cristallin électrostatique agit comme une perturbation de 

l’hamiltonien de l’ion terre rare isolé. Cela induit un éclatement des divers multiplets par effet Stark, la 

position des sous niveaux dépend de la symétrie et de l’intensité du champ cristallin du site occupé par 

l’ion terre rare. Cet éclatement a une grande importance pour les lasers quasi trois niveaux, car elle 

détermine la fraction de population du niveau laser terminalce qui peut modifier notablement le seuil 

laser [Auzel 1966]. Les transitions dipolaires électriques à l’intérieur de la configuration sont à priori 

interdites, mais le champ cristallin induit un couplage avec les autres configurations ce qui lève 

partiellement cette interdiction. Il en découle des probabilités de transitions liées à l’intensité du 

champ cristallin de la matrice, ce qui se traduit par des sections efficaces et des durées de vie 

radiatives dépendant de la matrice hôte. Par ailleurs il existe un couplage important entre les électrons 

de l’ion actif et les modes de vibration de la matrice. Il se fait essentiellement avec les phonons de plus 

grande énergie du matériau. Il affecte principalement les probabilités de transition entre les niveaux 

d’énergie de l’ion actif ce qui se traduit par des désexcitations non radiatives plus ou moins 

importantes. Plus l’énergie des phonons de la matrice est élevée, plus les probabilités de désexcitation 

non radiatives augmentent ce qui réduit la durée de vie de fluorescence du niveau émetteur et donc son 

taux de peuplement et par la suite l’efficacité laser. Il est bien connu que les matrices fluorures ont de 

plus faibles énergie de phonons que les matrices à base d’oxydes[Sorokina 2003] ce qui fait qu’elles 

offrent un nombre plus important de transitions offrant un potentiel laser, en particulier dans le 

domaine infra-rouge. 

Les propriétés thermomécaniques des matrices hôtes tel que la conductivité thermique, les 

variations d’indice dues aux effets  thermique oules coefficients de dilation affectent les performances 

de l’émission laser du milieu actif, en particulier pour les lasers de forte puissance et les lasers à 

impulsions brèves.  

Il est donc clair que la  recherche sur les nouvelles matrices hôtes est essentielle pour optimiser 

les performances laser nécessaires à une application donnée. Les exigences sur les caractéristiques 

optiques et thermo mécaniques des matériaux actifs pour les lasers ont beaucoup changé avec le 

temps. En particulier, l’apparition des diodes lasers comme sources de pompage en remplaçant des 

lampes flash a levé les exigences sur les dimensions des milieux actifs et a introduit la nécessité de 

raies d'absorption dans le proche infrarouge ou il existe de nombreuses diodes laser de puissance. Cela 

a permis d'explorer l’effet laser et surtout l’accordabilité en longueur d’onde dans l'infra-rouge à 

température ambiante et a ouvert la voie au développement de lasers à l’état solide de forte puissance 

moyenne. 

Différentes classes des  matériaux isolants ont été testés après la première démonstration de 

l'effet laser à rubis: oxydes, fluorures, chlorures, bromures,etc... Chacun d'entre eux possèdent des 

caractéristiques spécifiques qui les rendent plus ou moins aptes à couvrir un domaine de longueur 

d’onde spécifique. Les matériaux les plus utilisés sont les cristaux d’oxydes et en particulier le 
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Y3Al5O12 (YAG)[Payne 1992],  et les cristaux de  fluorures, et parmi eux, on distingue le LiYF4 

(YLF),  le CaF2 qui sont les plus couramment utilisés dans le domaine laser.   Malgré les grandes 

différences dans les propriétés physiques de ces deux classes de matériaux, chacun ases avantages et 

ses inconvénients. Les  fluorures présentent généralement des régions de transparence beaucoup plus 

larges que les oxydes, dans la région UV où ils atteignent une longueur d'onde aussi courte voire 

inférieure à 200 nm, comparé à 300 ou 400 nm pour la plupart des oxydes. Certains fluorures 

transmettent l'infrarouge jusqu'à de très grandes longueurs d'onde pouvant atteindre 10 µm. Les 

propriétés thermomécaniques sont néanmoins généralement plus favorable pour les cristaux 

d'oxyde.L’indice de réfraction des oxydes est assez élevée, autour de 1,8 alors que pour les fluorures, 

il se situe autour de 1,5. La conductivité thermique, excellente dans certains oxydes tels que les 

sexquioxydes, ou le YAG, est aussi très bonne dans des fluorures comme le CaF2 même si la présence 

de terre rare dans la matrice la fait chuter. Les oxydes sont généralement plus durs sur un plan 

mécanique ce qui rend le polissage plus facile que pour les fluorures qui sont plus mous. Par contre les 

températures de fusion sont beaucoup plus élevées pour les oxydes que pour les fluorures, ce qui rend 

les conditions de synthèse plus difficile. Comme on l’a vu dans le premier chapitre, le point critique de 

la synthèse des fluorures concerne la pureté, la qualité des cristaux étant très sensible à la présence de 

traces d’oxyde qui rendent le milieu diffusant. Il est donc primordial d’effectuer la synthèse sous une 

atmosphère contrôlée. La différence la plus intéressante dans le cadre fixé par ce travail entre les deux 

classes de cristaux se situeau niveau de leur énergie de phonons qui diffère sensiblement. Elle est 

d'environ 800 cm
-1

 pour les grenats et de 400 cm
-1

 pour les fluorures (voir tableau 2.1). Pour cette 

raison, les relaxations multiphonons sont beaucoup plus faible dans les fluorures, en particulier pour 

des transitions de faible énergie, par rapport aux oxydes. Pour cela, les matrices fluorées sont 

généralement  préférées  pour les émissions laser infrarouge. 

Matrice hôte Oxydes Fluorures  séléniures chlorures Iodures  bromures 
Fréquence 

maximalede 

phonon (cm-1) 

600-1200 350-650 250 200-300 160 140 

       

 

Table 2.1 : Fréquences maximales de phonons pour différentes matrices hôtes [Sorokina 2003] 

Compte tenu de leurs propriétés bien adaptées aux émissions MIR et de la bonne maitrise de la 

cristallogenèse des fluorures au CIMAP, nous avons choisi les cristaux YLF et CaF2 dans la suite de ce 

travail. 

A.2.  Propriétés physiques des matrices cristallines  

Notre étude porte sur deux matrices fluorées qui sont YLF et CaF2, ces deux cristaux présentent 

de bonnes propriétés thermomécaniques par rapport aux matériaux utilisés dans les sources lasers 

solides. En outre, le CaF2 présente une conductivité thermique similaire au YAG, ce critère est 

trèsimportant pour la réalisation des lasers de forte puissance. 

On a regroupé dans le tableau 2.2, les propriétés physiques de quelques cristaux de fluorures souvent 

utilisés dans les sources lasers. 

           Matrice CaF2 : 

            La matrice cristalline CaF2 (Fluorure de calcium) possède de nombreuses propriétés 

structurales, optiques et thermomécaniques remarquables. Nous possédons ainsi plusieurs 
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informations sur cette matrice qui a été de nombreuses fois étudiées. Sorokin en 1960 a réussi à 

obtenir pour la première fois une émission laser de l’uranium U
3+

 dans le CaF2 [Sorokin 1960]. La 

matrice CaF2 possède une structure cubique à faces centrées. Le groupe de symétrie de cette structure 

est O
h
5  avec un paramètre de maille a =5.46 A° [Krivandina 1992]. Une maille élémentaire contenant 

4 ions Ca
2+

 et 8 ions de fluorures F
-
, donc chaque maille comporte  deux motifs CaF2. On peut 

considérer ainsi que les ions F
-
 forment un réseau cubique dont le cube élémentaire a pour côté a/2, et 

lecentre du cube est occupé une fois sur deux par un cation Ca
2+

. Chaque ion métallique est soumis à 

un champ cristallin de symétrie cubique O
h
5. Un cube sur deux du réseau des ions de fluorures est 

occupé par un cation métallique, il subsiste un site inoccupé ayant une symétrie cubique susceptible 

d’accueillir un ion. Au cours du dopage par un ion trivalent du type terre rare, ces ions se place en 

substitution de l’ion Ca
2+

, la compensation de charge est essentiellement assurée par la présence d’un 

ion fluor dans un des sites cubique voisin. Lorsque le dopage devient supérieure à 0.1% en ion terre 

rare il se forme des structures complexes (dimères, trimères..)[Renard 2005] qui induisent un 

élargissement des bandes d’absorptions et d’émissions comparables à celles des verres. Ces bandes 

larges sont favorables  pour un pompage par diode laser et peuvent être au profit de réalisation des 

sources lasers largement accordables. La matrice CaF2 a une énergie de phonons maximale qui est de 

l’ordre de 496 cm
-1

ce qui favorise les transitions infrarouges. 

            Matrice LiYF4 : 

LiYF4 (YLF) « yttrium lithium fluoride », est un matériau laser qui fait l’objet de nombreux 

travaux, une littérature abondante montre des études spectroscopiques sur cette structure 

cristalline[Kaminskii 1996], [Douysset 1998]. L’YLF est un cristal biréfringent uniaxe possédant une 

géométrie tétragonale avec une symétrie C
4h

6. Chaque maille élémentaire de YLF contient quatre 

motifs formulaires avec des paramètres de maille a= 5.61A° et b= 10.85A°.  Le site local occupé par 

un ion Y
3+

 est associé à un groupe de symétrie S4. YLF possède ainsi un axe de symétrie d’ordre 4 qui 

est parallèle à l’axe optique C.  La polarisation de faisceau laser émergeantdans le cristal est 

déterminée à partir de l’orientation du champ électrique par rapport à l’axe Cavec E// C (polarisation 

π)  et E ┴ C  (polarisation σ). 

Matrice  CaF2 YLF KY3F10 LiLuF4 
Structure cubique tétragonale Cubique  tétragonale 

Groupe de symétrie O
h
5   (1) C

4h
6 O

h
5 C

4h
6 

Paramètre de maille (A°) a= 5.46 
(2) 

a= 5.61 

c= 10.85 (1) 

a = 11.53 (7) a = 5.16  (6) 

c = 10.85  

Volume de la maille 162.9 288.9 1532.8 276.1 

Indice de réfraction @ λ =1.6µm 1.42 (3) ne =1.47(4) 

no= 1.445  

1.4767 (7) ne=1.47   (6) 

no= 1.445 

Conductivité thermique (W m
-1

 k
-

1
) 

9.7   (4) 6(8) 0.03(7) 0.06 (6) 

Coeff de dilatation thermique (10
-

6
 K) 

16.2  (3) 14 (5) - - 

Energie de phonon (cm
-1

) 496(1) 460 (1) 420 (7) 450 (6) 

dn/dt  (10
-6

 K
-1

) -10.6(7) -4.3(8) 

-2 

- - 

 
[1][Kaminskii 1996] [2][Krivandina 1992] (3)[soc.crystal] (4)[woods 1991], [5][Krupke 1986]  [6][Kaminskii 1993](7) 

[Morisson 1982](8)[ Walsh2004] 

Tableau 2.2. : Propriétés physiques des matrices cristallines 
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B. Généralité sur les ions terres rares  

        B.1. Propriétés de luminescence 

         B.1.1 Structure électronique 

Les lanthanides forment une série de quinze éléments ayant des propriétés physico-chimiques très 

prochesque l’on désigne éléments de terres rares (C.f figure 2.1). L’obtention de ces éléments à l’état 

pur est assez complexe car ilssont combinés entre eux. Leurs propriétés chimiques étant très proches, 

il est alors difficile de les séparerles uns des autres et il peut donc rester des traces d’autres terre rares 

dans les composés purifiés. Les électrons de la couche 4f partiellement remplie donnent des propriétés 

optiques intéressantes aux ions terres rares pour des applications dans le domaine de l’optique. 

Compte tenu de la structure électronique des terres rares, la forme trivalente est la valence la plus 

couramment rencontrée. Les ions terres rares trivalents possèdent des couches 4f partiellement 

remplies qui sont entourées d’une couche 5s²5p
6
 saturée formant un écran électrostatique.  

 

 
Figure 2.1 : Famille des Ions terres rares 

 

 

On distingue la configuration électronique de la famille des lanthanides : 

 

1s
2
 2s

2
 2p

6
3s

2
 3p

6
3d

10
4s

2
4p

6
4d

10
4f

N+1
5s

2
5p

6
6s

2 

Les éléments de terres rares qui perdent trois électrons deviennent des ions trivalents, possédant la 

configuration électronique suivante : 1s
2
 2s

2
 2p

6
3s

2
 3p

6
3d

10
4s

2
4p

6
4d

10
4f

N 
5s

2
5p

6
, pour N allant de 0 

(Lanthane La
3+

) vers 14 (Lutécium Lu
3+

). 

Les sous couches saturées 5s et 5p formant un écran électrostatique entre les électrons du 

niveau 4f et l’environnement, l’intensité du champ cristallin des ions ligands est affaiblie. Les spectres 

d’absorption et d’émission sont formés de raies relativement étroites et  les niveaux d’énergie d’un ion 

terre rare dans une matrice cristalline sont assez proches de ceux de l’ion libre. L’ensemble des 

niveaux d’énergie des ions de terres rares sont reportés dans le diagramme d’énergie de la figure2.2 

[Dieke1968]. 

 

Ions  terres rares 
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Figure 2.2 : schéma des niveaux d'énergie des ions de terres rares dans LaCl3 

 La première configuration excitée correspond à un saut de l’électron de la couche 4f² à la 

couche 4f.5d avec un recouvrement des électrons 4f par les électrons de valences des ions ligands qui 

est également important car les électrons de la couche 4f ne sont pas directement écrantés par les 

couches saturées externes 5s et 5p, par contre ils sont soumis au champ cristallin des ions ligands, pour 

cela les niveaux d’énergie dépendent de l’effet de ce champ cristallin et varient en fonction de la 

nature de la matrice hôte (distance inter atomique, électronégativité des ions ligands, symétrie de site 

cristallographiques occupés par l’ion terre rare  et la valence). L’analyse des spectres d’absorption et 

d’émission de ces ions permet d’identifier la positiondes niveaux d’énergie et l’intensité des 

transitions entre les niveaux. 

 

         B.1.2.   Hamiltonien de l’ion libre  

 

La première approche consiste à déterminer l’hamiltonien de l’ion libre et à calculer les valeurs 

propres et les vecteurs propres correspondants auxniveaux d’énergie en résolvant l’équation de 

Schrödinger suivante : 
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                                     EH
libreion


.                                  

(2.1) 

 

Ψ étant la fonction d’onde associée à un état donné de l’ion terre rare trivalent d’énergie E, Hion libre est 

l’opérateur hamiltonien de l’ion libre. 

Il s’écrit : 

 

                     correctiforbitespincentralchamplibreion HHHH  ...                    
(2.2) 

Hchamp central  est le terme décrivant l’énergie cinétique des électrons 4f et l’énergie potentielle U(ri) de 

chaque i
ème

 électron dans le cadre de l’approximation du champ central. 
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(2.3) 

Cette approximation nommée l’approximation du champ central moyen, supposeque chaque électron 

est soumis à un potentiel central moyen qui est la résultante entre l’action du noyau et du nuage 

électronique environnant. L’hamiltonien Hcorrectif  s’écrit de la manière suivante : 
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(2.4) 

Avec -Ze2

4pe0ri

,   l’opérateur d’attraction coulombienne entre le i
ème

 électron et le noyau.  

ijr

e

0

2

4

  , l’opérateur qui rend compte dela répulsion entre les i
ème

 et j
ème

 électrons, rij est la distance 

entre les i
ème

 et j
ème

 électrons, ri est la distance entre le les i
ème

 et le noyau. 

 

L’Hamiltonien Hso désigne l’interaction spin- orbite et s’écrit de la manière suivante : 

                   
i

i

iiso SlrH  )(
                      

(2.5) 

)( ir est la constante de couplage spin orbite, il est le vecteur moment cinétique orbitale du 

i
ème

électron et Si son moment cinétique de spin.  

 

Pour calculer les vecteurs et les valeurs propres de l’hamiltonien de l’ion libre, on considère 

que Hso et Hcorrectif  sont indépendants du temps. Dans le cas des terres rares trivalentes, ces deux termes 

sont de même importance, on est dans le cas du couplage intermédiaire [Henderson 1989]. On ne peut 

donc pas se placer dans l’approximation de Russell-Sanders pour lequel J, L et S sont de « bons » 
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nombres quantiques. On a un mélange entre des états de même valeur de J mais avec des L et S 

différents.Mais il est possible de les décomposer sur la basedes états propres de Russell-Sanders. 

 

          
  SLfSLCJSLf n

SL

n ''4)'''(,4
'''






                

(2.6) 

 
Pour déterminer les coefficients C( α’,L’,S’), on diagonalise l’hamiltonien (Hcorrectif + Hso), puis 

on fait un ajustement avec les énergies calculées et celles déterminés expérimentalement. On garde la 

notation de Russel Sanders 
2S+1

LJ pour désigner les niveaux d’énergie en utilisant les nombres 

quantiques qui correspondent au coefficient  C( α’,L’,S’) le plus grand  dans la combinaison linéaire. 

 

          B.1.3.   Action du champ cristallin   

Lorsque l’ion terre rare  est inséré dans une matrice cristalline,il est entouré par les ions  ligands 

qui exercent une force électrostatique. Les couches 5s et 5p qui sont énergétiquement au-dessus de la 

couche 4f font écran limitant ainsi l’effet du champ cristallin. Dans ce cas on traite l’hamiltonien du 

champ cristallin comme une perturbation de l’hamiltoniende l’ion libre. L’hamiltonien total  d’un ion 

terre rare dans une matrice hôte s’écrit : 

 

                           cristallinchamplibreion HHH .. 
                      

(2.7) 

 

Ce champ déplace les niveaux d’énergie et lève totalement ou partiellement leur 

dégénérescence par effet Stark. Suivant la symétrie du site où est placé la terre rare, l’action du champ 

cristallin peut varier.La figure (2.3) montre la levée de dégénérescence suite à l’effet des hamiltoniens 

de champ central, électrostatique, spin orbite  et du champ cristallin. 
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Figure 2.3 : éclatement des niveaux d’énergie sous l’effet des différentes interactions 
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         B.1.4.  Levée de dégénérescence et sous niveaux Stark : 

 
La symétrie sphérique de l’ion libre va être brisée par l’action du champ cristallin, ce dernier va 

scinder chaque multiplet 
2S+1

LJ en plusieurs sous niveaux Stark. Cette levée de dégénérescence va 

dépendre de la symétrie du site cristallographique occupé par l’ion dopant. La position de chaque sous 

niveaux Starkdépendd’une part de la nature des ions optiquement actifs et d’autre part de 

l’environnement du réseau cristallin.  Les ions ayant un nombre pair d’électrons (Ho
3+

, Tm
3+

…) et 

ceux qui possèdent un nombre impair d’électrons (Yb
3+

 , Nd
3+

 , Ce
3+

…) n’auront pas la même levée de 

dégénérescence. Pour un nombre pair d’électrons, le nombre quantique total J est entier donc le 

nombre total de sous niveaux Stark est (2J+1). En revanche, pour un nombre impair J vaut un demi-

entier dû à la présence du spin apparié. Le nombre total des sous niveaux Stark est (2J+1)/2. La 

dégénérescence restante ne pourra être levée que sous l’effet d’un champ magnétique. Le tableau (2.3)  

nous montre que la levée de dégénérescence augmente lorsque la symétrie du site cristallin occupé par 

l’ion est basse. La levée de cette dégénérescence est ainsi totalement levée pour les sites ayants les 

plus basses symétries qui sont occupés par des ions possédant un nombre pair d’électrons. 

 

Le tableau ( 2.3) rassemble le nombre de sous niveaux Stark pour les 7 systèmes 

cristallographiques classés par ordre de symétrie décroissante : 

 

 

 

  J=0 1 2 3 4 5 6 7 8 
Symétrie local Groupe de 

symétrie 
2J+1=1 3 5 7 9 11 13 15 17 

Cubique Oh, Td, O, 

Th, T 
1 

 

1 2 3 4 4 6 6 7 

Hexagonal D6h, D3h, 

C6v, 
D6 C6h, C3h, 

C 

1 2 3 5 6 7 9 10 11 

Trigonal D3d, C3v, 
D3, C3i 

C3 

1 2 3 5 6 7 9 10 11 

Tétragones D4h, D2d, 

C4v, 
D4 C4h, S4, 

C4 

1 2 4 5 7 8 10 11 13 

Orthorhombique D2h, C2v, D2 1 3 5 7 9 11 13 15 17 

Monoclinique C2h, Cs, C2 1 3 5 7 9 11 13 15 17 

Triclinique Ci, C1 1 3 5 7 9 11 13 15 17 

  J=1/2 3/2 5/2 7/2 9/2 11/2 13/2 15/2 17/2 

 
Figure 2.3 : Levée de dégénérescence des multiplets des ions de terres rares dans des champs cristallins de 

symétrie donnés [Kaminskill 1996] 

 

La détermination des positions des sous niveau Stark en énergie peut se faire 

expérimentalement en analysant les spectres de fluorescences et d’absorptions à basse température. La 

répartition des populations dans les sous niveaux Stark dépendent de la température suivant la loi de 

Maxwell Boltzmann. L’identification des sous niveaux Stark se fait en se basant sur la théorie des 
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groupes. Cette théorie permet à partir de la symétrie du site de l’ion terre rare de déterminer le nombre 

des sous niveaux Stark pour un nombre quantique J donné. 

 

       B.2. Méthodes de calcul des paramètres spectroscopiques  

         B.2.1 Calcul de sections efficaces d’absorption  

Pour calculer la section efficace d’absorption σabs(λ), la densité optique D.O est mesurée avec 

un spectromètre Perkin Elmer Lambda 1050. À faible signal, l’absorption suit la loi de Beer-Lambert, 

I(l)= I0 e
−α(𝜆)∙l

 avec l l’épaisseur del’échantillon et (𝜆) le coefficient d’atténuation linéaire. Ce 

coefficient dépend de la section efficace d’absorption et du nombre d’ions dopants N par cm
3
, on a 

(𝜆) = 𝑁𝜎𝑎bs(𝜆). Le spectre d’absorption enregistré est donné en densité optique DO qui est définie par 

I/I0 = 10
-DO

. La calibration du spectre d’absorption en section efficace d’absorption s’effectue ensuite 

à travers la relation suivante : 

 

                                       lN

OD
cmabs






.)10ln(
)( 2

                       (2.8) 

 

L’incertitude sur les valeurs de section efficace dépend donc de la précision des mesures del’épaisseur 

mais surtout de cellede la concentration en ion actif. 

 

             B.2.2. Calcul de sections efficaces d’émission  

B.2.2.1. Méthode de réciprocité : 

          La méthode de réciprocité permet de calculer la section efficace d’émission stimulée em() à 

partir du spectre d’absorption depuis le niveau fondamental. Cette méthode proposée par Mc.Cumber 

[Mc.Cumber 1964] est basée sur la relation existant entre les probabilités de transition d’absorption et 

d’émission stimulée. La section efficace d’émission stimulée em() entre un état l (low) et un état u 

(up) d’énergie plus élevée s’exprime de la manière suivante : 
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(2.9) 

où  T est la température de l’échantillon, kB est la constante de Boltzmann, ZL est la longueur d’onde 

dite « zéro line » entre les premiers sous niveaux Stark des états l et u et Zl et Zu sont les fonctions de 

partition des niveaux l et urespectivement. Le rapport Zl/Zu est donné par l’expression suivante : 
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(2.10) 

gi  et gjsont les dégénérescences des niveaux « i » et « j » respectivementet Ei et Ej leurs écarts en 

énergie.Cette méthode nécessite la connaissance précise de la position des sous-niveaux Stark pour 

calculer Zl, ZU et ZL. Lazéro line correspond à la différence d’énergie entre le niveau Stark le plus bas 

des multiplets fondamental et excité. EZL =hc/ZL correspond à l'énergie de la zéro line 
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Figure 2. 4 : énergie de la zéro line 

Cette énergie a été déterminée à partir des spectres d’absorption et d’émission de l’échantillon, 

enregistrés à basse température. Du fait du caractère multisites de la matrice CaF2, il est difficile 

d’attribuer la position exacte des différents sous niveaux Stark pour l’état fondamental et excité et par 

conséquent de donner une valeur exacte du rapport Zl/Zu.  

B.2.2.2. Méthode de Füchtbauer-Ladenburg 

Pour calculer la section efficace d’émission d’une transition donnée par la méthode 

de  Füchtbauer-Ladenburg qui est fondée sur la relation entre les coefficients d’Einstein d’émission 

spontanée et d’émission stimulée [Koechner 1992], il est nécessaire de connaitre le spectre de 

fluorescence I() de la transition concernée, l’indice de réfraction n() de lamatrice hôte, la durée de 

vie radiative du niveau émetteur rad et lerapport de branchement . La section efficace d’émission 

stimulée s’exprime alors à partir de la relation suivante : 
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Où n() est l’évolution de l’indice de réfraction du matériau en fonction de la longueur d’onde qui est 

déterminé par la loi de Cauchy. Le rapport  /rad est calculé grâce à la théorie de Judd-Ofelt et I()est 

l’intensité de fluorescence de la transition concernée entre 1 et 2. 

L’analyse de Judd-Ofelt présente des incertitudes non négligeables qui se répercutentsur le 

calcul de la section efficace d’émission stimulée. Pour les transitions en émission vers le fondamental 

il faut corriger le spectre de fluorescence car il y a un recouvrement entre l’absorption et l’émission et 

le spectre en section efficace peut être déformé du côté courte longueur d’onde. Pour les cristaux 

anisotropes tels que le YLFet pour une polarisation donnée, la relation 2.11 s’écrit de la manière 

suivante : 
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(2.12) 

La section efficace d’émission stimulée moyenne est donnée par : 
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           B.2.3.  Analyse de Judd –Ofelt 

             B.2.3.1.  Présentation du formalisme de Judd-Ofelt 

Le formalisme a été élaboré par Judd [Judd 1962] et Ofelt [Ofelt 1962], il permet d’évaluer les 

probabilités de transitions radiatives entre les niveaux d’énergie des ions terres rares dans les matrices 

solides. Il donne accès à des paramètres spectroscopiques (durée de vie radiative, rapport de 

branchement) dont la connaissance est capitale pour les différentes applications lasers. À partir des 

spectres d’absorptions enregistrés à température ambiante depuisleniveau fondamental, on va 

déterminer les trois paramètres, dits « paramètres de Judd-Ofelt » : ῼt (t= 2,4 et 6). Ces trois 

paramètres rendent compte de l’action du champ cristallin sur l’ion, ils permettent ainsi de calculer les 

probabilités des transitions radiatives entre les niveaux d’énergies de l’ion. Connaissant les 

probabilités, on évalue les durées de vie radiatives et les rapports de branchements. 

Dans un ion terre rare trivalent les transitions optiques  dipolaire électrique (DE) ne devraient 

pas être permises au sein de la configuration 4f
N
 car l’opérateur DE estimpair, et on ne doit avoir des 

transitions qu’entre configurations de parités opposées telles que 4f
N
 4f

N-1
 6s ou  4f

N
 4f

N-1
 5d. 

Lorsque l’ion terre rare est placé dans un milieu cristallin, la composante impaire du champ cristallin 

induit un mélange de la configuration 4f
N
  avec des configurations de parités opposées telle que 4f

N
 

4f
N-1

 5d. On obtient alors des transitions dipolaires électriques dites aussi «  transitions forcées ». En ce 

qui concerne les transitions dipolaires magnétiques elles sont autorisées à l’intérieur de la 

configuration suivant certaines règles de sélection. Les forces de transition dipolaires forcées et 

dipolaire magnétique sont du même ordre de grandeur, elles doivent être toutes les deux prises en 

compte. 

             B.2.3.2  Forces de transitions dipolaires électriques D.E et dipolaires magnétiques D.M 

Si l’on considère un ion terre rare, la probabilité radiative entre deux multiplets 
2S+1

LJ et 
2S’+1

LJ’ 

d’états respectifs  JSL
N

f ,4 
 et   '',''4 JSLNf    peut se décomposer en un terme dipolaire magnétique 

et un terme dipolaire électrique. 

La force de transition dipolaire magnétique ( DM

JJ
S

'
)  entre deux multiplets s’écrit de la manière 

suivante : 
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JSLNfJSLNf
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h
SLS
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JJ
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(2.14) 

 

où
'',''42,4 JSLNfSLJSLNf 













 sont les éléments de la matrice réduite de l’opérateur L+2S en 

couplage spin –orbite (L-S). Ces éléments dépendent de l’ion terre rare et de la transition considérée, 

mais ne dépendent pas de la matrice hôte, si l’on accepte que la décomposition des états propres  est 

indépendante de la matrice.  En effet, comme les valeurs de  (
DM

JJ
S

'
) ne dépendent pratiquement pas 

de la matrice d’accueil, (dans notre cas YLF , CaF2) , on peut les calculer à partir des fonctions d’onde 

de l’ion libre ou utiliser tout simplement les valeurs obtenues  avec une matrice différente (LaF3) 

[Carnall 1968]. 

La force de transition dipolaire diélectrique entre deux multiplets s’exprime : 
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DE
D


 
représente l’opérateur dipolaire électrique. Pour évaluer cette expression, il faut tenir compte de 

l’interaction entre la configuration 4f
N
 et la configuration 4f

N-1
 5d  et appliquer par la suite la théorie 

des perturbations au premier ordre [Weybourne 1965]. Pour obtenir une expression simplifiée, Judd et 

Ofelt ont proposé les approximations suivantes : 

  Les configurations excitées sont entièrement dégénérées.  

 Il y a une équipartition des populations entre les sous niveaux Stark des multiplets selon la 

statistique du Maxwell-Boltzmann. 

 Les différences d’énergie entre les niveaux 4f
N
 et les configurations excitées de parité opposée 

4f
N-1

 5d   sont égales et elles restent constantes pour tous les multiplets des configurations 4f
N
. 

Ceci permet de considérer un écart en énergie constant entre les différents multiplets de la 

configuration 4f
N
 et la configuration excitée 4f

N-1
 5d  

L’expression de la force dipolaire électrique de l’équation 2.15 devient : 
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(2.16) 

    '',''4
)(

,4 JSLNf
t

UJSLNf 
sont les éléments de matrice réduits de l’opérateur tensoriel 

irréductible de rang t. Les éléments de matrice ne dépendent pas de la nature du cristal, mais seulement 

de l’ion et de la transition considérée. Carnall [carnall 1968] a calculé ces éléments pour la plupart des 

ions de terres rares. En se limitant aux trois valeurs t=2,4 et 6, les paramètres ῼt dits paramètres de 

Judd-Ofelt, décrivent l’action du champ cristallin sur l’ion dopant. Cette analyse a pour but la 

détermination expérimentale des paramètres (ῼ2 ,ῼ4 et ῼ6 ) en se basant sur les spectres d’absorption 

enregistrés à température ambiante. Ces paramètres décrivant l’intensité et la symétrie du champ 

cristallin créées par les ligands (ions plus proches voisins), ainsi que l’intégrale de recouvrement radial 

qui sont des caractéristiques du couple formé par l’ion terre rare dopant et la matrice cristalline dopée. 

            B.2.3.3   Détermination des paramètres de Judd-Ofelt Ωt 

Afin de déterminer les valeurs des ῼt, on doit déterminer  expérimentalement et calculer 

ensuite  une valeur dite valeur  « mesurée » de la force de transition dipolaire électrique ( DE

JJ
S

'
)

mes
.  

On  choisit l’ensemble de transition [LS]J [L’S’]J’ du système ion –matrice considéré. En général, il 

s’agit des transitions d’absorption à la température ambiante depuis le niveau fondamental J vers une 

série de niveaux excites J’. Pour chacun de ces niveaux excités, on commence par le calcul de la force 

de transition radiative mes

JJ
S )

'
(

entre les multiplets 
2S+1

LJ et 
2S’+1

LJ’  en utilisant la formule suivante : 
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h : constante de Planck, c :vitesse de la lumière , n : indice de réfraction du matériau à la longueur 

d’onde moyenne, J : nombre quantique de moment cinétique total, (2J+1),  sa dégénérescence et 
'JJ

  

est la section efficace d’absorption de la transition considérée. La théorie de Judd-Ofelt a été 

développée pour des matériaux anisotropes. Le YLF qui est un matériau biréfringent (𝑎 = 𝑏 ≠ 𝑐), 

présente deux états de polarisation possibles, qui sont déterminées selon l’orientation du champ 

électrique par rapport à l’axe cristallographique c du YLF. On peut déterminer l’indice moyen du 

milieu avec la relation suivante : 

                                              3

2  nn
n




                                              

(2.18) 

De la même manière on détermine la section efficace d’absorption moyenne : 
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(2.19) 

 

L’intégrale de la section efficace d’absorption sera calculée sur le domaine de longueur d’onde de la 

transition J J’ étudiée à partir du spectre d’absorption enregistrée à température ambiante. La 

longueur d’onde moyenne de la transition  
'JJ

  sera calculée de la manière suivante :   
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(2.20) 

Pour obtenir la force de transition dipolaire électrique mesurée mes

JJ

DE

S )
'

(  il faut soustraire à la force 

dipolaire mesurée de la transition mes

JJ
S )

'
(  donnée par l’équation (2.17) la force dipolaire magnétique 

calculé précédemment )
'

(
DM

JJ
S , on obtient alors l’expression suivante : 
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(2.21) 

Les paramètres de Judd-Ofelt (ῼ2, ῼ4, ῼ6) sont obtenus, de manière semi-empirique, à l’aide 

d’un ajustement par la méthode  des moindres carrés, en égalant les forces de  transition dipolaire 

électrique  calculée 
calculée

JJ

DE

S )
'

(   et celle mesurée 
mes

JJ

DE

S )
'

( pour chaque transition.  Les paramètres 

ῼt possèdent la même unité que les forces des transitions ;elles sont de l’ordre de 10
-20

  cm². La qualité 

de l’ajustement peut s’exprimer en fonction d’écart type (RMS : « RootMean Square ») 
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p : le nombre de paramètres et q est le nombre de transitions d’absorption considérées. 

             B.2.3.4.    Calcul des probabilités de transition  

 À partir des paramètres de Judd-ofelt ῼt calculés, il est possible de déterminer un ensemble de 

grandeurs caractéristiques de l’ion terre rare dans la matrice étudiée. On peut calculer : 


 la probabilité d’émission spontanée  )

'
(

tot

JJ
A (J J’), elle s’exprime en s

-1
 et est donnée par la 

somme des probabilités des transitions dipolaires électriques  )
'

(
DE
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A  et dipolaires magnétiques

)
'

(
DM
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(2.23) 

La durée de vie radiative τrad d’un niveau émetteur s’exprime en s est donnée par : 
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 Le rapport de branchement 
'JJ

 (sans dimension) qui caractérise le pourcentage de 

désexcitation radiative d’un niveau 
2S+1

LJ vers un niveau inférieur 
2S’+1

LJ’ est donnée par : 
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(2.25) 

A l’issue  de cette analyse on peut estimer les sections efficaces d’absorption intégrées dans les états 

excités. L’ensemble des données permet de bien caractériser le système matrice hôte-ion dopant. 

 

B.4.   Les transferts d’énergie 

Le fort dopage en ions terres rares dans les matrices solidesinduit l’apparition de transfert 

d'énergie entre les ions qui modifiele taux de peuplement des niveaux et au final les propriétés lasers 

du matériau. Ces transferts  se produisent entre les niveaux d’énergie d’ions identiques ou  différents. 

Le transfert d’énergie se produisent entre un ion donneur D qui va céder son énergie àun autre ion 

appelé accepteur A.  

      B.4.1. Différents cas de figure 

Généralement, on distingue deux cas suivant que l’ion A est dans son état fondamental ou dans un 

état excité : 
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i) L’ion A se trouve dans son état fondamental  
 

Dans le cas où l’ion accepteur est dans son état fondamental il est possible de distinguer quatre types 

de transferts qui sont présentés dans la figure (2.5). 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
Figure  2.5 : Différents types de  transferts d’énergie 

 

 

Le cas (1) :  

Il s’agit d’un transfert d’énergie radiatif où l’ion  D  se désexcite en émettant un photon 

d’énergie  (h) qui est absorbé par l’ion A. Ce type de transfert sera efficace s’il y a un bon 

recouvrement entre la bande d’absorption de l’ion accepteur et la bande d’émission de l’ion donneur. 

Lorsque le donneur et l’accepteur sont identiques cela correspond à une même transition en émission 

pour le donneur et en absorption pour l’accepteur. Le spectre de fluorescence sera déformé et modifié 

principalement dans la partie courte longueur d’onde du spectre,  la durée de vie de l’état excité subira 

une augmentation. 

Pour les trois autres cas, le transfert d’énergie est non radiatif. Il existe trois interactions qui entrent en 

jeu pour ce type de transfert ; l’interaction magnétique, l’interaction électrostatique et l’interaction 

d’échange. Généralement, l’interaction magnétique est négligée, elle est très faible devant l’interaction 

électrostatique dans le cas des terres rares. En outre l’interaction d’échange est favorisée si les deux 

ions sont très prochesce qui implique un recouvrement des nuages électroniques. Certaines structures 

cristallines induisent la formation des complexes de terre rares, la distance entre certains ions actifs 

devient de l’ordre de grandeur de la distance interatomique ce qui favorise l’interaction d’échange. De 

D A D A 

D A D A 

1) Transfert radiatif résonnant  2)  Transfert non radiatif résonnant  

3) Transfert assisté par phonons 
4) Relaxation croisée « self quenching » 

D0 

D1 

D2 

ΔE 

hν 

A2 

A1 

A0 
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façon générale la distance entre les ions actifs est d’au moins plusieurs distances interatomiques, on 

considère alors que le transfert non radiatif  résulte des interactions électrostatiques entre ces ions. 

 

Le cas (2): 

On a un transfert d’énergie non radiatif, il se produit sans échange de photons, il y a un 

échange d’énergie entre le donneur et l’accepteur. Lorsque A et D sont  identiques l’énergie 

d’excitation va migrer entre les ions. Elle prend fin de plusieurs manières, soit par émission d’un 

photon par l’accepteur, soit par un autre processus de transfert comme ceux  décrits dans les cas(3) et 

(4), soit par transfert vers un défaut de la matriceou une impureté qui perdra son énergie de façon non 

radiative. 

 

Le cas (3) :  

Le transfert est assisté par les phonons. Si les niveaux d’énergie des ions D et A ne sont pas 

résonnants l’écart en énergie est échangé avec le réseau sous forme de phonons. La probabilité de 

transfert entre D et A diminue en fonction de l’importance de l’énergie à échanger avec le réseau. 

 
Le cas (4) :  

Ce transfert met en jeu trois niveaux d’énergie D0, D1et D2 de l’ion donneur et troisniveaux A0, A1 

et A2 de l’ion accepteur qui correspondent respectivement au niveau fondamental et aux niveaux 

excités. L’ion D passe du niveau D2 vers le niveau D1 et cède une partie de son énergie à l’ion A qui 

passe du niveau A0 vers le niveau A1. Il s’agit du transfert d’énergie par relaxation croisée. Quand les 

ions A et D sont identiques, pour un photon absorbé dans le niveau D2on aura deux ions dans le niveau 

excité intermédiaire A1. On parle d’auto-extinction ou « self-quenching » lorsque le niveaux A1 est non 

radiatif, l’énergie absorbée est perdue par création dephonons dans le réseau, c’est le cas du 

Nd
3+

[V.Lepai 2001]. Si l’émission à partir du niveaux A1est radiative, pour un photon absorbé on se 

retrouve avec deux photons émis c’est le cas du Tm
3+

[Walsh 1995][Jackson 2004][Braud 1999]. 

 
ii) L’ion A se trouve dans un état excité  

 
Un autre type de transfert d’énergie peut se produire  entre D et A, on parle dans ce cas de 

l’addition de photons par transfert d’énergie (ATPE) ou « up-conversion ». Ce processus se produit 

lorsque deux ions excités, qui peuvent être de même nature,transfèrent leurs énergies sur l’un des deux 

ions qui acquière la somme de l'énergie des deux ions excités. Il en résulte que cet ion est excité à un 

niveau plus élevé que les deux premiers. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Figure 2.6: APTE (addition de photons  par transfert d’énergie) 

 

 

D A 
D0 

D1 

A2 

A1 

A0 
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L’ion D en se désexcitant de D1 vers D0 porte l’ion Ade l’état excite A1 vers A2qui peut 

émettre  un photon d’une longueur d’onde plus courteque celle de la pompe. 

 

 

 

 

Il existe aussi des mécanismes de type coopératif  entre les ions donneurs. En particulier la 

fluorescence coopérative met en jeu deux donneurs dans l’état excité D1 qui en combinant leurs 

énergie excitent un niveau virtuel. Ce dernier émet un photon dont l’énergie est la somme des énergies 

des deux donneurs (cas de l’ion Yb
3+

). 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

                                                      Figure 2.7: fluorescence coopérative 

En général, dans un système avec un ou plusieurs ions terres rares trivalentes il existe plusieurs 

possibilités de transfert d’énergie entre les ions. Ils peuvent se combiner pour fortement influencer les 

taux de peuplement des niveaux  

 

          B.4.2 Modélisation des transferts d’énergie 

 Il existe trois processus de désexcitation des niveaux d'énergie : les transitions radiatives, les 

relaxations multi-phonon et les transferts d'énergie. En effet la durée de vie de fluorescence mesurée 

expérimentale τmes s’écrit en fonction des probabilités des trois processus de désexcitation sous la 

forme suivante : 

                                                   
tenr

radmes

WW 


11

                                 

(2.26) 

 La  durée de vie radiativeτrad est déterminée à l’aide du formalisme de Judd-Ofelt. Si le déclin de 

fluorescence est purement radiatif il prend une forme d’exponentielle décroissante I0.exp(-t/τmes) où 

τmes est égal à τrad et I0 est l’intensité du déclin de fluorescence à t=0.Lorsque le niveau émetteur 

responsable de la fluorescence n'est pas suffisamment éloigné en énergie du niveau immédiatement 

inférieur, un processus de désexcitation nonradiative apparait avec une probabilité Wnr. Celle-ci varie 

en fonction de la température et de l'écart en énergie ΔE entre le niveau émetteur et le niveau 

immédiatement inférieur [Riseberg, 1968]. Lorsqu’on a une température donnée, par exemple à 

température ambiante, la relation entre Wnr et ΔE est dite "loi du gap" et est définie comme suit : 

D D 

D0 

D1 
D1 

D0 

Niveau virtuel 
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         pDEDEWnr expexp)(  (2.27) 

Pour déterminer les valeurs des coefficients D et , il suffit de mesurer les durées de vie de 

plusieurs niveaux dont l'écart est différent et de connaitre l’énergie maximum des phonons de la 

matrice h. En général, lorsque le nombre de phonons p mis en jeu dans le mécanisme est inférieur à 

4, la désexcitation multi-phonon devient significative et la loi du gap est applicable.  Dans le cas de 

YLF et CaF2, les énergies maximales de phonons sont de 460 et 496 cm
-1

 respectivement [Kaminskii 

1996]. 

Le terme  Wte représente le processus de désexcitation par transferts d'énergie entre les ions. Le 

transfert d’énergie se produit entre un ion donneur D et un ion accepteur A séparés par une distance R 

(c.f. figure (2.8)) 

 

Figure 2.8 : schéma illustrant le transfert d’énergie entre union donneur D et un ion accepteur A 

 

Les interactions multipolaires électrostatique  se caractérisent par une probabilité de transfert 

définie par : 

    
  dEEgEgADHAD

h
W ADDADA )()(*,*,

4 2  (2.28) 

 Cette probabilité décrit le passage d’un état AD*,  associé à un ion donneur excité D en 

interaction avec un ion accepteur dans son état fondamental A vers un état final *, AD . HDA 

représente l'hamiltonien d'interaction électrostatique entre les nuages électroniques du donneur D et 

ceux de l'accepteur A. gD(E) et gA(E) sont les fonctions de forme normalisées d’émission D*D et 

d’absorption AA* respectivement. L'intégrale de recouvrement entre les sections efficaces 

d'émission du donneur et d'absorption de l'accepteur reflète la nécessité de conserver l'énergie lors du 
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processus du transfert. Dans le cas d'une interaction de type dipôle-dipôle, la probabilité du transfert 

WDA s'écrit comme suit [Forster 1948]: 

 

    

6R

C
W DA

DA 
 (2.29) 

 CDA est le micro paramètre du transfert exprimé en (cm
6
.s

-1
) et R est la distance entre l'ion 

donneur et l'ion accepteur mis en jeu. L’expression du micro paramètre est donnée en fonction des 

données spectroscopiques du couple matrice hôte/ion dopant par l’équation suivante :  
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Avec n l’indice de réfraction, )( abs
A  

est la section efficace d’absorption de l’ion A, )( ém
D

est la section 

efficace d’émission de l’ion D.   

La probabilité qu'un ion donneur soit excité à un temps t est moyennée sur l'ensemble de ces ions mais 

aussi sur la distance R entre ions donneurs et accepteurs. Deux cas doivent être alors considérés : soit 

les transferts donneur-accepteur ont lieu directement, soit ils résultent d’une migration d’énergie 

d'excitation au sein des ions donneurs. La première situation a été étudiée par Inokuti et 

Hirayama,l'expression de l'intensité de fluorescence dans le cas d’une interaction dipolaire s’écrit 

alors: 
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Avec  τ0 la durée de vie radiative intrinsèque qui tient compte des relaxations multi-phonons 

 (
nr

rad

W


11

0

)  et NA représente la concentration en ions accepteurs. 

Dans le cas d'une migration entre donneurs, on peut définir aussi un micro-paramètre CDD dont 

l’expression est de la même forme que celle du CDA( équation 2.30) : 
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(2.32) 

 Elle tient compte cette fois du recouvrement entre les spectres d'émission et d'absorption du 

donneur. Il faut tenir compte de ce mécanisme de migration entre donneurs pour rendre compte des 

transferts d’énergie entre les ions terre rares.  Deux approches  sont alors possibles suivant les valeurs 

de CDAet de CDD.  Pour les matériaux dopés par les terres rares trivalents le CDA est la plupart du temps 

inférieur au CDD et on se place alors dans le cas du « hopping model » [Burshtein 1972] [Braud1999]. 
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 En tenant compte à la fois du transfert direct et du transfert après migration, l’évolution 

temporelle de l'intensité de fluorescence s’écrit : 
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(2.33) 

Avec γ le taux de transfert d’énergie directe donneur-accepteur : 
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(2.34) 

 

kH est le taux de transfert assisté par la migration d’énergie entres les ions donneurs 

                                
DADDDAH NNCCk ...)
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(2.35) 

 Le déclin de fluorescence n'est pas exponentiel, ce qui traduit souvent le fait que les probabilités 

de transferts d'énergie évoluent au cours du temps. Il est alors difficile de trouver les expressions des 

probabilités de transfert macroscopique qui doivent être injectées dans les équations de population.  

Pour déterminer le paramètre du transfert d’énergie entre les ions Tm
3+

, on peut ajuster le 

déclin de florescence à partir du niveau 
3
H4avec l’équation (2.33) et extraire les deux paramètres de 

transfert d’énergie,  et kH. Le taux de transfert entre deux ions Tm
3+

 est donnée par l’expression 

suivante: 

                                                          0

11




fluo

teW

                                       

(2.36)

 
Il est ainsi possible de déterminer l’efficacité du transfert en calculant le  rendement définit par 

l’égalité suivante 

 
 

 

Avec τ0 est la durée de vie du niveau 
3
H4 sans transfert d’énergie,il comprend la part radiative 

et la part nonradiative due au couplage avec les phonons, τfluo est la durée de vie de fluorescence  

obtenue par intégration de déclin de fluorescence du niveau 
3
H4 donnée par cette expression : 

                                                 
 dttI

I
fluo ).(

1

0


                                      

(2.38) 

 

 

I(t) et I(0) sont les intensités du déclin de  fluorescence du niveau 
3
H4 à l’instant t et à t=0 

respectivement.  

Nous avons vu les deux voies possibles du transfert d’énergie dans les échantillons dopés Tm, 

en effet la migration d’énergie peut prendre fin soit par le processus de relaxation croisée ou bien être 

absorbée par un défaut ou une impureté. On peut estimer alors le rendement du transfert d’énergie au 

profit d’une relaxation croisée pureηCR [Payne 1992]: 

 

(2.37) 
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(2.39) 

 Nous utiliserons ces paramètres lorsque nous ferons la modélisation du laser en tenant compte 

des transferts d’énergie dans le chapitre 3. 

           B.5. Cas des ions Tm
3+

 et codopage avec les ions Ho
3+

 et Yb
3+

 

 B.5.1. Propriétés  spectroscopiques des Cristaux  Dopés Tm
3+

 

L’émission de Tm
3+

 a été étudiée dans des différents cristaux[Payne 1992] [Jensen 1975].  En 

effet, pour les ions de terres rares trivalentes avec un nombre pair d'électrons, la dégénérescence de 

chaque sous niveau dépend de la symétrie du site dans lequel se place l’ion. Il faut utiliser la théorie 

des groupes pour connaitre le nombre et la dégénérescence de chaque sous niveau Stark. L’ion Tm
3+

 

est décrit par 13 multiplets (figure 2.9). L'état fondamental est noté 
3
H6 et le premier niveau excité 

situé à environ 5600 cm
-1

 est désigné par 
3
F4 [Payne 1992].Le deuxième niveau situé vers 12600 cm

-1
 

est désigné par 
3
H4 [Payne 1992]. Dans le cas du  YLF,l’ion Tm

3+
  se place dans le site de l’Y

3+
 de 

symétrie S4. L'état fondamental 
3
H6 est décrit par10 sous-niveaux dont 3 sous niveaux possédant une 

double dégénérescence(3Г1+ 4Г2  + 3Г3,4), tandis que le premier état excité
3
F4 a 7 sous niveaux dont 2 

ayant une double dégénérescence ( 3Г1  + 2Г2  + 2Г3,4). Dans la matrice CaF2, le dopant se substitue au 

Ca
2+

, la différence de charge entre l’ion trivalent et l’ion divalent induit la présence de plusieurs sites 

possibles pour l’ion terre rare qui vont dépendre du taux de dopage. À très faible concentration 

(<0.1%), on a des  sites avec des symétries C3v, C4v et Oh [Renard 2005]. Pour des concentrations plus 

fortes, les ions forment des agrégats de composition assez complexe contenant plusieurs ions. Du fait 

de la présence de plusieurs sites il est difficile de déterminer de façon précise  la position des sous 

niveaux Stark. Cela se traduit par l’observation de bandes d’absorption et d’émission larges et peu 

structurées. 

 

 



  

59 
 

0

4000

8000

12000

16000

20000

24000

28000

32000

36000

40000 3
P

2

3
P

0

1
S

0

3
P

1
1
I
6

1
D

2

74728

1
G

4
3
F

23
F

33
H

4
 

3
H

53
F

4
3
H

6

E
n

e
rg

ie
 (

c
m

-1
)

 
Figure 2.9 : Diagramme d’énergie de l’ion Tm

3+
 

 

Les ions Tm
3+

offrent plusieurs transitions laser possible dans l’IR. La plus courante est la 

transition entre le premier niveau excité 
3
F4 et l’état fondamental 

3
H6 qui conduit à une émission vers 

1.9µm.On a alors un système de type quasi trois niveaux. À partir du niveau 
3
H4 il y a deux transitions 

laser qui ont été observées, l’une vers le 
3
F4 autour de 1.45µm du type quasi trois niveaux, l’autre vers 

le 
3
H5 autour de 2.3µm du type quatre niveaux. Pour ces deux transitions, il apparait un goulot 

d’étranglement dû au stockage d’énergie  dans le niveau 
3
F4.  Des études ont aussi été menées sur les 

transitions à partir de niveau supérieur tel que 
1
D2 et surtout 

1
G4 pour des émissions dans le visible. 

Ceci a été intensivement étudié dans le cadre de l'avalanche de photons [Garnier 1996] en exploitant  

l'efficacité des différents processus d’absorption dans l’état excité pour YLF : Tm
3+

. Pour améliorer 

l’efficacité des émissions visibles, des études ont été également menées avec un co-dopage 

Yb
3+

[Simpson 2008]. 

L'analyse spectroscopique de YLF :Tm
3+ 

en vue des émissions visible et moyenne infra -rouge  

peut être trouvée dans nombreuses références [Payne 1992], [Walsh 1998] et [Kueny 1993]. Les 

valeurs de la durée de vie de YLF :1%Tm
3+

 du niveau  
3
F4 sont dispersées autour d'une valeur 

moyenne de 13.8 ms, tandis que pour le sous niveau 
3
H4, elle est de l’ordrede  1.2 ms [Braud 2001].  

Ayant la même structure que YLF, le cristal LiLuF4 a été également étudié [Cornacchia 2008].Une 

durée de vie de 13.2 ms est rapportée pour le sous niveau  
3
F4 d'un échantillon dopé de 0,3%, et 1.87 

ms pour le niveau 
3
H4. A basse température, ces valeurs augmentent respectivement à 17 et 3,08 ms. 

Pour cela, un modèle  qui décrit précisément les dépendances de température de ces deux durées de vie  

de la température est toujours manquant. Parmi les autres matrices de fluorures contenant un ion 

trivalent pouvant être remplacé par une terre rare trivalente, on trouve le KY3F10 avec une structure 

cubique, ses propriétés  spectroscopiques ont été étudiées  par A. Braud [Braud 1999]. 

KY3F10 :1%Tm
3+

 possède des durées de vie radiatives de 1.9 ms et 15.4 ms des niveaux 
3
H4 et 

3
F4 

respectivement. Le KYF4[Sani 2006] dopé à 10% est également intéressant par son caractère 

multisites qui donne une émission autour de 2 µm ayant une largeur environ 255 nm, mais c’est il 

s’agit d’un cristal dont la croissance est beaucoup plus délicate. 
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Une autre famille de fluorures est représentée  par les cristaux cubiques XF2 avec X = Ba,Sr, 

Ca. Ces matériaux  sont caractérisés par une faible énergie de phonon  et des grands coefficients de 

transfert d’énergie entre les ions  terres rares [Xie 1990]. À l'heure actuelle, le matériau le plus étudié 

est CaF2 : Tm
3+

, les ions Tm
3+

se groupent dans ce cristal pour former des agrégats [Renard 2005], ce 

qui conduit à de larges spectres d’émission. De plus la faible distance entre les ions au sein des 

agrégats est favorable aux transferts d’énergie entre eux ce qui est mis en évidence  dans 

CaF2 :2%Tm
3+

  [Camy 2004] avec des durées de vie de 17.8 ms pour le niveau 
3
F4 et 0.65 µs pour le 

niveau 
3
H4. 

Si on compare les valeurs des durées de vie du niveau 
3
F4 des fluorures par rapport aux autres 

matrices, on trouve une durée de vie très supérieure pour les cristaux fluorés, ce qui est intéressant 

pour obtenir une émission autour de 1.9 µm avec une capacité de stockage de l’énergie. Nous avons 

regroupé les durées de vie des niveaux 
3
H4 et 

3
F4de l’ion Tm

3+ 
dans différentes matrices cristallines 

dans le tableau (2.4). 

 

Cristal  τ(
3
F4)  (ms) τ(

3
H4)  (ms) Références 

LiYF4 :1%Tm 13.8 1.2 [Braud 2001] 

KY3F10 :1%Tm 15.4 1.9 [Braud 1999] 

LiLuF4 :0.3%Tm 13.2 1.97 [Cornacchia 2008] 

BaY2F88%Tm 17 2.3 [cornachia 2005] 

CaF2 :2%Tm 17.8 0.65 µs [Camy 2004] 

KYF4 :10%Tm 19.6 1.7 [Sani 2006] 

ZBLAN :3%Tm  7.93 45 µs [Doualan 2003] 

KYW :15%Tm 1.47  - [Bagaev 2000 ] 

YVO4 :5%Tm 2.1 21µs [Ohta 1993] 

LaF3 :2%Tm 11 2 [Huang 1989] 

 
Tableau 2.4 : comparaison des durées de vie des niveaux

3
F4 ,

3
H4 et de leurs sections efficaces 

d’émission dans différentes matrices cristallines 

 

Lorsque le dopage est élevé (plusieurs pourcent) l’absorption d’un photon autour de 800 nm 

est suivie de la relaxation croisée 
3
H6+

3
H4

3
F4+

3
F4 et de l’émission par transition 

3
F4

3
H6 autour de 

2µm. (fig 2.10). On a donc deux ions Tm
3+

dans l’état excité 
3
F4  pour un photon absorbéce qui permet 

d’obtenir 2 photons émis autour de 1.9 µm. Ce phénomène se fait au détriment des transitions 

(
3
H4

3
F4) autour de 1.45 µm et (

3
H4

3
H5) autour de 2.3 µm. Le fort dopage  peut aussi entrainer des 

processus de pertespar transfert vers des niveaux supérieurs et réduire l’efficacité de l’émission autour 

de 1.9µm. Une manière de surmonter ce problème est d'utiliser une plus faible concentration de Tm  

avecune source de pompage à 1.68 µm pour pomper directement le niveau 
3
F4 de l’ion Tm

3+
. On 

améliore ainsi également le défaut quantique, c'est-à-dire l’écart entre la longueur d’onde de pompe et 

la longueur d’onde laser, ce qui réduit les effets thermiques. En revanche, on a dans ce cas un seul 

photon émis par photon absorbé. 
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Figure 2.10 : Mécanisme de relaxation croisée. 

 

La relaxation croisée est dépendante de deux paramètres. Le premier est le recouvrement 

spectral entrela bande d’absorption (
3
H6

3
F4) et la bande d’émission (

3
H4

3
F4) et le deuxième 

paramètre est la distance entre les ions. Dans le cas des cristaux ou les ions sont répartis de façon 

aléatoire, comme le YLF, la distance entre les ions dépend de la concentration. Pour les cristaux dans 

lequel des agrégats apparaissent, comme le CaF2, ce processus apparait à très faible concentration.   

B.5 .2. Co-dopage avec l’ion Ho
3+ 

L'ion trivalent   Ho
3+ 

a son premier état excite 
5
I7 situé autour de 5200 cm

-1
, il offre une  très 

longue durée de vie et une émission  légèrement au-delà de 2 µm. Il s’agit d'un des premiers ions 

utilisés dans les sources lasers émettant au-delàde 2 µm. Le niveau fondamental 
5
I8 et le niveau excite 

5
I7 offrent un éclatement Stark assez important. Le niveau 

5
I7 se compose de 14 sous-niveaux de 5228 

cm
-1

 à 5455 cm
-1

 et le niveau 
5
I8 de 11 sous-niveaux de 0 cm

-1
 à 535 cm

-1
. Ces deux niveaux d’énergie 

sont thermiquement peuplés  ce qui se traduit par un système laser quasi trois niveaux avec un fort 

peuplement thermique [Kaminskii, 1996]. La figure (2.11) montre le diagramme d’énergie de l’ion 

Ho
3+

. 

 
 

Figure 2.11: Diagramme d’énergie de l’ion Ho
3+
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Nous regroupons dans le tableau (2.5) des résultats obtenus  pour la durée de vie du niveau émetteur 

(
5
I7)  pour une série de cristaux de fluorure. 

 

Cristal  τf(
5
I7)  (ms) Références 

LiYF4  16.1  [Payne 1992 b] 

LiLuF4 14.8 @20 K [Walsh 2004] 

BaY2F8 17.9 [Payne 1992 b] 

KYF4 21 [Galzerano 2004] 

LiGdF4 14.3  @20K Walsh 2004] 

CaF2 13.8  [Sulc 2014] 

Tableau 2.5 : Durée de vie de fluorescence et sections efficaces d’émissions  du premier niveau excité  de l’ion 

Ho
3+

 dans des cristaux de fluorure dopés Tm et co-dopés Ho 

 

L’inconvénient principal  de cet ion est qu'il ne présente  pas de bandes d'absorption intenses 

dans une région de longueur d'onde où il existe des diodes lasers puissantes. Il peut être pompé 

directement sur le niveau le niveau 
5
I7 par une source émettant autour de 1.9 µm. Les sources utilisées 

sont principalement des lasers Tm
3+

à base de cristaux massifs ou sous forme de fibre. L’ion Ho
3+

 peut 

être utilisé aussi avec un ion sensibilisateur comme l'ion Tm
3+

. L’excitation du niveau 
3
H4 autour de  

800 nm  dans l’ion Tm
3+

 va engendrer  le peuplement du niveau 
3
F4 par relaxation croisée, et à partir 

de ce niveau, un processus de transfert d’énergie vers le niveau 
5
I7 de l’ion Ho

3+ 
peut avoir lieu et 

engendrer une émission laser autour de 2 µm. Le diagramme de niveaux d'énergie du système Tm-Ho  

avec les processus de transfert d'énergie possibles entre les différents niveaux d’énergie est rapporté en 

figure 2.12. 

 

 
 

 
Figure2.12: Transfert d’énergie entre L’ion Tm

3+
 et L’ion Ho

3+
 

Comme on peut le voir sur cette figure,  les nombreux niveaux d’énergie  des deux ions donnent 

lieu à un grand nombre de processus de transfert d'énergie possibles, qui doivent être pris en compte 

lors de l’étude des systèmes codopés Tm-Ho. Il existe néanmoins une voie principale pour l'énergie 

dans ce système. En effet les ions Tm
3+

 possèdent  une bande d'absorption dans la région 780 nm, où 

des diodes lasers  à fortes puissance existent pour l’excitation, ce qui correspond à la transition 
3
H4

3
H6. Si le taux  de dopage est suffisamment élevé, un mécanisme de relaxation croisée  très 

efficace remplit le premier  niveau excité 
3
F4 (processus C.R  dans Fig.2.10). Ce mécanisme est 

généralement indiqué comme suit  (
3
H6, 

3
H4)( 

3
F4 , 

3
F4). Ce niveau d’énergie  (

3
F4) est  proche du 
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niveau supérieur 
5
I7 du l’ion Ho

3+
, et il y a donc une forte interaction entre les premiers niveaux excités 

des deux ions. Une certaine fraction d’énergie d'excitation est donc transférée au  niveau émetteur 

supérieur 
5
I7à partir du niveau 

3
F4 (processus  P28) indiquée comme suit (

3
F4, 

5
I8) (

5
I7 ,

3
H6) et 

l'efficacité de ce processus dépend du coefficient de transfert d'énergie entre les deux niveaux 

concernés.Plus les niveaux sont proches et plus  l'interaction est efficace, et n’a pas besoin d’être 

assistée par des phonons. L’interaction est si forte que ces niveaux  sont souvent considérés comme 

multiplet  unique en équilibre thermique. Cela signifie que le processus inverse du transfert d’énergie 

de Ho vers  Tm (
5
I7, 

3
H6) (

5
I8 ,

3
F4) (processus P71) est également actif,  ce qui est préjudiciable à la 

population du niveau laser supérieur. L'efficacité relative de ces deux derniers processus est un 

paramètre important pour l'efficacité d'un laser à 2 µm qui peut être mesurée par une analyse  

spectroscopique détaillée.  

          B.5.3 Co- dopage avec l’ion Yb
3+

 

Généralement les diodes lasers émettant autour de 800 nm pour le pompage des cristaux dopés 

Tm, génèrent des faisceaux laser de faible brillance par comparaison aux diodes émettant à 980nm. 

Une autre voie de pompage peut être réalisée avec une matrice dopée  Tm
3+

et co-dopée Yb
3+

, en 

utilisant des transferts d'énergie entre ions Yb
3 + 

et Tm
3+

. Les matériaux co-dopés Tm -Yb  peuvent 

d’ailleurs être utilisés pour obtenir à la fois des émissions lasers visibles et infra – rouge à partir d’un 

pompage sur l’ion Yb
3+

. Cela signifie également que les ions Tm
3+

 peuvent être efficacement excités 

après le pompage des ions Yb
3+

 autour de 980 nm, avec des diodes laser à forte puissance ayant des 

faisceaux lasers de bonne.  L’ion Yb
3+

, utilisé comme sensibilisateur, possèdel’avantage notable de 

n’avoir que deux niveaux n’énergie: le niveau fondamental 
2
F7/2  et un  niveau  excité  

2
F5/2 

Une fois que l’ion est excité (
2
F7/2

2
F5/2) à 980 nm, il ne peut se désexcite que vers l’état 

fondamental ou transférer une partie de son énergie à l’ion Tm
3+ 

. On distingue 3 processus du 

transfert possible (Cf.figure2.13) : 

 

 

 TE 1 : Yb
3+

(
2
F5/2 ) + Tm

3+
(
3
H6 )     →Yb

3+
(
2
F7/2) + Tm

3+
(
3
H5) 

                                                                    →Yb
3+

(
2
F7/2) + Tm

3+
(
3
F4) 

 

 TE 2 : Yb
3+

(
2
F5/2) + Tm

3+
(
3
F4)        →Yb3+(

2
F7/2) + Tm

3+
(
3
F2,3) 

                                                         →Yb
3+

(
2
F7/2) + Tm

3+
(
3
H4) 

 

 TE 3 :Yb
3+

(
2
F5/2) + Tm

3+
(
3
H4)       →Yb

3+
(
2
F7/2) + Tm

3+
(
1
G4) 
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Figure 2.13: Transfert d’énergie entre l’ion Yb
3+

 et l’ion Tm
3+

 

Dans notre étude,  on s’intéresse au transfert TE1 qui va nous permettre d’obtenir une 

émission laser avec le système Tm
3+

 :Yb
3+

 autour de 1.9 µm. Après excitation du niveau Yb
3+

(
2
F5/2 ), 

celui-ci transfère son énergie  à l’ion Tm
3+

 voisin via des interactions multipolaires. Il est 

immédiatement suivi d'une relaxation rapide multi-phonon du niveau 
3
H5 jusqu'au niveau 

3
F4. La 

transition
3
F4 → 

3
H6  permet ensuite d’obtenir l'émission laser autour de  1.9 µm.  Ce transfert d'énergie 

a une probabilité relativement élevée car les spectres d’émission de l’ion Yb
3+

 et le spectre 

d’absorption de l’ion Tm
3+

 présentent un bon recouvrement spectral. Pour  étudier les paramètres de 

transfert d’énergie, on compareles micros paramètres du transfert et on trouve CYb-Yb>>CYb-Tm 

(36,3..10
-40

 cm
6
s

-1
>> 0.50.10

-40
 cm

6
s

-1
)dans une matrice YLF[Braud 1999] et (99.50.10

-40
 cm

6
s

-1
>> 

6.78.10
-40

 cm
6
s

-1
) dans une fibre de silice [Pal 2010]. 

 
L’étude laser d’un fluorure (CaF2) co-dopé Tm :Yb est présentée en annexe avec la première 

démonstration d’un effet laser sur ce système grâce, notamment, à un transfert d’énergie extrêmement 

efficace entre le niveau 
2
F5/2 de l’ytterbium et le niveau 

3
H5 du Thulium. 

 

C.  Spectroscopie : Résultats expérimentaux 

          C.1. Absorption  

Les spectres d’absorptions ont été réalisés  à température ambiante à l’aide du spectromètre 

Perkin Elmer 1050. Les spectres obtenus en densité optique sont calibrés  ensuite en  section efficace 

d’absorption. Nous allons présenter dans ce paragraphe les propriétés spectroscopiques d’absorption 

des cristaux   YLF et CaF2 dopés Tm
3+

 ou Ho
3+

. 
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C.1.1. YLF :Tm
3+

 

Le cristal YLF est un matériau  uniaxe.Nous avons donc enregistré deux spectres d’absorption, 

un premier pour une polarisation π (E//c) et un deuxième pour une  polarisation  σ (E┴ C).  Ils ont été 

réalisés sur un échantillon YLF :3 %Tm
3+

 de 0.7 cm d’épaisseur(figure 2.14). La précision sur  le 

calcul des paramètres de J.O. augmente avec le nombre de transitionsprises en compte. Comme 

certaines sont très proches et difficiles à séparer, elles ont été regroupées.Nous avons ainsi mesuré 

neuf bandesd’absorption à partir du niveau fondamental 
3
H6 vers les niveaux  excités 

3
F4,

3
H5, 

3
H4,

3
F2,3, 

1
G4,

1
D2 ,

3
P0+

1
I6 , 

3
P1 et 

3
P2.  
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Figure 2.14 : section efficace d’absorption d’un cristal de YLF :Tm
3+

 à 300 k entre 250 et 2100 nm (polarisation 

π et polarisation σ) 

 

Transition  

3
H6 vers 

λ (nm) Section efficace  d’absorption intégrée 

moyenne  (x10
-20

 cm².nm) 

  

  dmesurée

abs    dcalculée

abs  


3F4 1727 41 41.460 


3H5 1200.85 19.9 19.93 


3H4 788.66 10 10.31 


3F3,2 686.81 11.30 10.986 
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
1G4 470 3.5 1.038 


1D2 358.44 1.577 1.879 


3P0+

1I6 292.87 0.32 0.5153 


3P1 276 0.13 0.3802 


3P2 262.87 1.02 1.0167 

 

Tableau 2.6 : Sections efficaces d’absorptions moyennes intégrées calculées et mesurées pour chaque transition 

de l’ion Tm
3+

 dans YLF 

Ces différents spectres ont été enregistrés à température ambiante. Le tableau 2.6  récapitule  

les sections efficaces d’absorption  moyennes intégrées mesurées et déduites du calcul de J.O..  Pour 

chaque transition,  on associe   la longueur d’onde moyenne correspondante. Pour les transitions 

intenses, il y a un très bon accord entre les valeurs expérimentales et calculées. 

La transition qui nous intéresse dans cette étude est celle autour de 780 nm (
3
H6

3
H4) qui 

correspond à la longueur d’onde de la pompe. Pour une polarisation (π)  le pic  d’absorption le plus 

intense est centrée à  780 nm avec une section efficace  d’absorption σabs = 0.815 x10
-20

 cm² dont la 

largeur à mi-hauteur FWHM est égale à 38 nm. En revanche, pour la polarisation (σ), la transition la 

plus intense est centréeà 793 nm avec une section efficace d’absorptionσabs = 0.364 x10
-20

 et une 

lageur à mi-hauteur FWHM = 40 nm. On remarque que pour la polarisation (π), la section efficace 

d’absorption  de Tm
3+

 dans la matrice YLF est trois fois plus intense que celle mesurée en  polarisation 

(σ).Pour le pompage optique, il existe des diodes lasers de puissance autour de 792 nm et pour cette 

valeur la section efficace d’absorption n’est plus que de 0.39x10
-20

  cm²en polarisation (π), valeur 

proche de celle en polarisation (σ). En général, l’émission des diodes laser fibrées utilisés pour le 

pompage optique n’est pas polarisée, les deux polarisations seront donc pompées de façon comparable 

ce qui facilitera la géométrie de pompage. Les valeurs expérimentales sont très proches de celles  

calculées par l’analyse de J.O sur l’ensemble des transitions. Les niveaux 
3
F2 et 

3
F3 sont très proches et 

difficiles à séparer et ils sont donc regroupés. En utilisant l’analyse de Judd- Ofelt, nous avons calculé 

les paramètres Ωt. Le tableau 2.7 rassemble les valeurs (Ω2, Ω4 et Ω6) trouvés dans notre étude  pour 

l’ion Tm
3+

 dans un cristal YLF ainsi que d’autres résultats calculés avec la même matrice et le même 

ion dopant dans d’autres études. 

 

Ω2 (x10
-20

 cm
2
) Ω4 (x10

-20
 cm

2
) Ω6(x10

-20
 cm

2
) RMS(x10

-20
 cm

2
) Références 

2.3105 1.3831 1.1176 0.0154 Ce travail 

1.96 1.17 1.38 0.087 [Braud 1999] 

2.79 0.45 0.98 - [Razumova 1996] 

1.67 1.93 1.10 0.03 [Walsh 1998] 

 

Tableau 2.7: Comparaison entre les paramètres de Judd-Ofelt trouvés dans la littérature et obtenus dans cette 

étude pour YLF :Tm
3+

 

Les valeurs des paramètres J.O ainsi obtenus présentent un écart quadratique moyen très  

faible (RMS = 0.0154x10
-20

cm²)  
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qui est meilleur que ce qui est rapporté dans la littérature.  

D’après le tableau 2.7, La différence  entre les valeurs des paramètres de Judd-Ofelt 

déterminées ici et  celles calculées par A.Braud et B.Walsh [Braud 1999] [Walsh 1998] est due 

principalement à l'estimation de la force de transition dipolaire électrique S
DE

. Dans l’ensemble des 

résultats,  Ω2 est le paramètre le plus intense. 

 En utilisant les paramètres de Judd- Ofelt, nous avons calculé les paramètres 

spectroscopiques :probabilités de transitions radiatives, rapport de branchement et temps de vie 

radiatif. 

Le tableau 2.8 récapitule l’ensemble des probabilités des transitions dipolaires électriques A
DE

  

et dipolaire magnétiques A
DM

 ainsi que les durées de vie radiatives τrad et les rapports de branchement 

β des différents niveaux d’énergie du Tm
3+

 dans l’YLF. 
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Transition Longueur 

d’onde 

(nm) 

A
DE

(s
-1

) A
DM

(s
-1

) R(ms)  

3
F4               

3
H6 1700.1 99.7509 0 10.157 1 

3
H5              

3
H6 1179.7 141.0716 49.8305 5.2017 0.993 

                       3
F4 3900.2 1.3266 0.0143  0.0069 

 
3
H4        

3
H6 780.03 599.6905 0 1.4835 0.889 

                       3
F4 1440.1 52.9545 0.3894  0.079 

 
                     

3
H5 2280 12.8952 8.1593  0.0312 

 3
F3

              3
H6 679.99 1256.3 0 0.681 0.855 

                       3
F4 1140 39.7776 39.6341  0.054 

                       3
H5 1610 131.0988 0  0.089 

                      
3
H4 5491.5 1.6181 3.618x10

-4
  0.0011

 

3
F2

              3
H6 650.11 423.8738 0 1.208 0.512 

                      3
F4 1060 262.3629 0  0.319 

                      3
H5 1460.1 135.232 0  0.163 

                      
3
H4 4040.4 6.2563 0  0.0075

 

             
3
F3 14859 0.0276 0.0649  1.11x10

-5 

1
G4

            3
H6 473.42 507.4703 0 0.7355 0.37 

                    3
F4 648 179.863 89.3105  0.19 

                    3
H5 773.99 414.801 3.4144  0.3076 

                     
3
H4 1168.1 120.9951 0.4438  0.089 

             
3
F3 1477.1 30.4811 5.21  0.026 

             
3
F2 1648 7.5678 0  0.0055

 

1
D2

             3
H6 357 4891.1 0 0.0745 0.364 

                    3
F4 450.05 6682 0  0.497 

                    3
H5 508 65.487 0  0.0048

 

                      
3
H4 666 767.9889 0  0.057 

             
3
F3 738.99 462.2841 5.7093  0.0348 

             
3
F2 779 470.7942 2.5472  0.035 

             
1
G4 1479.1 81.7699 0  0.00609

 

Tableau 2.8 : Probabilités des transitions, durées de vie radiatives et rapport du branchement pour les différents 

niveaux d’énergie du Tm
3+

 dans YLF 

La durée de vie radiative du niveau 
3
F4, τrad (

3
F4) = 10.15  ms  et le rapport de branchement 

β3F4


3H6 = 1. Ce paramètre  spectroscopique est favorable  pour le stockage d’énergie afin d’avoir une  

émission  autour de 1.9 µm (
3
F4

3
H6). En revanche pour ce qui concerne le niveau d’énergie 

3
H4, la  
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durée de vie  radiative τrad (
3
H4) = 1.48 ms  est 7 fois plus courte  que celle du niveau 

3
F4 avec un  

rapport du branchement faible β3H4


3F4=0.079. Concernant la transition 
3
H4

3
H5 autour de 2.3 µm, le  

rapport de branchement β3H4


3H5 = 0.031 est relativement faible.Ces conditions paraissent moins 

favorables pour des émissions laser à 1.45µm  et à 2.3µm. Le niveau terminal de la transition à 

1.45µm est le niveau 
3
F4  qui a une durée de vie longue. Cette transition de type quasi-3 niveaux, 

comporte donc un goulot d’étranglement qui en limite à priori le potentiel laser. Pour la transition à 

2.3µm, le niveau terminal est le 
3
H5 qui se désexcite non radiativement vers le niveau 

3
F4, cette 

transition est du type 4 niveaux mais un goulot d’étranglement existe aussi du fait de la durée de vie 

longue du niveau 
3
F4. Ces émissions laser ont été observées dans l’YLF :Tm

3+
[Canbaz 2017][Soulard 

2017] et YLF:Yb
3+

 :Tm
3+

.[Matos 2008]. Dans le tableau (2.9), nous avons comparé lesrapports de 

branchement calculés dans ce travail avec d’autres valeurs mesurées et calculés dans d’autres études. 

On constate un très bon accord entre toutes ces mesures. 

 

Transition          [Walsh1998] 

βJudd-Ofelt       τrad(ms) 

[Braud 1999] 

βJudd-Ofel          τrad(ms) 

Ce Travail 

  βJudd-Ofelt    τrad(ms)         
3
H4

3
F4 0.078 - 0.102 - 0.079 - 

3
F4

3
H6 1 9.375 1 9.967 1 10.15 

3
H4

3
H6 0.892 1.48 0.875 1.44 0.889 1.483 

3
H4

3
F5 0.023 5.614 0.029 5.076 0.031 5.20 

Tableau 2.9 : comparaison entre les durées de vie et les  rapports de branchement des transitions 
3
F4

3
H6,

3
H4

3
H6,

3
H4

3
F4  et 

3
H5

3
F4de l’ion Tm

3+
 dans YLF  différents niveaux d’énergie du Tm

3+ 

C.1.2. CaF2 :Tm
3+

 

Le spectre d’absorption a été réalisé sur un échantillon CaF2 : 4.49%Tm
3+

 de 2.2mm 

d’épaisseur. La figure (2.15) présente les sections efficaces d’absorption pour les neuf  bandes 

observées. 
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2.15: Section efficace d’absorption de CaF2 :Tm
3+

 à 300 K entre 250 et 2100 nm 
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Nous avons rassemblédans le  tableau (2.10) les sections efficacesd'absorption intégrées 

mesurées et calculées sur l’ensemble des transitions.  

Transition  

3
H6 vers 

λ (nm) Section efficace  intégrée (x10
-20

 

cm².nm) 

  

  dmesurée

abs    dcalculée

abs  


3F4 1686.5 35.31 36.0509 


3H5 1180 19.85 21.3007 


3H4 776 10.645 9.4023 


3F3,2 680 14 13.9347 


1G4 466 1.19 0.8205 


1D2 356 2.33 2.2027 


3P0+

1I6 286 0.397 0.5884 


3P1 273 0.184 0.4908 


3P2 260.22 1.465 1.1714 

 

Tableau 2.10 : Différentes transitions de l’ion Tm
3+

 dans le CaF2, sections efficaces d’absorption intégrées 

calculées et mesurées  

La transition 
3
H6

3
H4 utilisable pour le pompage optique est centrée à 766 nm et présente une 

section efficace d’absorption σabs = 0.467 x10
-20 

cm² avec une largeur à mi- hauteur FWHM =29 

nm.Comme le montre la figure (2.15), l’ion Tm
3+

 dans le CaF2 présente des raies larges comparables à 

ce qui est observé dans les matrices vitreuses comme le ZBLAN  [Doualan 2003]. Elle est néanmoins 

mal centrée pour le pompage par diodes lasers ,qui émettent plutôt autour de 792 nm où l’absorption 

n’est plus que de 0.1167 x10
-20 

cm². Cette section efficace reste faible comparée à celle du YLF :Tm
3+

 

et à  celle du YAG :Tm
3+

 qui possède l’une des sections efficace  d'absorption la plus élevée dans cette 

région de longueur d'onde (σabs =0.75 x10
-20 

cm²) [Heine 1995]. Nous pouvons évaluer les paramètres 

de Judd-ofelt (ῼ2, ῼ4 etῼ6) après avoir calculé les sections efficaces intégrées d’absorption.  Les 

paramètres ῼt ainsi obtenus sont rapportés   dans le tableau 2.11. Les sections efficaces  intégrées 

d’absorption sont calculées à l’aide de l’analyse J.O. Elle ssont en très bon accord avec les valeurs 

mesurées, les plus grands écarts ont lieu pour les transitions ayant les longueurs d’ondes les plus 

courtes. 

 Ω2 (x10
-20

 cm
2
) Ω4 (x10

-20
 cm

2
) Ω6(x10

-20
 cm

2
) RMS(x10

-20
 cm

2
) 

Ce travail 1.21 1.63 1.51 0.21 

[Renard 2005] 1.56 1.43 1.79 - 

 

Tableau 2.11 :  Paramètres de Judd-Ofelt  de l’ion  Tm
3+

 dans le CaF2 
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La  comparaison de nos résultats avec ceux obtenusdans la même matrice [Renard 2005] 

donne des paramètres Ωt légèrement différents. Dans notre étude,Ω4 est le plus élevé alors que dans 

l’autre étude  il s’agit du paramètre Ω6. L’écart type vaut RMS =0.21x10
-20

 cm², nettement moins bon 

que celui calculé pour le YLF. Cette moins bonne précision de valeurs calculées dans le CaF2 peut 

s’expliquer par la forme des bandes d’absorption qui sont larges et peu intenses. Dans ce cas il est 

difficile de retrancher un fond de façon très précise, et ce dernier induit une incertitude la surface 

intégrée de la bande. Le tableau (2.12) regroupe les valeurs de Ωt obtenus pour d’autres matrices 

dopées Tm
3+

. 

Matrice Ω 2 Ω 4 Ω 6 référence 

YAG 0.7 1.2 0.45 [caird 1975] 

YAP 0.67 2.3 0.74 [weber 1973] 

YLF 2.31 1.38 1.11 Ce travail 

LLF 1.5 0.93 0.87 [Cornacchia 2008] 

Zblan 2.31 1.28 1.17 [Doualan 2003] 

CaF2 1.21 1.63 1.51 Ce travail 

 

Tableau 2.12 : Paramètres de Judd-Ofelt calculés dans différentes matrices dopées Tm
3+

 

On constate que les valeurs de Ωt dans la matrice CaF2 sont plus grandes que celles des verres 

d'oxyde (YAG, YAP) et approchent de celles des verres fluorés (ZBLAN). Cela peut être expliqué par 

la covalence plus élevée des liaisons chimiques entre les ions terres rares et du ligand dans les cristaux 

de fluorures par rapport à celle qui s’établit dans les ions d’oxyde qui est relativement faible.  

Généralement, l’intensité des paramètres J.O peuvent refléter la rigidité des matrices cristallines. En 

effet,  Jorgensen et Reisfeld[Jorgensen 1993] ont montré  que la valeur de Ω2 est étroitement liée à la 

symétrie du ligand et au degré de covalence du matériau hôte. Le paramètre Ω6 est lui aussi lié à la 

rigidité de la matrice  hôte.  Dans  la matrice CaF2, les valeurs Ω2 et Ω6 sont relativement élevées. 

Généralement, les paramètres Ωt calculés dans la matrice YLF sont proches de ceux obtenus dans la 

matrice CaF2, à l’exception de la valeur de ῼ2 qui est légèrement supérieur dans la matrice YLF,  cela 

indique que le cristal YLF possède un degré de covalence plus élevé que  le CaF2. 

Les probabilités de transition, les rapports de branchement ainsi que les durées de vie 

radiatives des différents niveauxont été déterminés en utilisant les paramètres Ωt.Nous avons 

rassemblé les résultats dans le tableau (2.13). 
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Transition Longueur 

d’onde 

(nm) 

A
DE

(s
-1

) A
DM

(s
-1

) R(ms)  

3
F4               

3
H6 1799.9 81.09 0 12.33 1 

3
H5              

3
H6 1199.9 136.5926 42.0216 5.56 0.9934 

                       3
F4 4060.1 1.1697 0.0142  0.0065 

 
3
H4        

3
H6 768 517.1411 0 1.7105 0.884 

                       3
F4 1410 47.4074 0.3545  0.08 

 
                     

3
H5 2155.2 12.718 6.9973  0.033 

 3
F3

              3
H6 683 1393.3  0.6418 0.89 

                       3
F4 1153 47.6827 36.2581  0.0538 

                       3
H5 1627.1 79.1014   0.05 

                      
3
H4 5589.7 1.6775 3.3457*10

-4 
 0.001

 

3
F2

              3
H6 659.02 485.6321 0 1.2616 0.612 

                      3
F4 1067 151.1985 0  0.19 

                      3
H5 1460.1 151.7882 0  0.191 

                      
3
H4 4017.7 4.023 0  0.005

 

             
3
F3 14245 0.0036 0.006  1.34x10

-5 

1
G4

            3
H6 457 364.6857 0 0.8992 0.3279 

                    3
F4 606.02 137.0624 74.3168  0.019 

                    3
H5 738.01 385.2482 2.71  0.034 

                     
3
H4 1123 98.4065 0.3693  0.088 

             
3
F3 1477.1 35.8849 4.8113  0.034 

             
3
F2 1648 8.6487 0  0.0077

 

1
D2

             3
H6 357 5200.4 0 0.0978 0.508 

                    3
F4 452 3543.3 0  0.347 

                    3
H5 509.01 74.6544 0  0.0072

 

                      
3
H4 666 647.0766 0  0.063 

             
3
F3 749.01 270.3877 5.0612  0.0269 

             
3
F2 776.16 434.6544 2.327  0.042 

             
1
G4 1636.1 50.2097 0  0.0049

 

Tableau 2.13 :  Probabilités de transition, durée de vie radiative et rapport de branchement pour le Tm
3+

 dans un 

cristal CaF2 
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La durée de vie du niveau 
3
F4est de τrad (

3
F4) = 12. 33 ms avec  un rapport de branchement  

β3F4


3H6 = 1. Cette durée de vieest très supérieure  à celle du niveau 
3
H4 τrad (

3
H4) =1.71 ms dont le    

rapport de branchement est β3H4


3F6 = 0.08. D’après les probabilités de transitions calculées, une telle  

transition  autour de 1.9 µm (
3
F4

3
H6) est favorisée  par rapport à celle autour de 1.45 µm (

3
H4

3
F4). 

Par ailleurs, une émission autour de 2.3 µm peut se produire associé à la transitions 
3
H4

3
H5 avec  un 

rapport de branchement β3H4


3H5 = 0.033. Cette longueur d’onde est intéressante puisque il existe 

plusieurs domaines d’application comme la détection des gaz tel que le CO2 (voir l’introduction 

générale).  Dans  les deux cas d’étude, les cristaux de fluorures CaF2 et YLF dopés Tm
3+

 présentent  

un temps de vie radiatif long du niveau 
3
F4par comparaison avec d’autres matrices hôtes telle que les 

oxydes : 1.9 ms (YVO4) [Lisiecki, 2006], 5 ms (YALO )[Barnes, 2006] et 0.79 ms (YAG) [caird 

1975]. 

Les diodes lasers commerciales disponibles autourde 800 nm ont été principalement 

développées pour le pompage du Nd: YAG à 808 nm. Pour le pompage des ions Tm
3+

, le domaine de 

ces diodes a été étendu jusqu’à 792 nm. Dans cette bande, elles sont plus coûteuses et possèdent une 

brillance et des puissances de sortie inférieures à celles qui fonctionnent  autour de 808 nm. Le 

pompage des cristaux de fluorures dopés Tm tel que YLF ne peuvent s’effectuer au pic d'absorption le 

plus intense, il se fait sur un pic secondaire à 792 nm. En raison de l'absorption plus faible, des 

cristaux de longueursplus grandes ou des dispositifs permettant plusieurs passages de faisceau pompe 

requis pour réaliser  une  absorption suffisante de la puissancede pompe. 

C.1.3. YLF: Ho
3+

 

Le spectre d’absorption a été réalisé sur un cristal YLF : 1% Ho
3+

 d’épaisseur 0.35 cm.  La 

matrice étant uniaxe, une série de spectres a été enregistrée en lumière polarisée à l’aide du 

spectromètre Perkin Elmer. Le spectre d’absorption a été calibré en section efficace d’absorption pour 

13 bandes d’absorptionà partir du niveau fondamental 
5
I8 (cf. Figure 2.16 et 2.17) 
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Figure 2.16 : Spectre d’absorption d’YLF: Ho
3+

  entre 250 et 700  nm 
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Figure 2.17 : Spectres d’absorption d’YLF: Ho
3+

  entre 800 et 2200  nm 

La transition vers le niveau 
5
I4 autour de 750 nm n’est pas visible sur le spectre, du fait de sa 

trop faible valeur de section efficace d’absorption. En revanche, la transition ayant la section efficace 

la plus intense est  
5
I8

5
F1+

5
G6  centrée autour de 640 nm avec σabs = 6.8  x10

-20
 cm² en polarisation 

(π). La transition intéressante pour une émission laser autour de 2µm est  
5
I8

5
I7, quia une section 

efficace d’absorption  maximale de σabs = 0.60 x10
-20

 cm² en polarisation (σ) à 1945 nm et σabs = 1,05 

x10
-20

 cm² en polarisation (π) à 1938 nm,  légèrement supérieureàcelle observée dans le YAG qui est 

égale 0.9 x10
-20

 cm² à 1,91 µm[Schollem 2010].   

Afin de quantifier l’écart entre les sections efficaces moyennes intégrées mesurées, nous avons 

calculé les sections efficaces moyennes  intégrées  sur l’ensemble des bandes en utilisant le 

formalisme de Judd-Ofelt. Les résultats sont reportés dans le tableau 2.14. 
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Transition 
5
I8  vers 

Longueur 

d’onde 

moyenne  

(nm) 

Section efficace   moyenne intégrée 

(x10
-20

 cm².nm) 

  

  dmesurée

abs    dcalculée

abs  


5I7 1971 52 56.248 


5I6 1166 8.54 10.757 


5I5 895 0.986 1.184 


5I4 786 0.09 0.075 


5F5 643.7 12.38 8.937 


5F4+

5S2 538 2.9 1.524 


5F2+

5F3+
3k8 479.7 6.4 4.69 


5F1+

5G6 450 8 8.437 


5G5 417.25 4.5 5.601 


3K7+

5G4 385 0.8 0.572 


3D2+

3H6+
5G3 360 3.7 2.084 


3L9+

5G3 347 0.97 0.557 


3F4+

3K6 325 1.04 0.698 

 

Tableau 2.14 : Sections efficaces d’absorption moyennes  intégrées calculées et mesurées  pour chaque transition 

de l’ion Ho
3+

 dans YLF 

Comme le montre le tableau 2.15, pour la transition 
5
I8

5
I7, l’écart entre les sections efficaces 

calculées et mesurées est de l’ordre de 5%. Avec une section efficace intégrée mesurée égale à 52x10
-

20
cm².nm, cette transition joue un rôle très important dans le calcul des paramètres de Judd-Ofelt. Pour 

les autres transitions, les valeurs calculées et mesurées sont en bon accord.  On remarque aussi que la 

transition 
5
I4

5
I8 est de très faible intensité. En effet, cette transition n’est la plupart du temps pas 

prise en compte dans la littérature dans le calcul des paramètres de Judd-Ofelt.  

Sur la base des spectres d'absorption, les paramètres de Judd-Ofelt qui ont été obtenus sont de 

ῼ2  =  x10
-20

, ῼ4= 2.171 x10
-20

 et ῼ6= 1.682 x10
-20

. (en cm
2
). Les paramètres de Judd-

Ofeltdéterminésdans cette étude sont en accord raisonnable avec des études antérieures(ῼ2  = 0.96x10
-

20
cm², ῼ4= 2.05 x10

-20
cm² et ῼ6= 1.43 x10

-20
cm², RMS =  0.19x10

-20
 cm²)[Walsh 1998].  

Malgré  unécart type RMS élevé égal à  0.3x10
-20

 cm², les paramètres ῼj calculés sont 

quasiment identiques  à ceux calculés par Walsh [Walsh 1998].  
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Transition Longueur 

d’onde 

(nm) 

A
DE

(s
-1

) A
DM

(s
-1

) R(ms)  

5
I7               

5
I8 1943 53.728 18.94 13.83 1 

5
I6               

5
I7 1167 11.411 8.843  0.143 

                      5
I8 2922.3 121.252 0 7.089 0.856 

5
I5           

5
I6    3906.3 3.989 1.502  0.072 

                      5
I7 1650.2 60.566 0  0.603 

 
                    

5
I8 899.04 9.298 0 8.991 0.3933 

 5
I4 

              5
I5 4840.3 3.37 1.796  0.0693 

                      5
I6 2158 25.908 0  0.347 

                       5
I7 1227 36.531 0  0.49 

                      
5
I8 750.02 6.889 0 13.475 0.092 

5
F5

             5
I4 4454.3 0.027 0  1.62x10

-5
 

                       5
I5 2319.1 4.893 0  0.00298 

                        5
I6 1328 65.541 0  0.04 

                      
 5
I7 964.79 297.336 0  0.181 

              
5
I8 648 1273 0 0.612 0.775 

5
S2

            5
F5 3415.3 0.293 0  0.00016 

                    5
I4 1934.2 29.031 0  0.016 

                     5
I5 1382 28.508 0  0.0158 

                     
5
I6 1020.1 114.96 0  0.063 

            
5
I7 750.02 659.663 0  0.3656 

             
5
I8 543.01 971.821 0 0.559 0.5386 

5
F4

             5
S2 6756.8 0.0076 0  2.5x10

-6
 

                     5
F5 3296 1.71 2.555  0.0014 

                    5
I4 1877.2 16.256 0  0.005 

                      
5
I5 1299.8 96.104 0  0.0316 

             
5
I6 1004 186.049 0  0.0611 

             
5
I7 742 265.864 0  0.0874 

              
5
I8 539 2472 0 0.331 0.813 

Tableau 2.15 : Probabilités de transition, rapports de branchement et durées de vie des niveaux d’énergie de l’ion 

Ho
3+

 dans l’YLF 
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Le tableau 2.15  présente l’ensemble des probabilités de transition et des durées de vie 

déduites à partir des paramètres ῼj mentionnés précédemment. La validité de ses résultats sera 

discutée en les comparants avec les durées de vie déterminées expérimentalement. 

La durée de vie calculée du niveau 
5
I7  est égale à13.83 ms . Cette valeur est en accord avec la 

durée de vie mesurée  (13.92 ms) [Walsh 1998]. La durée de vie mesurée semble légèrement 

surestimée cette différence est due  d’une part à des phénomènes de réabsorption et d’autre part au  

transfert d’énergie  

Walsh et al [Walsh 1998] ont mesuré expérimentalement les rapports de branchement relatifs 

aux niveaux 
5
I5 ,

5
F5 et 

5
S2. Le tableau 2.16 présente les résultats à la fois expérimentaux et calculés à 

l’aide de formalisme J.O ainsi que les rapports de branchement de notre étude. 

 

Transition  [ Walsh1998] 

         βmesuré                                                βJudd-Ofelt 

     Ce Travail  

        βJudd-Ofelt 

5
I5

5
I8 0.3822 0.3944 0.3933 

5
I5

5
I7 0.61 0.53 0.60 

5
F5

5
I8 0.84 0.77 0.775 

5
F5

5
I7 0.15 0.18 0.181 

5
S2

5
I8 0.69 0.67 0.53 

5
S2

5
I7 0.25 0.22 0.36 

 

Tableau 2.16 : Rapports de branchement calculés et mesurés 

 

On observe un bon accord entre les résultats expérimentaux,calculés comparés ànos résultats à 

l’exception de la transition 
5
S2

5
I8. Un tel écart peut s’expliquer par le fait d’avoir considéré les 

niveaux 
5
S2 et 

5
F4 comme un seul et même niveau lors de l’ajustement des paramètres ῼj.  

C.1.4. CaF2 :Ho
3+

 

Le spectre d’absorption a été réalisé sur un cristal CaF2 : 1% Ho
3+

 d’épaisseur 0.144 cm.  La 

matrice étant isotrope, une seule série de spectres enregistrés en lumière non polarisés à l’aide du 

spectromètre Perkin Elmer. Le spectre d’absorption a été calibré ensuite en section efficace 

d’absorption pour13 bandesà partir du niveau fondamental 
5
I8. 
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Figure 2.18 : Section efficace d’absorption  de CaF2 : Ho
3+

  entre 300 et 800 nm 
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Figure 2.19 : Spectre d’absorption de CaF2 : Ho
3+

  entre 800 et 2400  nm 

Nous avons reporté les sections efficaces d’absorption dans le tableau (2.17) 
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Transition 
5
I8  vers 

Longueur 

d’onde 

moyenne  

(nm) 

Section efficace   intégrée (x10
-20

 

cm².nm) 

  

  dmesurée

abs    dcalculée

abs  


5I7 1974 43.85 49.7156 


5I6 1166.4 8.15 9.179 


5I5 899.28 1.12 1.0048 


5I4 786 0.52 0.0649 


5F5 644 9.62 7.0728 


5F4+

5S2 538.25 8.86 1.3143 


5F2+

5F3+
3k8 481 3.64 4.0434 


5F1+

5G6 450.16 6.8 6.8725 


5G5 417.21 3.28 4.0151 


3K7+

5G4 386 0.694 0.4634 


3D2+

3H6+
5G3 362 2.26 1.6928 


3L9+

5G3 345 0.55 0.4773 


3F4+

3K6 334.43 0.65 0.519 

Tableau 2.17. Sections efficaces d’absorption intégrées mesurées et calculées   pour chaque transition de l’ion 

Ho
3+

 dans le CaF2 

 

Le spectre d’absorption de CaF2 :Ho
3+

 présente plusieurs pics  d’absorption dans le visible. 

Afin de comprendre le transfert d’énergie dans les systèmes dopés Tm et co-dopés Ho, nous cherchons 

à caractériser la transition autour de 1900 nm  (
5
I8

5
I7).  La section efficace d’absorption la plus 

intense située à 1947 nm est de  0.38x10
-20

 cm². Cette bande d’absorption est assez large (FWHM = 

248 nm), en outre cette transition est grandement impliquée dans l’analyse de Judd-ofelt puisque elle 

présente la section efficace intégrée la plus importante (~ 44 cm².nm). Cette section efficace 

d’absorption  reste faible devant celle mesurée dans le YAG [Schollem 2010] et l’YLF. 

Les forces de transitions dipolaires électriques et magnétiques ont été déterminées  à l’aide de 

l’analyse de J.O à partir des sections efficaces intégrées. Les contributions magnétiques sont 

approximativement les mêmes que celles déjà calculées pour les matrices dopées Tm, celles-ci ne 

dépendent que de l'ion étudié et sont globalement très faibles par rapport aux contributions 

diélectriques. Nous avons calculés ensuite les paramètres de Judd-Ofelt. Les résultats obtenus  sont 

donc :Ω2  = 0.369x10
-20

, Ω4 = 1.59 x10
-20

 et Ω6= 1.49 x10
-20

 cm
2
. Il s’agit des valeurs obtenues lors de 
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la résolution des treize  équations d’absorption décrivant les treize  premières bandes dont certaines 

contiennent plusieurs transitions. L'erreur commise est relativement faible, puisqu’elle est de l’ordre 

de 0.36 x10
-20

 cm² ce qui est tout à fait satisfaisant pour effectuer le calcul des temps de vie radiatifs. 

La comparaison avec d'autres matériaux figure dans le tableau  2.18. 

 

Cristal Ω2 (x10
-20

 cm
2
) Ω4 (x10

-20
 cm

2
) Ω6(x10

-20
 cm

2
) RMS 

(x10
-20

 cm
2
) 

Références 

CaF2 :Ho 0.369 1.59 1.49 0.36 Ce travail 

YLF :Ho 0.89 2.17 1.68 0.3 Ce travail 

YLF :Ho 0.96 2.05 1.43 0.19 [Walsh1998] 

KYF4 :Ho 0.48 2.91 0.73 0.29 [Sani 2006] 

 

LuLiF4 :Ho 1.238 2.214 2.111 0.108 [Walsh2005] 

YAG :Ho 1.2 5.29 1.48 - [Kaminskii1996] 

 

Tableau 2.18 : Comparaison des  Paramètres de Judd-Ofelt  de l’ion Ho
3+

 dans différentes matrices. 

 

 Comme on pouvait s'y attendre, les paramètres de Judd-Ofelt sont très semblables dans les 

cristaux de fluorures YLF, LuLiF4 et CaF2. Dans ces cristaux, le paramètre Ω4 est le plus intense.  Les 

paramètres J.O les plus intenses sont calculés dans le cristal YAG. 

Les probabilités de transitions radiatives, les rapports  de branchement ainsi que les durées de 

vie radiatives  ont finalement été calculées. Les résultats obtenus sont reportésdans le tableau 2.19. 

À l’examen du tableau 2.19, on constate que la durée de vie radiative du niveau 
5
I7 est très 

longue (16.85 ms),  alors que sa  durée de vie radiative mesurée est environ 17.2 ms (c.f paragraphe 

C.4.4).  La différence entre les deux valeurs est due au phénomène de réabsorption.  La transition 
5
I7

5
I8 possède par ailleurs une composante dipolaire magnétique très importante (Adm  =17.23 s

-1
). 

La matrice CaF2 :Ho
3+ 

possède des propriétés spectroscopique favorables en vue d’une émission 

autour de 2 µm. De plus, la faible énergie des phonons (460 cm
-1

) limitera les relaxations non 

radiatives depuis le niveau 
5
I7 vers le niveau fondamental. 
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Transition Longueur 

d’onde 

(nm) 

A
DE

(s
-1

) A
DM

(s
-1

) R(ms)  

5
I7               

5
I8 1943 42.0988 17.2384 16.8528 1 

5
I6               

5
I7 1167 9.1935 8.2976  0.14 

                      5
I8 2922.3 99.3685 0 8.5573 0.85 

5
I5           

5
I6    3906.3 3.1471 1.4067  0.0533 

                      5
I7 1650.2 50.104 0  0.5867 

 
                    

5
I8 899.04 6.9597 0 11.71 0.3598 

 5
I4 

              5
I5 4840.3 2.7123 1.6811  0.0717 

                      5
I6 2158 21.2404 0  0.346 

                       5
I7 1227 29.8861 0  0.488 

                      
5
I8 750.02 5.7057 0 16.333 0.0933 

5
F5

             5
I4 4454.3 0.0184 0  1.47.10

-5
 

                       5
I5 2319.1 3.9353 0  0.00315 

                        5
I6 1328 52.1542 0  0.0417 

                      
 5
I7 964.79 226.2571 0  0.181 

              
5
I8 648 967.0807 0 0.8004 0.774 

5
S2

            5
F5 3415.3 0.2096 0  0.0001 

                    5
I4 1934.2 23.5889 0  0.0158 

                     5
I5 1382 23.4068 2.3956  0.0157 

                     
5
I6 1020.1 92.8688 0  0.0622 

            
5
I7 750.02 546.3268 0  0.3664 

             
5
I8 543.01 804.4752 0 0.6707 0.539 

5
F4

             5
S2 1480 0.00611 0  2.60.10

-6
 

                     5
F5 3296 1.3531 0  0.000558 

                    5
I4 1877.2 13.2133 0  0.005674 

                      
5
I5 1299.8 76.0334 0  0.0324 

             
5
I6 1004 137.0193 0  0.0572 

             
5
I7 742 187.3936 0  0.07736 

              
5
I8 539 1942.2 0 0.4238 0.8266 

Tableau 2.19 : Probabilités de transition, rapports de branchement et durées de vie des niveaux d’énergie de l’ion 

Ho
3+

 dans le  CaF2 
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          C.2.  Caractéristique en émission  

              C.2.1. Montage expérimental  

Les spectres de fluorescence ont été enregistrés à température ambiante dans le domaine 1200-

2300 nm afin de permettre l’étude des transitions 
3
H4

3
F4 autour de 1.45µm et 

3
F4

3
H6 autour de 

1.9µm du Tm
3+

 et 
5
I7

5
I8 autour de 2µm de l’Ho

3+
. L’excitation des échantillons se fait sur le niveau 

3
H4à l’aide d’un laser Saphir Titane continu pompé par un laser Verdi. Ce laser d’excitation délivre 

une puissance de 2 W, et est accordable  entre 690 nm et 980 nm. Pour les cristaux  de YLF, on utilise  

un rotateur de polarisation  pour avoir une configuration π (champ électrique incident parallèle à l’axe 

cristallographique « c »). Le faisceau de pompe est focalisé sur l’échantillon par une lentille de focale 

100mm. La lumière émise par l’échantillon est focalisé par une lentille de focale 25 mm sur une fibre 

de silice de diamètre de cœur égale à 600 µm. La fibre est connectée à un analyseur  de spectre optique 

(OSA)   YOKOGAWA  (AQ6375) qui permet l’acquisition du signal sur une bande large entre 1200 

et 2400 nm. Cet appareil présente une bonne résolution pour la région autour de 1.9 µm (
3
F4

3
H6). On 

utilise un deuxième analyseur de spectre optique de Type ANDO AQ-6315E sensible entre 350 et 

1750 nm pour assurer une meilleure résolution pour la région autour de 1.45µm (
3
H4

3
F4).  

 

 

 

                       Figure 2.20: Montage  expérimental  pour l’acquisition du spectre d’émission 

On fait varier lapuissance de pompage à l’aide d’un montage constitué d’une lame λ/2 et d’un 

polariseur. Cela évite la dégradation du faisceau de pompe qui se produit lorsque l’on fait varier 

Échantillon 

Rotateur de polarisation 

Lame semi réfléchissante  

L1 

L2 
Polariseur  

Fibre Optique  

Filtre pass- haut 1.2µm 
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directement la puissance du laser Sa-Ti. L’échantillon est placé sur un support que l’on  peut tourner 

pour ajuster  l’axe optique du cristal  (axe « c ») avec le faisceau incident. La lumière émise  qui est 

collectée  traverse ensuite  un  filtre passe hautpour bloquer la lumière résiduelle de la pompe puis  un 

polariseur  qui permet de choisir la polarisation de mesure souhaitée.  

 L’intensité mesurée par ce dispositif doit ensuite être corrigée de la réponse spectrale du 

montage. La fonction de transfert du montage est déterminée en enregistrant le spectre d’une lampe à 

filament de tungstène portée à 2800K. Il est comparé au spectre théorique du corps noir corrigé de 

l’émissivité du tungstène. Cette fonction de transfert rend compte de la combinaison de la réponse  

spectrale des différents éléments. En fonction des orientations respectives du polariseur et du cristal, la 

réponse du montage ou la fonction du transfert de montage  Tπ,σ(λ) est définie comme  suit : 

 

                                          )(
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



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
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I
T
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

                                         

(2.40) 

Avec )(,  mesI  : intensité mesurée de la lampe 

)(CNL  : Intensité théorique émise par un corps noir donnée par : 
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(2.41) 

Où kB est la constante de Boltzmann, h est la constante de Planck et T la température. Dans notre cas T 

= 2800 K.  ε(λ,T) est l’émissivité de la lampe. 

Cette fonction de transfert  sera appliquée ensuite sur les intensités de fluorescence mesurées 

pour  déterminer l’intensité de fluorescence réelle : 

 

                                            
)(

)(
)(

,

,

, .











T

I
I

mes
réel 

                                    

(2.42) 

 

La figure (2.21)donneles fonctions de transfert calculées pour les deux polarisations. On 

remarque que les deux spectres ont la même forme mais qu’il y a un écart en intensité dû à 

l’alignement entre les deux polariseurs. 
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Figure 2.21 : Fonctions de transfert en polarisation σ et π de la chaîne de mesure avec l’analyseur de spectre 

optique 

 

C.2.2. Spectres d’émission 

           C.2.2.1. Cristaux YLF :Tm
3+

et YLF:Tm
3+

Ho
3+

 

Concernant les cristaux YLF:Tm
3+

et YLF:Tm
3+

-Ho
3+

, l’excitation se fait dans la polarisation  

π  sur le niveau 
3
H4 du l’ion Thulium à 780 nm. L’enregistrement des spectres de fluorescences doit 

donc se faire dans les deux polarisations σ et π en utilisant le polariseur placé  derrière la  lentille  de 

collection (L2) (voir figure 2.20). Ces différents spectres ont été corrigés de la réponse spectrale de 

montage. Les spectres de fluorescences normalisés  sont présentés dans les figures (2.22) et (2.23) 
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Figure 2.22 : Transitions 
3
F4

3
H6 et 

5
I7

5
I8 respectivement des ions Tm

3+
et Ho

3+
 dans une matrice YLFpour 

une polarisation σ 
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Figure 2.23 : Transitions 
3
F4

3
H6 et 

5
I7

5
I8 respectivement des ions Tm et Ho dans une matrice YLFpour une 

polarisation π 
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Le thulium possède un spectre d'émission très large et fortement structuré dans la matrice 

cristalline YLF. La transition 
3
F4

3
H6 de l’ion Tm

3+
possède une bande qui s’étend de 1.6 à2,1µm. Le 

pic le plus intense est centré à 1,744 µm pour la polarisation σ à 1,686 µmpour la polarisation π. Pour 

l’échantillon YLF :4%Tm
3+

,0.5%Ho
3+

, l'excitation se fait sur leniveau 
3
H4du Tm

3+
qui, par transfert 

d’énergie,peuple le niveau 
5
I7 de l’ion Ho

3+
. Cependant on remarque deux bandes d’émission  :l’une 

autour de 1, 9 µmliée à l’ion Tm
3+

(
3
F4

3
H6 ) et l’autre  autour de 2 µm liée à l’ion Ho

3+
(

5
I7

5
I8) . 

Cette dernière est intense même avec une faible concentration en ions Ho
3+

 (0.5%) , ce qui confirme 

l’efficacité du transfert d’énergie entre le niveau 
3
F4 (Tm

3+
) etle niveau 

5
I7 (Ho

3+
) dans la matrice YLF. 

            C.2.2.2. Cristaux CaF2 :Tm
3+

 et CaF2 :Tm
3+

Ho
3+ 

En excitant le niveau 
3
H4 du Tm

3+
 à 760 nm, nous avons enregistré des spectres de 

fluorescences pour les trois échantillons CaF2 1.34% Tm
3+

 , CaF2 :4.49% Tm
3+

 et CaF2 : 2% Tm
3+

, 0.5 

%Ho
3+

. La figure 2.24  représente l’évolution de fluorescence en fonction du taux de dopage après la 

correction de la réponse du montage.  
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Figure 2.24 : spectres d’émission des cristaux CaF2 dopés Tm
3+

 et Ho
3+

 

Avec une concentration relativement basse (1.34% Tm
3+

), on observe les émissions autour de 

1.45 µm (
3
H4

3
F4) et autour de 1.8µm (

3
F4

3
H6) [Renard 2005] [Strickland 1997].  Lorsque l’on 

augmente le taux de dopage en  ions Tm
3+

, la bande d’émission autour de1.8 µm change de forme et 

celle à 1.45µm disparait. Cela s’explique par la formation d’agrégats d’ions Tm
3+

 [Renard 2005]. Le 

principal transfert est la relaxation croisée entre les niveaux 
3
H4 et 

3
H6 qui aboutit au peuplement du 

niveau 
3
F4. Ce transfert très efficace annihile l’émission radiative du niveau

3
H4. Comme nous le 

montre la figure (2.24), avec une concentration de 2% et 4.49%Tm
3+

 la transition 
3
H4

3
F4 n’est plus 
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visible alors que la transition 
3
F4

3
H6 est prédominante, ce qui confirme l’efficacité de relaxation 

croisée avec une concentration au-delà de 2% Tm
3+

.  

Concernant l’échantillon CaF2 : 2%Tm
3+

 0.5% Ho
3+

,  un transfert d’énergie se produit entre 

l’ion Tm
3+

 et l’ion Ho
3+

.Le niveau excité 
3
F4 de l’ion Tm

3+
 cède son énergie au niveau 

5
I7 de l’ion Ho

3+ 

qui se désexcite à son tour vers le niveau 
5
I8 en émettant un photon  autour de 2 µm. Ce phénomène 

conduit à une réduction notable de la transition
3
F4

3
H6 du Tm

3+
 au profit de la transition 

5
I7

5
I8 de 

l’Ho
3+

. L’ion Tm
3+

 joue donc bien ici le rôle d’un sensibilisateur pour l’ion Ho
3+

 . 

          C.2.3. Section efficace d’émission stimulée 

            C.2.3.1. YLF :Tm
3+

 

Le calcul de la section efficace d’émission stimulée de la transition 
3
F4

3
H6 autour de 1.9 µm 

est effectué par les  méthodes de Futchbauer-Ladenburg (FL) et de réciprocité avec leur formule 

respective (B.2.2). Pour la méthode F-L, on prend le spectre de fluorescence enregistré à température 

ambianteet la valeur ᵝ/τrad= 1/10.15 calculé par JO.Pour la méthode de réciprocité on utilise le spectre 

avec la longueur d’onde zéro-line zl = 1786 nm et le rapport Zl/Zu = 1.512 [Braud 1999] 
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Figure 2.25: section efficace d’émission stimulée de l’ion Tm
3+

 dans la matrice  YLF pour une polarisation σ 
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Figure 2.26 : section efficace d’émission stimulée de l’ion Tm
3+

 dans la matrice  YLF pour une polarisation π 

 

On a une bonne correspondance entre les deux spectres issus des 2 méthodes de calcul des 

sections efficaces d’émission. On observeun effet de réabsorption aux courtes longueurs d’onde sur les 

spectres issus des mesures de fluorescence. Pour la polarisation  la section efficace d’émission 

stimulée 
σ

em = 0.242x10
-20

 cm² à 1.845 µm. à cette valeur est la moitié de  celle mesurée avec la 

polarisation  (


em =0.431x10
-20

 cm²) à 1.88 µm. Dans le cas des cristaux de YLF :Tm il sera donc 

préférable de choisir  une polarisation ().  

             C.2.3.2.  CaF2 :Tm
3+

 

La section efficace d’émission a été calculée pour la transition 3
F4

3
H6 de l’échantillon 

CaF2 :4.49 % Tm
3+

 en utilisant les deux méthodes décrites dans le paragraphe (B.2.2). La figure (2.27) 

montre la superposition des sections efficaces d’émission calculées par les deux méthodes  
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Figure 2.27 : Section efficace d’émission stimulée de l’ion Tm dans le CaF2 pour la transition 
3
F4

3
H6 

Les deux méthodes donnent deux spectres identiques. On remarque que le spectre obtenu avec 

la méthode de Fuchtbauer-Ladenburg (spectre noir) est très bruité autour de 1.8µm, cela s’explique par 

l’absorption de l’eau lors de l’acquisition du spectre de fluorescence. Dans le domaine des courtes 

longueurs d’ondes du spectre, un effet de réabsorption déforme légèrement le spectre. Si le faisceau de 

pompe excite un grand volume de cristal l’émission des ions situés en profondeur a une probabilité 

d’être réabsorbée dans le matériau avant d’atteindre la surface. On peut donc expliquer la différence 

d’intensité entre les deux spectres autour de 1.7µm. Les deux méthodes donnent une section efficace 

d’émission stimulée égale à σem=0.381x10
-20

 cm² à 1,843µm. Si on compare ce résultat à d’autres 

travaux [Renard 2005], on trouve un très bon accord. D’une manière générale, nos résultats sont 

inférieurs aux valeurs estimés dans les tungstates tel que le KGdW qui possède une section efficace 

d’émission stimulée  très élevée σem =3x10
-20

[Petrov 2004]. En revanche, elle est supérieure à la 

section efficace d’émission stimulée dans le YAG qui vaut σem = 0.22x10
-20

à 1.87µm [Payne 1992c]. 

Le tableau (2.20) récapitule les valeurs obtenues  des sections efficaces d’émissions stimulées 

comparées à cellesd’autres matrice dopées Tm
3+

. 
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Tableau 2.20 : comparaison des sections efficaces d’émissions stimulées dans différentes  matrices dopées Tm
3+

 

            C.2.3.3.  YLF :Ho
3+

 

Nous avons calculé la section efficace d’émission stimulée  pour la transition 
5
I7

5
I8 de l’ion 

Ho
3+

 dans YLF.  En l’absence de source d’excitation directe du niveau 
5
I7 de l’ion Ho

3+
 dans la matrice 

CaF2, le spectre de fluorescence de la transition 
5
I7

5
I8 est déterminé en soustrayant les spectres 

enregistrés de YLF: 5 % Tm
3+

de ceux de YLF : 4%Tm
3+

 :0.5% Ho
3+

, .  Le spectre de fluorescence 

YLF :Ho
3+

 obtenu  est calibré ensuite en section efficace d’émission stimulée et comparé à celui 

calculé avec la méthode de réciprocité 

Echantillon Longueur d’onde 

d’émission (µm) 
em (x10

-20
 cm

2
) Références 

CaF2 : 4.49 % Tm 

 

1842 0.38 Ce travail 

ZBLAN : 3 % Tm 

 

1825 0.34 [Doualan 2003] 

LiYF4 : 5 % Tm 

 
1880  (Pol. ) 

1845 (Pol. ) 

0.431 

0.242 

Ce travail 

KY3F10 : 1 % Tm 

 

1844 0.45 [Braud 2001] 

YAG : 1 % Tm 

 

1870 0.22 [Payne 1992c] 

YVO4 : 5 % Tm 

 

1800 2.7 (Pol. ) 

1.6 (Pol. ) 

[Ohta 1993] 

KGdW : 3 % Tm 

 

1838 3.0(Pol. ) [Petrov 2004] 

BaY2F8 8 %Tm 

 

1865 0.25(Pol. ) [cornachia 2005] 

KYF4 :10%Tm 

 

1846 

 

0.183 

 

[Sani 2006] 

 

LuAG :2 % Tm 

 

2023 0.166 [Scholle 2004] 
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Figure 2.28 : section efficace d’émission moyenne de l’ion Ho  dans la matrice  YLF (transition 
5
I7

5
I8)  pour 

une polarisation π 

1800 1850 1900 1950 2000 2050 2100 2150

0,00

0,15

0,30

0,45

0,60

0,75

0,90

 

 

5
I
7
-->

5
I
8

YLF : Ho  ( )

S
e

c
ti

o
n

 e
ff

ic
a

c
e

 d
'é

m
is

s
io

n
 (

x
1

0
-2

0
c

m
²)

Longueuer d'onde (nm)

 Réciprocité

 fUchtbauer-Ladenburg

σ 

 

Figure 2.29 : section efficace d’émission  stimulée moyenne de l’ion Ho
3+

  dans la matrice  YLF(transition 
5
I7

5
I8)  pour une polarisation σ 

Les sections efficaces d’émission présentent  des maxima pour les polarisations  et  

respectivement    de 1.52x10
-20

 cm² à 2.05 µm  et 0.8x10
-20

 cm² à 2.063 µm.  La largeur à mi-hauteur 

de la bande d'émission est de 100  nm environ pour les deux polarisations autour de 2µm. On  
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privilégiera la polarisation   puisqu’elle présente une section efficace double par rapport à celle 

mesurée en polarisation ().  

             C.2.3.4.  CaF2 :Ho
3+

 

Avec la même méthode que celle utilisée pour la matrice YLF, nous avons utilisé les spectres 

de fluorescences des échantillon CaF2  :2% Tm
3+

,0.5%Ho
3+

 et CaF2 :4.49% Tm
3+

  pour établir les 

spectres de fluorescence de CaF2:Ho
3+

. Nous avons calculé par la suite les sections efficaces 

d’émission stimulées  (C.f. figures 2.30) . 
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Figure 2.30 : Section efficace d’émission de l’ion Ho
3+

 dans le CaF2 pour la transition 
5
I7

5
I8 

Cristal  Longueur d’onde 

d’émission (µm) 

σemis(10
-20

 cm²) Références 

LiYF4 2.050 

2.063 

1.52pol(π) 

0.8     pol(σ) 

 Ce travail 

CaF2 2.025 0.53 Ce  travail 

LiYF4 2.051 

2.063 

1.55 (polπ) 

0.88pol(σ) 

[Walsh 2004]] 

LiLuF4 2.053 1.577(polπ) [Walsh 2004] 

KYF4 2.073 0.38pol(π) [Galzerano 2004] 

LiGdF4 2.049 1.41pol(π) [Walsh 2004] 

YAG 2.09 0.9 [Fan 1988] 

Tableau 2.21 : comparaison des sections efficaces d’émissions stimulées des différentes matrices dopées Ho
3+

 

La section efficace d’émission stimulée  présente un maximum de 0.53 x10
-20

 cm² situé à 2025 

nm. La raie d’émission  à une largeur à mi-hauteur de 200 nm et le spectre est large et non structuré. 
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Le tableau 2.21 regroupe les valeurs des sections efficaces d’émissions stimulées dans différentes 

matrices. 

Ayant une section efficace plus élevée, la matrice   YLF semble  beaucoup plus intéressante que 

la matrice CaF2. Par contre la matrice CaF2 offre des bandes moins structurées ce qui est très favorable 

pour l’accordabilité sur un large bande et pour la génération d’impulsions brèves.Le tableau 2.21 

regroupe les valeurs des sections efficaces d’émissions stimulées dans différentes matrices.Dans un 

cristal YAG :Ho
3+

,  la section efficace d’émission stimulée à 2.09 µm est environ 0.9x10
-20

 cm² [Fan 

1988], elle est plus faible que celle observée dans YLF par contre elle a plus grande longueur d’onde. 

 

         C.2.4. Section efficace de gain 

Le calcul des sections efficace de gain permet de visualiser les longueurs d’onde qui peuvent 

donner des émissionslaser sur la transition 
3
F4

3
H6 pour les matrices dopés Tm et la transition 

5
I7

5
I8 

pour celles dopées Ho. 

Connaissant les sections efficaces d’émission et d’absorption sur une même gamme de longueur 

d’onde, il est possible de calculer la section efficace de gain σg(λ) qui est définit par l’expression 

suivante : 

 

                                     )()1()(.)(  absemg                            
(2.43) 

Où β =  Ne/NTot représente le taux d’inversion de population, Ne le nombre d’ions dans l’état excité et 

NTot le nombre d’ions total. L’effet laser peut être attendu à la longueur d’onde λ si σg(λ)>0 .  Ce calcul 

permet d’estimer les longueurs d’onde laser les plus probables ainsi que le taux d’inversion de 

population  minimal βmin pour établir un effet laser à une longueur d’onde bien déterminée. 

            C.2.4.1. Cristaux CaF2 et YLF dopés Tm
3+

 

Nous avons calculé les sections efficaces de gain pour différents rapports de population dans 

des cristaux de YLF et CaF2 dopés Tm
3+

.  
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Figure 2.31 : section efficace de gain  de l’ion Tm
3+

  dans la matrice CaF2 
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Figure 2.32 : section efficace de gain  de l’ion Tm
3+

  dans la matrice YLF 

Les figures (2.31) et (2.32 (a),(b)) permettent d’évaluer  les sections efficaces de gain autour 

de 1.9 µm dans les cristaux CaF2 :Tm
3+

 et YLF :Tm
3+

 pour différentes valeurs de taux d’inversion de 

population β.  Concernant la matrice CaF2 :Tm
3+

, Le taux d’inversion de population nécessaire pour 

avoir un effet laser autour de 1.9µm est au alentour  de 0.2 ce qui correspond à une section efficace du 

gain σg=0.046x10
-20

 cm² pour une longueur d’onde d’émission λ=1,866µm. Dans ces conditions,  le 

spectre du gain présente une bande large et non structurée qui se situe entre 1,815 et 1,960 µm, soit 

une largeur de145 nm. Pour le cristal de YLF :Tm
3+ , 

l’effet laser peut s’établir avec une inversion de 

l’ordre de β=0.2 à la longueur d’onde  λ=1909nm pour la polarisation (σ) (σg=0.025x10
-20

cm²) et à λ= 

1.88 µm pour la polarisation (π)( σg=0.016x10
-20

cm²).  Pour cette valeur de β, la plage d’accordabilité 

se situe entre1,85µm et 1.95µm (Pol (π)) et entre 1.87µm et 1.98 µm , soit 100 nm de large. En outre, 

lorsqu’on augmente  le taux de pompage et également l’inversion de population, le gain est plus 

important en polarisation (π) où la section efficace d’émission stimulée est beaucoup plus élevée. A 

courtes longueurs d’ondes (1.6-1.7µm), on a des sections efficaces de gain très faibles (<0.1x10
-20

 

cm²). Pour un oscillateur laser, une forte réabsorption peut survenir à ces courtes longueurs d’onde. Si 

l’on souhaite réaliser des sources lasers dans la région (1.6-1.7µm), il existe néanmoins deux 

possibilités :la première  est d’utiliser des densités de puissance de pompe très élevées afin de vider 

l’état  fondamental. La seconde consiste à co-doper la matrice avec des ions sensibilisateurs qui 

absorbent le rayonnement de pompe et le transfèrent efficacement au niveau 
3
F4 de l’ion Tm

3+
. Un tel 

codopage permet de limiter la réabsorption et favoriser l’inversion de population à courtes longueurs 

d’ondes. On a regroupé les différentes longueurs d’ondes d’émission laser observées dans des cristaux 

dopés Tm
3+.
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cristal λpompe  (nm) λémis  (nm) Rendement 

laser(%) 
Références 

YAG 805 2013 52 [Honea 1997] 

YLF 792 (σ) 1910 49 [schellhorn 2008] 

YLF 780 (π) 1877 76 [Bolanos 2012] 

LiLuF 779 (π) 1820-2060 43 [Coluccelli 2007] 

CaF2 767 1835-1970 41 [Camy 2004] 

KY3F10 778 1850 42 [Braud 2001] 
 

Tableau 2.22 : longueurs d’onde d’émission laser dans différents cristaux dopés Tm
3+ 

 

C.2.4.2.  cristaux CaF2 et YLF dopés Ho
3+

 

De la même manière nous avons calculé la section efficace de gain autour de 2 µm dans les 

cristaux CaF2 et YLF dopés Ho
3+

 

 

Figure 2.33 : section efficace du gain  de l’ion Ho
3+

  dans la matrice CaF2 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Figure 2.34 : section efficace du gain  de l’ion Ho
3+

  dans la matrice YLF 
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Sur l’ensemble des spectres, on remarque que l’émission laser vers 2,05 µm devient 

réellement intéressante pour β > = 0.4 .On peut noter la possibilité d’observer une émission laser à 

2.02 µm dans la matrice CaF2 avec une section du gain σg=0.05x10
-20

cm²  avec une plage 

d’accordablité étendue entre 2 et 2.15 µm. Pour la matrice YLF, quant à elle, pour qu’un gain positif 

s’établisse, il faut avoir également un taux d’inversion de population au alentour de 0.4. On peut 

également noter que la section efficace de gain en polarisation(π)(σg=0.27x10
-20

cm²) centre à 2.05µm 

est légèrement élevée par rapport à celle en polarisation(σ) (σg=0.18x10
-20

cm²)  centrée à 2.062 µm. La 

plage d’accordabilité en polarisation est alors de 100 nm.Cependant, d’après les spectres de gain 

obtenus, l’établissement d’une telle inversion de population requiert l’utilisation d’un flux de pompage  

très élevé. La aussi, la solution consiste à ajouter un sensibilisateur présentant des sections efficaces 

d’absorption élevées et susceptible de transférer efficacement son énergie vers l’ion Ho
3+

. L’ion 

Tm
3+

peut naturellement jouer ce rôle desensibilisateur. Les émissions lasers observées dans des 

cristaux dopés Ho
3+

 sont rapportées dans le tableau 2.23. 

 

cristal λpompe  (nm) λémis  (nm) Rendement 

laser(%) 
Références 

YAG 1950  2090 21 [schellhorn 2003] 

YLF 1940 2050 42 [Dergachev 2005] 
 

 

Tableau 2.23 : longueurs d’onde d’émission laser autour de 2µm dans différents cristaux dopés Ho
3+

 

 

En comparaison avec le YAG et YLF , la matrice  CaF2 possédant  un spectre de gain très 

large et moins structuré, celle-ci semble la  plus intéressante pour réaliser un système laser avec des 

impulsions ultra courtes autour de 2 µm. 

 

C.3. Etude de la saturation desniveaux
3
F4  et 

3
H4  dans une matrice YLF : 5% Tm 

en fonction de la puissance d’excitation  

Dans ce paragraphe le comportement de la fluorescence à 1.45 µm et à 1.9 µm en fonction de 

la puissance d’excitation est étudié. Les spectres de fluorescences ont été enregistrés pour les niveaux 
3
H4 et 

3
F4 en utilisant le montage décrit dans la figure (2.20)  L’enregistrement des spectres se  fait 

avec un OSA   entre 1,35 et 1,75µm. L’excitation se fait à 780 nm sur un échantillon YLF :5% Tm
3+

 

pour une polarisation . Le rayon de faisceau de pompe est w0 =25 µm.  La figure 2. 36 présente les 

spectres  de fluorescence pour différentes puissances incidentes. 
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Figure 2.35 : Spectres de fluorescence de l’YLF :Tm
3+

 en fonction de la puissance d’excitation 

On constate que la  fluorescence autour de 1.45 µm est très faible par rapport à celle autour de 

1.68µm.  Pour mieux comprendre l’évolution de la fluorescence des deux transitions 
3
H4

3
F4 et 

3
F4

3
H6 nous avons tracé les intensités maximales I(1,45µm) et I(1,682µm) (figures 2.36 (1,2)) en 

fonction de la puissance d’excitation incidente. Nous avons calculé  les populations des niveaux 

excités 
3
F4 et 

3
H4 à partir des spectres de fluorescence intégrés  en utilisant l'équation suivante: 
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(2.44) 

où Ii () est l'intensité de fluorescence, l’intégration se fait pour chacune des transitions, pour la 

transition 
3
F4

3
H6 , le calcul de l’intégrale se fait  à paritr du spectre complet enregistré à l’aide de 

L’osa (Yokogawa) qui présente une meilleur résolution dans la bande 1.6- 2µm (voir figure 2.23). β 

est le rapport de branchement,τrad est la durée de vie radiative déterminée par l'analyse de JO, et k est 

un facteur de proportionnalité qui dépend de la géométrie du montage, qui est le même pour toutes les 

transitions.S’il est excité à 780 nm (polarisation π),  le spectre d’émission de l’ion Tm
3+

inséré dans la 

matrice YLF regroupeles polarisations (π)  et (σ). Pour cela,  l’intensité de fluorescence  Ii () s’écrit 

comme suit : 

 

                                            3

)(

3

)(2
)(






ii
i

II
I 

                                          
(2.45) 

où )(
iI  et )(

iI  sont les intensités de fluorescences en polarisation (σ) et (π)  qui ont été  

enregistrées selon une direction de polariseur et  une puissance d’excitation données. Les populations 

calculées des deux niveaux  
3
F4 et 

3
H4 sont rapportées dans les figures2.36 (3) et 2.36 (4), elles sont 

exprimées en unité arbitraire. 
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Figure 2.36 : évolution des fluorescences à 1.45µm (1) et à 1.68 µm (2) et des populations des niveaux 
3
H4 (3) et 

3
F4 (4) en fonction de la puissance incidente 

 

On constate que la fluorescence à 1.45µm évolue linéairement en fonction de la puissance 

d’excitation. Dans ce régime de pompage, le processus de relaxation croisée est le mécanisme 

dominant. Cela est confirmé par l’évolution de la fluorescence autour 1.682 µm, qui présente ainsi un 

comportement linéaire avec la puissance d’excitation. En effet, avec de faibles densités de puissance, 
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le niveau 
3
F4 est peuplé majoritairement grâce au processus de relaxation croisée depuis le niveau 

3
H4. 

En revanche,au-delà d’une puissance de  0.5 W,  la fluorescence à 1.45 µm garde la même dépendance 

linéaire, alors que l’intensité de fluorescence à 1.682 µm n’évolue plus de façon linéaire.  Il y a un 

effet de saturation de la population du niveau 
3
F4. En effet, dans ce cas, le nombre élevé  d’ions dans 

l’état excité 
3
F4entraîne une baisse de régime du processus de relaxation croisée au dépend d’un  

processus d’up-conversion (
3
F4,

3
F4

3
H4,

3
H6) qui  dépeuple le niveau 

3
F4 au profit du niveau 

3
H4. Ce 

dernier mécanisme est concurrent de la relaxation croisée et devient important lorsque les densités de 

puissance augmentent.  

La variation des populations, est présentée par les figures(2.36 (3) et (4)). La figure 2.38(4) 

présente la saturation du niveau 
3
F4 à partir d’une puissance incidente de 0.5 W alors que la population 

du niveau 
3
H4 suit une dépendance linéaire en fonction de la puissance.  

Les populations des niveaux 
3
F4 et 

3
H4 qui ont été calculées sont exprimées en unité arbitraire, 

en effet  Les échantillons émettent un signal de fluorescence dans toutes les directions, et seulement 

une partiedu signal est collectée par la fibre puis sera détecté. Pour déterminer alors la vraie 

population, il faudrait quantifier le coefficient k de l’équation (2.44). Pour résoudre ce problème, nous 

avons développé un modèle qui tient compte des propriétés spectroscopiques de la matrice dopée ainsi 

que les coefficients du transfert d’énergie mis en jeu.  Le modèle est basé sur la résolution des 

équations de population des niveaux 
3
H4 et 

3
F4 en fonction de taux de pompage. Ce modèle ne dépend 

que des données intrinsèques de la matrice YLF :Tm
3+

  ( rapport de branchement, durée de vie ) en 

tenant compte la relaxation croisée et de l’ « up-conversion ». Nous avons négligé les processus de 

relaxation multiphonon
3
H4

3
H5 et 

3
F4

3
H6 car l’énergie du gap  nécessite plus de 10 phonons à 

combler pour avoir ce type de transition dans le cas des matrices fluorées.  En l’absence de régime 

laser, les population des niveaux 
3
F4 ,

3
H4 et 

3
H6 sont régies par les équations suivantes : 
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Où Φp   est le flux de la pompe, σp  est la section efficace d’absorption de la pompe, αcr et αupc  sont 

respectivement  les taux de transfert d’énergie  par le processus de relaxation croisée et d’up-

conversion. τ3H4  et τ3F4 sont les durées de vie intrinsèques mesurées à très faible taux de dopages des 

niveaux 
3
H4 et 

3
F4. β3H4


3F4  est le rapport de branchement.  

En régime stationnaire et en absence d’émission laser,  les équations 2.69  s’écrivent comme suit : 
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(2.46) 

(2.47) 



  

100 
 

Dans la résolution des équations de populations, nous avons tenu compte du profil gaussien du 

faisceau pompe et de l’atténuation de la pompe suivant la direction de propagation. Dans le plan 

perpendiculaire à la direction de propagation, l’intensité du faisceau gaussien en fonction de la 

coordonnée radiale est donnée par l’expression suivante : 

)
2

exp().0()(
2

2

p

pp

r
zIrI






 

Suivant la direction de propagation l’échantillon est découpé en tranche de longueur z. Le 

calcul se fait  tranche après tranche,  l’évolution de l’intensité de pompe suivant  z  s’écrit: 

)
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3 6
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r
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αd représente les pertes dans l’échantillon. En découpant l’échantillon en tranche très fine  Δz→0 il est 

possible d’utiliser le développement limité de l’exponentielle au premier ordre: 
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Les conditions initiales sont : N3H6(l=0)= NTm, et N3H4(l=0)= N3F4(l=0)=0.Les données 

expérimentales ont été ajustées aux courbes théoriques en multipliant les valeurs expérimentales par le 

coefficient k. Le spot de pompe a un  rayon de Wp= 25µm et les valeurs des tauxde transferts  αcr= 

7.2.10
-17

 cm
3
.s

-1
  et αuc=1.10

-18
 cm

3
.s

-1
 sont celles  calculées par M. Falconieri [Falconieri 1997].  Les 

pourcentages des populations 
3
F4 et 

3
H4 sont présentées respectivement dans les figures (2.37) et (2.38) 

pour un nombre total d’ion Tm
3+

Ntot = 6.895 x 10
 20

 ions/cm
3
. 
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Figure 2.37: comparaison entre modèle et expérience de l’évolution de la population 
3
H4 en fonction de la 

puissance incidente 
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(2.50)
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Figure 2.38 : comparaison entre modèle et expérience de l’évolution de la population 
3
F4 en fonction de la 

puissance incidente 

Pour ce qui concerne le niveau 
3
H4, la courbe expérimentale est en bon accord avec celle de la 

simulation. En effet,  celles-ci varient toutes deux linéairement en fonction de la puissance pompe 

incidente.  La saturation du niveau 
3
F4 en fonction de la puissance est représentée sur la figure (2.37). 

Le régime étant linéaire à faible puissance, là où on a un bon accord entre les points mesurés et 

calculés. Ensuite,  il devient asymptotique du fait de la saturation du peuplement de ce niveau et on 

observe un écart entre les deux courbes qui augmente en fonction de la puissance d’excitation. Cet 

écart peut s’expliquer par les incertitudes sur les valeurs de αcr et αuc.  

Dans le régime de saturation, le pourcentage de la population dans le niveau 
3
F4 est de l’ordre 

de 90% alors que pour le niveau 
3
H4, il est de 1.7%. Des processus de transferts peuvent survenir et 

influencer la dynamique de fluorescence. À très fort taux de pompage optique, une émission bleue 

venant du niveau 
1
G4 est couramment observée. Par ailleurs les coefficients de relaxation croisés et 

d’up-conversion sont considérés en  première approximation comme indépendant de la population des 

niveaux excités, en régime de saturation, leurs valeurs peuvent  être légèrement différentes, il y a donc 

en réalité une dépendance avec la puissance de pompe.  

 

C.4. Dynamique de fluorescence  

C.4.1. Montage expérimental  

La mesure des déclins de fluorescence permet de déterminer la durée de vie de fluorescence 

τfluo  d’un niveau excité bien déterminé. Les déclins correspondent à la décroissance de l’intensité 

lumineuse au cours du temps et sont décrits en première approximation par une exponentielle 

décroissante définit par la relation suivante : 
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)/exp().0()( fluotItI 
                               

(2.51) 

Dans de nombreux cas, les déclins de fluorescence mesurés ne sont pas de simples 

exponentielles en raison de la présence des transferts d’énergie qui affectent directement la durée de 

vie du niveau considéré. Dans ce cas, le calcul de la durée de vie de fluorescence se fait par le calcul à 

l’aide del’équation (2.38), en intégrant le déclin à partir du temps t=0. 

 Les déclins de  fluorescences ont été enregistrés suite à une excitation de l’échantillon par un 

faisceau laser  issu d’un oscillateur paramétrique optique (OPO), accordable entre 400 et 2400 nm qui 

est pompé par un laser Nd :YAG  fonctionnant en régime déclenché. L’excitation se fait avec des 

impulsions courtes de 5 à 6 ns à une cadence de 10 Hz. Le rayon du faisceau de pompe est de l’ordre 

de  500 µm. Le signal de fluorescence est focalisé ensuite par une lentille en CaF2 sur la fente d’un 

monochromateur après un filtrage du signal d’excitation. Le signal est détecté ensuite par un 

photomultiplicateur pour le domaine visible et par un InGaAs pour le moyen infrarouge. Les déclins 

sont finalement enregistrés avec un oscilloscope (Tetronix TDS 3032).  

C.4.2. Durées de vie de Fluorescences  

 Pour enregistrer les déclins des niveaux 
3
H4 et 

3
F4, nous avons excité les niveaux 

3
F3 et 

3
H5 

qui vont se désexciter non radiativement vers les niveaux 
3
H4 et 

3
F4 respectivement. En excitant le 

niveau placé juste au-dessus du niveau à étudier on peut isoler le signal d’excitation du signal de 

fluorescence.   
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Figure 2.39  Durées de vie de fluorescence mesurées du niveau 
3
H4 dans YLF 



  

103 
 

0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 3,0 3,5 4,0

0,0

0,2

0,4

0,6

0,8

1,0

τ(3H4 )  CaF2:Tm    λexci = 670 nm  

                               λémiss =811 nm 

 

 

In
te

n
s

it
é

 d
e

 f
lu

o
re

s
c

e
n

c
e

 (
u

,a
)

temps (µs)

 4,49% Tm

 2 % Tm 0,5 % Ho

 0,5 % Tm 0,5 % Ho

 

Figure 2.40 : Durées de vie de fluorescence mesurées du niveau 
3
H4 dans le CaF2 
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Figure 2.41  Durée de vie de fluorescences mesurées du niveau 
3
F4 dans YLF 
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Figure 2.42  Durées de vie de fluorescences mesurées du niveau 
3
F4 dans le CaF2 

Nous avons rassemblé dans le tableau (2.24)  les valeurs des durées de vie des niveaux 
3
H4 et 

3
F4 dans 

les cristaux YLF et  CaF2 dopés Tm
3+ 

Échantillon τ
3F4 (ms) τ

3H4 (µs) 

YLF : 3% Tm 16.85 213 

YLF : 5%  Tm 11.28 55 

YLF : 10% Tm 6.23 7 

YLF:  20 % Tm 1.36 2 

 CaF2 : 3% Tm 16.39 0.61 

CaF2 :4.49% Tm 16.21 0.54 

CaF2 : 2%Tm, 0.5% Ho 12.89 0.73 

CaF2 : 0.5 % Tm , 0.5% Ho 11.62 3.21 

 

Tableau 2.24 : Durées de vie de fluorescences mesurées des niveaux 
3
F4 et 

3
H4 dans les cristaux deCaF2 et YLF 

Les échantillons YLF dopés 20 % Tm
3+ 

sont des couches minces épitaxiées (voir chapitre 1). 

En ce qui concerne la matrice  CaF2 :3%Tm
3+

, on constate tout d’abord que la valeur mesurée du 

niveau 
3
H4 (61 µs) est bien en accord avec les mesures déjà rapportées dans la littérature [Renard 
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2005]. Contrairement à ce qui est attendu, dans la matrice YLF, la durée de vie du niveau 
3
F4 décroit 

rapidement en fonction de la concentration. Il est très vrai semblable que cette décroissance soit due à 

la migration d’énergie, phénomène qui a tendance à raccourcir la durée de vie de ce niveau. Pour ce 

qui concerne les cristaux CaF2 monodpés et codopés, on observe un écart significatif avec la durée de 

vie du niveau 
3
F4 (12.89 ms) pour le cristalcodopé et (17 ms)[camy 2004] pour le monodopé. Cela est 

probablement une conséquence du transfert d’énergie conduisant à dépeupler le niveau émetteur au 

profit du niveau 
5
I7 de l’ion Ho

3+
.  

Les déclins de fluorescences  du niveau 
3
F4  dans les échantillons CaF2 et YLF simplement 

dopés (3% Tm
3+

) sont équivalents avec une durée de vie de l’ordre de 16 ms. Celle-ci est très  élevée 

par rapport àcelles mesurées dans d’autres cristaux comme le YAG : 1% Tm
3+

 (10.5 ms) [Payne 

1992c] , le KYW :3%Tm (1.25ms) [Demidovich 2002] ainsi que le YVO4 : 5 % Tm
3+

 ( 2.1 ms) [ Ohta 

1993]. Ce est intéressant car ce niveau va constituer un réservoir d’énergie en vue d’une émission laser 

autour de 1.9  et 2 µm.  

Une différence importante est néanmoins constatée entre la durée de vie du niveau 
3
H4 dans le 

YLF :Tm
3+

et celle mesurée dans le CaF2 :Tm
3+

.  Dans le CaF2, la durée de vie chute dès les très basses 

concentrations puis reste faible (inférieur à 1µs). Dans les cristaux de YLF, cette durée de vie est  

élevée même à basse concentration puis diminue progressivement avec la concentration. Cette 

différence reflète la présence des agrégats dès les basses concentrationsdans les cristaux de CaF2. 

L’évolution de la dynamique de fluorescence du niveau 
3
H4 dans les deux matrices  en fonction du 

taux de dopage nous renseigne sur la part d’énergie transférée entre les ions Tm
3+.

 

C.4.3. Transfert d’énergie Tm—Tm 

 Les figures (2.43)et(2.44) présentent l’évolution de la durée de vie de fluorescence du 

niveau
3
H4 dans les matrices CaF2 et YLF, ainsi que le taux de transfert d’énergie exprimé en s

-1
 

déterminé à partir de l’équation (2.36). τ0 est La durée de vie intrinsèque du niveau 
3
H4 mesurée à très 

faible concentration, c’est-à-dire la durée de vie d’un ion dans un site isolé et sans transfert d’énergie. 

Dans le cas du YLF :Tm
3+

 cette valeur est de  2.2 ms [Walsh 1998]. Pour le CaF2:Tm
3+

, la relaxation 

croisée  apparait à très faible concentration du fait de la présence des agrégats. L’écart entre le niveau 
3
H4 et le niveau inférieur 

3
H5étant important, on peut admettre que la durée de vie radiative calculée 

par JO correspond à la durée de vie intrinsèque (τo=1.71ms).  
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Figure 2.43 : Variation des durées de vie de fluorescences mesurées du niveau 
3
H4 et taux de transfert d’énergie 

en fonction de taux de dopage en ions Tm
3+

  dans le CaF2 
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Figure 2.44  Variation des durées de vie de fluorescences mesurées du niveau 
3
H4 et taux de transfert d’énergie 

en fonction de taux de dopage en ions Tm
3+

  dans YLF 

A fort taux de dopage,  on observe  un très fort couplage entre les ions  qui conduit à une 

faible durée de vie de niveau 
3
H4 dans les deux matrices. Comme le  montrent les deux figures, le taux 

de transfert d’énergie est beaucoup plus important dans la matrice CaF2 que dans YLF. Pour 

l’échantillon CaF2 dopé Tm
3+

 et à basse concentration ([Tm
3+

]< 1 %), le taux de transfert d’énergie 

Wte est de l’ordre de 3x10
5
 s

-1
 alors que pourl’échantillon YLF : 3%Tm

3+ 
, ce taux de transfert est très 

faible (Wte~ 4500 s
-1

). Cette différence s’explique la encore par la présence  des clusters dans la 

matriceCaF2 et ce , même à faible dopage ce qui rend la probabilité du transfert maximale. Nous avons 

calculé ensuite le rendement de transfert à partir de l’équation (2.37).  
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Figure 2.45 : Rendement de transfert d’énergie à partir du niveau 
3
H4 de l’ion Tm

3+
 

La figure 2.45 confirme le rôle joué par la matrice cristalline dans le processus de transfert 

d’énergie. Ainsi, même à faible concentration en ions dopants, on a un rendement de transfert plus 

élevé dans l’échantillon CaF2 :Tm
3+

 (η=0.9996) que dans  YLF :Tm
3+

(η=0.9013). 

On distingue deux types de transfert d’énergie qui interviennent dans ces mesures.  Le premier  

est le transfert direct entre un ion donneur (Tm
3+

 dans l’état excité 
3
H4) et un ion accepteur (Tm

3+
 dans 
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l’état fondamental 
3
H6), il s’agit de la relaxation croisée. Le second  est la migration d’énergie entre les 

ions donneurs (
3
H4+

3
H6

3
H6+

3
H4), qui se termine par la relaxation croisée  entre Tm

3+
.  Afin de 

quantifier les paramètres de transfert d’énergie, nous avons utilisé le modèle de Burshtein (l’équation 

(2.33)) en l’ ajustant avec les déclins de fluorescences du niveau 
3
H4 qui ont été mesurées dans 

plusieurs échantillons YLF et CaF2    avec différents taux de dopage en ion Tm
3+

 

 

Figure 2.46 : Paramètres de transferts dansYLF : 3%Tm
3+

 

 

Figure 2.47 : Paramètres de transferts dans YLF : 5%Tm
3+
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Figure 2.48 : Paramètres de transferts dans YLF : 10%Tm
3+

 

 

 

   

   

Figure 2.49 : Paramètres de transferts dans YLF : 20%Tm
3+ 
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Figure 2.50 : Paramètres de transferts dans CaF2 : 3%Tm
3+ 

 

 

Figure 2.51 : Paramètres de transferts dans CaF2 : 4.49%Tm
3+
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Les valeurs des paramètres du transfert γ et KH sont résumés dans le tableau 2.24 

Échantillon γ(s
-1/2

) 

 
KH(s

-1
) 

YLF : 3% Tm 17 1040 

YLF : 5%  Tm 32 3120 

YLF : 10% Tm 180 12 455 

YLF:  20 % Tm 850  1x10
5
 

CaF2 :3% Tm 44 5340
 

CaF2 :4.49% Tm 68 13420 

 

Tableau 2.24 : Paramètres de transferts γ et  KH 

À partir des déclins de fluorescence, il est possible, en ajustant la courbe aux temps courts,de 

déterminer le paramètre γ  qui correspond au transfert d’énergie direct D-A  et la composante aux 

temps longs (t>>>τ) permet de déterminer le paramètrede migration d’énergie KH. On constate tout 

d’abord que dans les deux cristaux le taux de relation croisée γ est très faible devant celui de migration 

d’énergie KH. D’autre part, la migration d’énergie augmente d’une manière significative en fonction 

de la concentration. Dans une même matrice YLF :3%Tm
3+

, Walsh [walsh 1995] a trouvé des valeurs 

de γ = 18.8 s
-1/2

 et KH =1100 s
-1

, ces résultats sont en très bon accord avec ce que nous avons obtenu.  

En outre, concernant les cristauxYLF, lorsque  le taux de dopage est élevé (10 et 20 % Tm
3+

), on 

observe un léger écart entre le déclin de fluorescence mesuré issue du niveau 
3
H4et le 

modèle.L’explication d’un tel écart réside dans  la présence d’autre types de transfertsavec ces taux de 

dopages comme l’ « up-conversion ». Ce processus permet d’une part  de dépeupler le niveau 
3
H4 au 

profit du niveau au-dessus
1
G4 {

3
H4+

3
H4) (

3
F4+

1
G4)} et, d’autre part,  de le repeupler via le 

mécanisme {(
3
F4+

3
F4)(

3
H6+

3
H4)}. Ce processus va compliquer l’analyse de la dynamique de 

fluorescence du niveau 
3
H4 dans les cristaux fortement dopés.  

D’autre part, pour une augmentation de concentration en ions dopants, le taux de relaxation 

croisée augmente également. Cependant, nous pouvons constater que pour le même taux de dopage 

(3%), le paramètre de relaxation croisée γ est plus élevée dans la matrice CaF2 :Tm
3+

.  

Dans le tableau 2.25 et à partir des expressions de γet KH qui sont définis dans le paragraphe 

B.6.1, nous avons calculé les micros-paramètres de transfert CDA et CDD qui décrivent respectivement 

la relaxation croisée et la migration d’énergie. Cependant,  pour avoir la meilleure précision sur ces 

valeurs calculées, on a choisi des cristaux les moins dopés pour les quels le taux de transfert par le 

processus d’up conversion est négligeable.  
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Échantillon CDA(x10 - 40) cm6  S-1
 CDD(x10 - 40) cm6  S-1

 CDA/ CDD 

YLF :  3%  Tm 0.31 30 0.010 

YLF :  5% Tm 0.39 28 0.014 

CaF2 : 3% Tm 0.65 38 0.017 

CaF2 : 4.49% Tm  0.69 45 0.015 
 

Tableau 2.25 : micro Paramètres de transferts CDA et  CDD dans les matrices YLF et CaF2 

On remarque qu’il y a une dispersion sur les valeurs des micro-paramètres. En revanche, leur rapport 

CDA/CDD montre très peu de variation en fonction de taux de dopage. Selon ce rapport, on peut déduire 

que la concentration en ions Tm
3+

 peut influencer l’efficacité de la relaxation croisée. 

Le tableau(2.26) rassemble les résultats obtenus sur différents matériaux dopés Tm
3+

 

Échantillon CDA  (x10 - 40) cm6  S-1
 CDD(x10 - 40) cm6  S-1

 Référence  

YLF :  3%  Tm 0.31 30 Ce travail 

YLF :  3% Tm 0.37 27 [Walsh 1995] 

YLF :1 % Tm 0.24 14 [Braud 1999] 

CaF2 : 3% Tm  0.65 38 Ce travail  

Zblan : 3.85 % Tm  0.78 32 [da Vila,2004] 
. 

Tableau 2.26 : micro paramètres de transferts CDA et CDD dans  différentes matrices dopées Tm
3+ 

La matrice ZBLAN présente le micro paramètre de relaxation croisée CDA le plus élevé et on a 

CDA(CaF2 :Tm
3+

)/ CDA(YLF :Tm
3+

) ~ 2.  

C.4.4. Transfert d’énergie Tm—Ho 

Nous allons étudier dans ce paragraphe les paramètres de transfert d’énergie des ions Tm
3+

 

vers Ho
3+

 ainsi que le transfert inverse (Ho
3+

 vers Tm
3+

).  

Pour déterminer les taux de transfert d’énergie entre les deux ions Tm
3+

 et Ho
3+

, walsh et 

al[Walsh 2000] ont utilisé un ajustement sur les déclins de fluorescences du niveau 
3
F4(2)  et du niveau 

5
I7 (7) avec les équations suivantes : 

 

                     
22

2

22 .. nn
n

dt

dn








               

(2.52) 

                      
77

7

77 .. nn
n

dt

dn








                

(2.53) 

 

avec n2 et n7les populations des niveaux  
3
F4 du Tm

3+
 et 

5
I7 du Ho

3+
,τ2 et τ7 sont leurs durées de vie 

radiative. α = P28CHo Ns et β = P71CTm Ns sont respectivement les taux de transferts d’énergie TmHo 

et HoTm qui sont exprimés en s
-1

, P28 et P71sont les paramètres du transfert TmHo et du transfert 

inverse HoTm et qui sont exprimés en(cm
3
s

-1
). 

CTm et CHo sont les concentrations en ion Tm
3+

 et Ho
3+ 

et Ns est la densité des sites en ion Y
3+

et 

Ca
2+

qui sont respectivement égales à 1.397x10
20

 et 2.45x10
20

 ions/ cm
3
 dans les matricesYLF et CaF2. 

 

À faible excitation, les niveaux d'énergie des ions Tm et Ho atteignent un équilibre thermique. 

En effet, la désexcitation des niveaux
3
F4 et 

5
I7  se fait au même rythme, on parle alors de processus de 
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partage d’énergie (Tm Ho) [Walsh 2000]. Pour résoudre les équations (2.52) et (2.53), on 

distingue  deux types de solutions suivant le niveau excité : 

 

*en cas d’excitation de l’ion Tm
3+
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*en cas d’excitation de l’ion Ho
3+

 

 

))(exp()()exp()(
)0(

)(

7

7 t
t

n

tn



















 

 

))(exp()()exp()(
)0(

)(

7

2 t
t

n

tn



















 

 

Avec n2(0) et n7(0) qui décrivent l’intensité de fluorescence à t=0, τ est la durée de vie radiative à la 

fois du niveau 
3
F4 et du niveau 

5
I7. 

 

La quantification de la  distribution d'énergie est déterminée  par une constante d'équilibre 

dépendant de la température (θ(T)) qui est donné par le rapport des coefficients de transfert du Tm 

vers Ho CTm,HO et celui du Ho vers le Tm CHo,Tm [Walsh 1997]. 

 

 

                       
))(exp()(

17

82

28
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HO

ZL

B

EE
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ZZ
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P
t 

                          

(2.58) 

 

 
Z1,Z2 Z7 et Z8 sont les fonctions des partitions des niveaux 

3
H6,

3
F4,

5
I7 et 

5
I8 respectivement. Ezl

HO
 et 

Ezl
Tm

 sont les énergies zéro- line de l’ion Ho et de l’ion Tm. 

On a rassemblé dans le tableau 2.27 les durées de vie mesurées et calculées par l’analyse de Judd-Ofelt 

du niveau 
5
I7 (Ho

3+
) dans les cristaux CaF2 et YLF. Nous constatons un bon accord entre la mesure et 

le calcul. 

Échantillon τmes
5
I7 (ms) τJudd-Ofelt

5
I7 (ms) 

CaF2 : 0.5% Tm 0.5 %Ho 14.57  

CaF2 :2%Tm 0.5%Ho 13.63  

CaF2 :0.5 % Ho 17.2 16.85 

YLF : 1 % Ho 16.32 13.8 

 

Tableau 2.27 : durées de vie radiatives mesurées et calculées du niveau 
5
I7 de l’ion Ho

3+
  dans le CaF2 

Les durées de vie mesurées dans les cristaux CaF2 et YLF sont plus longuesque celle mesurées 

dans un cristal YAG [Lamrini 2010] qui est de l’ordre de 8.5 ms. Le co-dopage avec l’ion Tm entraine 

(2.53.b) 

(2.54.a) 

(2.53.a) 

(2.57.b) 
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une chute de la durée de vie, ce qui peuts’expliquer par le transfert inverse « Back transfert » de l’ion 

Ho(
5
I7) vers l’ion Tm (

3
H6). La durée de vie du niveau 

5
I7 augmente avec la concentration du 

sensibilisateur Tm
3+

. Dans un premier temps le niveau 
3
F4(Tm) est peuplé alors que le niveau 

5
I7(Ho) 

ne l’est pas. Lorsque le transfert d’énergie se produit, on constate que les déclins de fluorescences du 

niveau 
5
I7 présentent un temps de montée, traduisant le peuplement de ce niveau à partir du niveau 

3
F4. 

Dans un second temps, dans les longues durées, un état d’équilibre s’établit où les déclins des deux 

niveaux sont équivalents. 

Les déclins enregistrés sont donc ajustés  à l’aide des exponentielles doubles décrites par les équations 

(2.53.a) et (2.53.b) 

 

Figure 2.52 :   Détermination des paramètres de transfert  α et β  pour l’échantillon CaF2: 2%Tm
3+

0.5% Ho
3+ 
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Figure 2.53 :   Détermination des paramètres de transfert  α et β  pour l’échantillon CaF2: 0.5%Tm
3+

0.5% Ho
3+

 

 

Figure 2.54 :   Détermination des paramètres de transfert  α et β  pour l’échantillon YLF: 4 %Tm
3+

0.5% Ho
3+ 

L’information la plus importante qui se dégage des enregistrements des déclins de 

fluorescences est la détermination des paramètres de transfert directe α  (
3
F4

5
I8) et celui du transfert 

inverse β (
5
I7

3
H6) ainsi que la durée de vie d’équilibre thermique. Le tableau  2.28  rassemble les 

résultats obtenus avec d’autres résultats rapportés dans la littérature.   
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Échantillon α (µs
-1

) β (µs
-1

) τ (ms) Références 

CaF2 :0.5 % Tm 0.5 % Ho 0.001066 0.001052 11.12  

Ce travail CaF2 :2 % Tm 0.5 Ho  0.001700 0.002100 13.74 

YLF : 4% Tm  0.5% Ho 0.00391 0.00427 14.55 

YLF : 4% Tm  1% Ho 

YLF : 4% Tm  1.5% Ho 

0.0049 

0.01222 

0.0052 

0.007187 

16.23 

18.674 

 

 

[Walsh1995] YLF : 5% Tm  0.5% Ho 

YLF : 6% Tm  1% Ho 

0.0058 

0.009152 

0.0071 

0.011415 

10.49 

13.10 

LuAG :5% Tm 5% Ho 0.0029 0.0059 9.89 

YAG: 6% Tm  1% Ho 0.0051 0.01114 11.75 

 

Tableau 2.28 : paramètres de transfert α et de transfert inverse β dans des cristaux dopés Tm co-dopés Ho 

À  partir des expressions de α  et β, nous avons calculé ensuite les paramètres P28 et P71. En 

effet, Walsh et al [Walsh 1999] ont démontré que les deux paramètres de transferts P28 et P71 

dépendent principalement de la température et que le transfert 
3
F4

5
I8 (P28) diminue alors que le 

transfert inverse 
5
I7

3
H6 (P71) augmente lorsque on augmente également la température. Lorsque la 

température est élevée, les niveaux supérieurs dans l’ion Ho
3+

 seront de plus en plus peuplés selon la 

statistique de Maxwell-Boltzmann et qui vont se désexciter ensuite vers le niveau 
5
I7, pour cela le 

transfert inverse P71 devient important. Le tableau 2.29 résume nos résultats mesurés à température 

ambiante  comparés avec d’autres matériaux. 

 

 

 

Échantillon P28 (x10-22 cm3 µs-1) P71 (x10-22 cm3 µs-1) P71 / P28 Références 

CaF2 :0.5 % Tm 0.5 % Ho 0.08702 0.08589 0.98  

Ce travail CaF2 :2 % Tm 0.5 %Ho  0.1387 0.0428 0.308 

YLF : 4% Tm  0.5% Ho 0.5601 0.07641 0.136 

YLF : 4% Tm  1% Ho 

YLF : 4% Tm  1.5% Ho 

0.6649 

0.5998 

0.0949 

0.1300 

0.1427 

0.22 
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YLF : 5% Tm  0.5% Ho 

YLF : 6% Tm  1% Ho 

0.8497 

0.6631 

0.1209 

0.1378 

0.1422 

0.2078 

[Walsh 1995] 

LuAG :5% Tm 5% Ho 0.4083 0.0836 0.2047 

YAG: 6% Tm  1% Ho 0.3713 0.1346 0.3625 

 

Tableau 2.29 : paramètres de transfertP28 et de transfert inverse P71 dans des cristaux dopés Tm co-dopés Ho 

mesurés à température ambiante. 

La constante d'équilibre  P71 / P28  indique  essentiellement comment les ions Tm
3+

 et Ho
3+

 

partagent l'énergie d'excitation. Le transfert  d'énergie Tm
3+
 Ho

3+
s’établit  dans les courtes  durées 

(premiers 50 à 100 µs) de déclin de fluorescence. Après l'excitation, les ions Tm
3+

 et Ho
3+

 ont une 

certaine énergie en tant que système combiné qui est en  accord avec les statistiques  de Boltzmann 

pour maintenir la répartition d’énergie entre eux. Bien que la quantité totale d'énergie dans  les 

niveaux excités, Tm (
3
F4) et Ho (

5
I7), diminue, la répartition de cette énergie entre les deux ions atteint 

finalement un équilibre et les ions Tm et Ho se relaxent  à la même vitesse. Pour évaluer la valeur du 

transfert efficace en vue d’une émission à 2µm (
5
I7

5
I8), il est donc intéressant de comparerle rapport 

P71 / P28 . Le rapport mesuré montre que le transfert d’énergie de l’ion Tm vers l’ion Ho, aux 

concentrations considérées, est plus efficace dans YLF par rapport au YAG,LuAG et CaF2. .Le faible 

transfert TmHo dans  la matrice CaF2 peut s’expliquer par la présence d’autre types de transfert tel 

que la relaxation croisée et la migration d’énergie entre les agrégats des ions Tm
3+

 d’une manière très 

importante comme nous l’avons vue dans le paragraphe( C.5.3).  

 

 

Les mesures que nous avons effectuées sont basées sur le comportement temporel qui est 

décrit par le déclin de fluorescence. Nous avons calculé ainsi les micro paramètres de transfert CTm


Ho  

et CHo


Tm en utilisant la théorie de Forster Dexter  donnée par l’équation (2.39).  Nous avons alors 

calculé les intégrales de recouvrement entre les sections efficaces d’émissions et d’absorptions des 

deux ions dans les matrices CaF2 et YLF. Pour la matrice YLF, nous avons choisi les sections 

efficaces moyennes d’absorption et  d’émission et utilisé la méthode de réciprocité donnée par  

l’équation (2.9)  (C.f figures 2.55) 
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Figure 2.55 intégrales de  recouvrement entre l’ion Tm
3+

 et l’ion Ho
3+

 autour de 2µm 

 

Les résultats, comparés avec d’autres matériaux, sont résumés dans le tableau 2.30. 

 

Tableau 2.30 :micro paramètres du transfert à 300 K 

Conformément à ce que nous l’avons obtenu dans le tableau 2.29,  on a  trouvé la même 

tendance pour la constante d’équilibre θ(T) = C Ho


Tm / CTm


Ho. Le verre fluoré Zblan est la matrice 

hôte qui possède le coefficient de transfert  de l’ion  Tm vers l’ion Ho le plus élevé avec la plus faible 

constante θ(T). La matrice YLF semble la plus intéressante  par rapport aux autres cristaux en terme 

d’efficacité de transfert TmHo. 

En comparant le rapport des micro paramètres de transfert (tableau 2.30) avec le rapport des 

constante de transfert P28 et P71  (tableau 2.29), on remarque qu’il y a un facteur deux entre les deux 

Échantillon C Tm


Ho(x10-40 cm6/s) C Ho


Tm(x10-40 cm6/s) C Ho


Tm / CTm


Ho References  

CaF2 14.02
 

1.17 0.0835 Ce travail 

YLF 16.97 1.28 0.0754 Ce travail 

KYF4 4.8 0.6 0.125 [Sani 2006] 

YAG 10.89 1.14 0.1049 [Walsh 1997] 

YLF 16.90 1.24 0.0735 [Walsh 1995] 

ZBLAN 42.9 2.1 0.0489 [da Vila,2004] 
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rapports.en effet  pour YLF :Tm :Ho on a CHo


Tm / CTm


Ho  = 0.0754 alors que P71 / P28 =0.14, alors 

qu’on s’attend à ce que les deux rapports soient égaux. La différence entre ces deux rapports réside 

dans le fait que le rapport calculé avec les micros paramètres de transfert  ne tient compte que du 

transfert d'énergie résonnant via le recouvrement  spectral, alors que le rapport des constantes P71 / P28  

représente tous les types de transferts à la fois résonnants et non- résonnants.  

C.4.5. Transfert d’énergie Yb—Tm 

Comme nous l’avons évoqué précédemment, le transfert entre l’ion Yb
3+

 et l’ion Tm
3+ 

dans 

une matrice CaF2 est à priori est processus intéressant pour le pompage de ce matériau à 980 nm. En 

excitant les échantillons  dopés Tm
3+

et codopés Yb
3+

 à 980 nm, nous avons mesuré les durées de vie 

de fluorescence du niveau métastable 
2
F5/2 des ions Yb

3+
, à l’exception de l’échantillon CaF2 :5%Yb

3+
 

qui est excité autour de 760nm. La durée de vie de fluorescence du niveau 
2
F5/2 mesurée dans une 

matrice CaF2 :2%Yb
3+

 est de 2.4ms, concernant le cristal CaF2 :5%Tm
3+

, la durée de vie du niveau 
3
F4 

est d’environ 15 ms. On note K1 la valeur moyenne du taux de  transfert d'énergie de l’ion Yb
3+

 vers 

l’ion Tm
3+

. Néanmoins, ceparamètre est indépendant du tempset  il est  directement proportionnel à la 

concentration des accepteurs Tm
3+

. On a alors : 

 

                                   
YbfTmYbf FF

K
)(

1

)(

1

2/5

2
,2/5

21




                     

(2.59) 

 

Le tableau (2.30) regroupe toutes les durées de vie mesurées avec différents taux de dopage, ainsi que 

les taux de transfert K1 et  le rendement  de transfert  entre le niveau 
2
F5/2(Yb

3+
) vers le niveau 

3
F4(Tm

3+
) . 

 Tm(
3
F4) 

1.9µm  

Tm(
3
H4)  

1.51µm 

Yb (
2
F5/2) 

1.08µm  

Taux de 

transfert 

d’énergie K1 

(µs
-1

) 

Rendement de 

transfert, 

ηTE(%) 

 CaF2 :2% Yb   2.4ms   

CaF2 :4.49%Tm 16.21ms 0.54µs    

CaF2 :8%Yb,0.2%Tm 16ms 261µs 196µs 0.0047  92 

CaF2 :8%Yb,0.8%Tm 18ms 121µs 58µs 0.017  99 

CaF2 :5%Yb,2%Tm 10ms 65µs 20µs 0.050  99.9 

Tableau 2.31 : Durées de vie des niveaux 
3
H4 et 

3
F4 de l’ion Tm

3+
 , du niveau 

2
F5/2 du l’ion Yb

3+
et efficacité de 

transfert YbTm sous une excitation à 980 nm 

Pour la concentration la plus élevée en ion Tm
3+

 (CaF2 :5%Yb,2%Tm), la durée de vie du 

niveau 
2
F5/2(Yb) diminue jusqu’à 20µs et le rendement de transfert atteint une valeur maximale proche 

de 1. Pour une telle concentration,  toute l’énergie d’excitation est transférée aux ions Tm
3+

. Ce 

résultat montre que le pompage des ions Yb
3+

 à 980 nm est très efficace pour exciter les ions Tm
3+

 

dans leur état 
3
F4. En outre, la durée de vie du niveau 

3
F4 reste pratiquement inchangée (10-16ms) par 

rapport à celle d’un échantillon simplement dopé (τ=16 ms), ce qui indique que le transfert inverse de 

Tm
3+

 vers Yb
3+

,n’affecte pas de manière significative  la durée de vie du niveau 
3
F4. Concernant la 

durée de vie du niveau 
3
H4, celle-ci est considérablement réduite par rapport à celle calculée selon le 

formalisme de J.O  qui est d’environ 1.7ms  en raison du processus de relaxation croisée qui dépeuple 

ce dernier  au profit du niveau 
3
F4.   
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La plupart des paramètres de transfert d'énergie ont été évalués selon le paramètre de transfert 

W1 définit par l’expression suivante: 

                                       YbN

K
W 1

1 

                     

(2.60) 

 

A.Braud[Braud1999] a calculé ce paramètre pour  différentes matrices de fluorures 

dopées  Tm
3+

codopées Yb
3+

,  

 
 
 
 
 

 

 

 

 

 
Tableau 2.32. :Comparaison desparamètres de transfert W1 dans différents cristaux de fluorures 

 

Avec différents   rapports de concentration [Yb
3+

]/[Tm
3+

]  , il est difficile de faire une 

comparaison rigoureuse entre les valeurs de W1. Cependant,  La valeur de W1 calculée dans la matrice 

CaF2 est plus grandeque celles dans les autres cristaux de fluorures notamment dans l’YLF et le 

KY3F10. D’après les valeurs de W1 rapportées dans le tableau, le transfert d’énergie entre l’ion Yb
3+

 et 

l’ion Tm
3+

 est beaucoup plus efficace dans la matrice CaF2.  

Enfin, compte tenu  des résultats de cette étude spectroscopique et pour évaluer les phénomènes 

du transfert d’énergie, nous avons effectué des tests lasers sur les cristaux CaF2 :Yb
3+

 ,Tm
3+

Les 

résultats de ces essais se trouvent en annexe. 
 

 
Conclusion  

       Cette étude spectroscopique approfondie a permis de caractériser les ions Tm
3+

, Ho
3+

 et Yb
3+

 dans 

les matrices de fluorures CaF2 et YLF. Nous avons observé des bandes d’absorption et d’émission très 

larges autour de 1.9 et 2µm des ions Tm
3+

 et Ho
3+

 incorporés dans les deux matrices hôtes. L’effet du 

champ cristallin se traduit dans les résultats établis par  l’analyse de Judd-ofelt  sur les différentes 

configurations  matrices Hôtes/ions dopant (YLF/Tm ,YLF/Ho, CaF2/Tm et CaF2 /Ho). À l’issu de 

cette analyse, nous avons déterminé les durées de vie radiatives des niveaux 
3
F4 (Tm) et 

5
I7 (Ho) et il 

s’avère que ces  durées  sont beaucoup plus longues que celles rapportées sur d’autres cristaux. La 

durée de vie du niveau émetteur 
5
I7 de l’ion Ho

3+
varie typiquement de 14 à 17 ms et celle du niveau 

3
F4 de 10 à 12 ms pour l’ion Tm  alors qu’elle est de 5 à 10 ms dans les oxydes. Ce paramètre affecte 

la capacité d’un cristal laser à pouvoir stocker l’énergie, qui est essentielle pour les lasers fonctionnant 

en régime déclenché ou en blocage des modes. Cela permet aussi d’avoir une meilleure inversion de 

population. Les spectres de fluorescences nous ont montré d’une part la prédominance de l’émission 

du niveau 
3
F4  vers le niveau 

3
H6 autour de 1.9µm par rapport à celle du niveau 

3
H4 vers le niveau 

3
F4 à 

1.45µm dans l’ion Tm
3+

, et d’autre part, l’efficacité de transfert d’énergie depuis le niveau 
3
F4 vers le 

niveau 
5
I7 qui émet autour de 2µm. Ce résultat a confirmé le choix de l’ion Tm

3+
 comme 

sensibilisateur de l’ion Ho
3+

en absence de sources de pompage autour de 1.9µm. 

Echantillon W1 (x10
-18

cm
3
/s) Références 

CaF2 :8%Yb,0.2%Tm 2.39  

Ce travail 

 
CaF2 :8%Yb,0.8%Tm 7.5 

CaF2 :5%Yb,2%Tm 40.8 

YLF :0.5%Yb,5%Tm 4.7  

 

[Braud 1999] 
YLF :0.5%Yb,7%Tm 6.2 

KY3F10 :0.5%Yb,5%Tm 12.8 

KY3F10 :1%Yb,5%Tm 13.1 

BaY2F8 :0.5%Yb,5%Tm 5.1 
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En mesurant les durées de vie de fluorescences du niveau émetteur 
3
F4 pour différentes concentrations 

en ion Tm
3+

et en se basant sur une étude  détaillée des transferts d’énergie entre ces ions, il est apparu 

que la matrice CaF2 :Tm  est plus favorable par rapport à YLF :Tm  en vue d’une application laser 

autour de 1.9 µm grâce à une meilleur efficacité du processus de la relaxation croisée. 

Les différentes approches utilisées  pour quantifier les taux de transfert et transfert inverse entre le 

niveau 
3
F4(Tm) et celui 

5
I7 (Ho) ont montrées, après une brève comparaison avec d’autre cristaux y 

compris le CaF2, que la matrice YLF est la plus appropriée pour assurer un transfert efficace en vue 

d’une émission à 2µm. 

Enfin, la matrice CaF2 dopée Tm et codopée Yb qui peut être excitée à 980 nm semble une solution 

intéressante pour peupler le niveau 
3
F4(Tm

3+
) par l’intermédiaire du niveau 

2
F5/2 (Yb

3+
)  avec des 

rendements  de transfert très élevés (99.9%) pour des concentrations en dopants optimisées 
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Chapitre 3  

 Laser à 2 µm « Thin disk » basé sur  une 

couche de fluorure épitaxiée 
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Introduction 
            Les sources lasers à solides  de forte puissance pompées par diode, n’ont cessé d’évoluer au 

rythme des nouvelles découvertes et des nouveaux besoins. La montée en  puissance de ces sources a 

conduit au développement de plusieurs types d’architectures laser, telles que les cavités à base de 

cristaux massifs, de slabs, de disques minces (thin-disks),  de fibres optiques  ou encore  sous la forme 

de guides d’ondes (nous détaillerons l’architecture guide d’onde dans le 3
éme 

chapitre).  Chaque 

architecture présente un certain nombre d’avantages et d’inconvénients, dont nous allons comparer les 

performances selon les critères suivants : 

 Le Gain : C’est le paramètre le plus important, il dépend d’une part de la section 

efficace (d’absorption / d’émission) de la transition mise en jeu ainsi que  de la 

différence de population entre les niveaux initial et terminal de la transition ; d’autre 

part il est aussi dépendant de la longueur du milieu à gain. Le peuplement des niveaux 

d’énergie est obtenu par pompage optique, qui se fait  le plus souvent à l’aide de 

diodes lasers dont la qualité de faisceau est assez médiocre et qui doivent être mis en 

forme pour chaque type d’architecture, afin d’exciter efficacement le milieu à gain 

considéré. 

 Les effets thermiques : les phénomènes thermiques sont des facteurs majeurs qui 

limitent le rendement et la montée en puissance des oscillateurs lasers. La chaleur 

générée par les milieux à gain peut induire plusieurs effets néfastes, tels qu’une 

lentille thermique, une fracturation du matériau ou une modification des propriétés 

spectroscopiques.  Le refroidissement se fait  par transfert thermique grâce au contact 

d’une surface avec un milieu très dissipateur de chaleur tel que le cuivre. Le rapport 

entre le volume du milieu à gain et la surface d’échange joue donc un rôle très 

important pour  la dissipation de la chaleur générée au sein du milieu actif.  

 La complexité de la cavité laser : on peut souligner une  simplicité remarquable pour 

le design des lasers à base de cristaux massifs, alors que  les architectures laser basées 

sur une configuration « thin-disks » mettant en jeu plusieurs passages de la pompe 

sont beaucoup plus complexes. 

Nous allons à présent faire un bref état de l’art   des performances laser obtenues autour de 2 µm en 

fonctionnement continu pour  différentes configurations.  

 

A. Lasers à solides émettant autour de 2 µm: différentes configurations 

d’oscillateurs 

           A.1.  Laser à base de cristaux massifs en pompage longitudinal 

         Les cristaux massifs dopés Tm
3+

 ou Ho
3+

 qui sont couramment utilisés dans une configuration de 

pompage longitudinale (figure 2.1) par diodes lasers possèdent de bonnes propriétés thermo-

mécaniques leurs permettant de supporter de fortes puissances de pompage. Le pompage longitudinal 

est la configuration classique la plus simple pour mettre en place un système laser et avoir un bon 

recouvrement entre le mode du faisceau pompe et celui du signal émis. Par contre, la divergence du 

faisceau de pompe délivré par les diodes lasers oblige à limiter la longueur du milieu à gain et 
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implique l’utilisation de cristaux fortement dopés. La limitation en puissance moyenne de cette 

configuration de pompage est due aux effets thermiques. 

 

Figure 3.1.  Schéma de principe de pompage longitudinal et illustration du problème de recouvrement 

 

            Le premier laser YLF:Tm
3+

  a été réalisé en 1990 par Esterowitz et al. [Esterowitz 1990] à 

l’aide d’un pompage par  lampe flash. De nombreuses améliorations ont ensuite été faites d’une part 

sur les systèmes de pompage et d’autre part sur la géométrie des milieux amplificateurs, ainsi que sur  

l’architecture des cavités. Lai et al. [Lai 2000] ont démontré une puissance record de 120  W à 2020 

nm avec du YAG:Tm
3+

  tandis que M.Schellhorn et al  [schellhorn 2008] ont obtenu une puissance de 

sortie de 30 W à 1907.5 nm pour une puissance de pompe de 70 W, en utilisant une cavité à bras 

repliée dont le milieu actif est un barreau de YLF:3.5%Tm
3
. Plus récemment, une puissance maximale 

de 50.3 W à 1940 nm et un rendement différentiel de 41.6% ont été obtenus  à partir de deux barreaux 

YLF :3% Tm
3+

  pompés par une diode laser délivrant une puissance maximale de  de 157 W ; la 

longueur d’onde d’émission a été sélectionnée à l’aide d’un réseau du Bragg et un étalon inséré dans la 

cavité  [Ding 2015]. 

              Des  puissances de sortie très élevées  ont également été extraites à partir des lasers YLF:Tm, 

servant notamment de source de pompage à des lasers dopés Ho. En effet,  pour le pompage de 

cristaux de YAG:Ho
3+

, Budni et al. [Budni 2000] élaborent un laser basé sur des cristaux de 

YLF:Tm
3+

 sous forme de barreaux refroidis à l’eau insérés dans une cavité à bras replié, émettant plus 

de 22 W à 1907 nm, sous un pompage longitudinal utilisant deux diodes lasers fibrées délivrant une 

puissance combinée de 60W. Un rendement de η=42% en fonction de la puissance incidente a ainsi pu 

être atteint dans cette configuration. Plus récemment, une  puissance de 8 W a été extraite à partir d’un 

cristal YAG :Ho
3+

 pompé par un laser YLF :Tm produisant 15.2 W de pompe. à base du 

YAG :Ho
3+

[Yue 2016] tandis la même matrice (YAG :Ho) a permis d’atteindre une puissance de 24W 

à 2124 nm à l’aide d’une source de pompe fibrée dopée Tm [Zhao 2015]. 

 

            A.2.  Les Laser Slabs 

            Les slabs sont des cristaux dont les dimensions typiques sont de l’ordre de 1x1 cm² de côté et 

présentant une faible épaisseur de 1 mm environ (figure 2.2). Les dimensions caractéristiques des slabs 

permettent d’utiliser un pompage par des barrettes de diodes délivrant de grandes puissances 

moyennes mais avec des faisceaux asymétriques. Pour  avoir une homogénéité spatiale des faisceaux 
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de pompage sur tout le volume du slab et afin d’éviter toute forme de dégradation local du milieu actif, 

il faut passer au préalable par une étape de  mise en forme des faisceaux de pompe. Les lasers slabs 

possèdent de bonnes propriétés thermiques grâce à l’évacuation de la chaleur sur une grande surface 

d’échange.  Pour drainer le maximum d’énergie du milieu à gain, il faut passer plusieurs fois dans le 

milieu à gain ce qui complexifie le design de la cavité. 

  

 

Figure 3.2.  Schéma explicatif du système laser slab [Russbueldt] 

 

            Le premier laser à base de matériau dopé thulium en configuration slab  a été réalisé par 

Dergachev et al [Dergachev 2002], à partir d’un slab de YLF:3.5%Tm
3+

 (22 x 6 x2 mm
3
), une 

puissance de sortie s’élevant à 18 W  à 1960 nm a ainsi été atteinte avec un seuil de 27 W et un 

rendement laser ηinc de 37 %, dans une configuration « simple-passage »  et pour une puissance de 

pompe de 80 W. Dans ces conditions, le laser fonctionne en régime multimode. Des bonnes  

performances ont été obtenus avec un cristal YLF :2%Tm [So2006a]  de géométrie  slab dans une 

cavité plan-concave; un rendement laser en puissance absorbée ηabs= 44%  a été atteint tandis qu’un 

rendement de ηabs= 52% a été obtenu dans les mêmes conditions mais avec un barreau YLF :4%Tm. 

En outre  une fracture du cristal massif se produit avec une puissance absorbée dépassant 38 W. Cette 

fracture se produit sur un barreau de YLF :2%Tm  en dépassant 40W de puissance absorbée. 

L’utilisation d’un Slab  YLF :2%Tm (20x9x1.5 mm
3
) pompé par une barrette de 6 diodes lasers 

délivrant une puissance de 250 W à 792 nm, permet en revanche d’obtenir une puissance de sortie  de 

68 W à 1910 nm avec un rendement ηinc= 40 %. En 2009, Schellhorn et al [Schellhorn 2009] ont 

développé un laser à slab YLF :2%Tm  délivrant une puissance maximale de 148 W à 1910 nm pour 

une puissance de pompe de 554 W et un rendement en puissance absorbée de 41%.Enfin, récemment, 

Haitao et al  ont obtenu une puissance de 36.4 W à partir d’un laser slab YAG :Tm
3+

 pour une 

puissance de 184W de pompe soit une efficacité laser de 24%, mais avec un faisceau laser de très 

bonne qualité (M²=1.23)[Haitao 2017]. 

 

             A.3.  Les lasers à  fibres dopées terres-rares 

              L’avantage principal de cette architecture est le meilleur recouvrement entre le faisceau 

pompe et le laser sur de grandes distance grâce au guidage par la fibre. Il est ainsi possible d’extraire 
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de fortes puissances moyennes. Les fibres optiques double gaine, illustrées par la figure 2.3, sont 

constituées : d’un cœur actif dopé avec des ions terres-rares et éventuellement Co-dopé aluminium ou 

germanium pour relever son indice de réfraction, d’une gaine optique généralement constituée de 

silice très pure, lorsqu’il s’agit de fibres optique à base de silice, et d’une gaine polymère ayant 

vocation à renforcer la tenue mécanique des fibres. On parle généralement de « pompage gaine » 

lorsque l’on pompe la fibre avec une diode laser qui présente un large faisceau de mauvaise qualité 

spatiale, difficile à coupler dans le cœur de la fibre et de « pompage cœur » lorsqu’il est possible 

d’injecter le faisceau de pompe dans le cœur actif de la fibre. Un très bon rapport surface sur volume 

de la géométrie fibre optique lui permet une très bonne gestion des effets thermiques; de plus le 

guidage optique réduit les effets de  lentille thermique. L’une des principales limitations concerne les 

effets non linéaires qui apparaissent à forte puissance. Les lasers à fibres optiques sont par ailleurs des 

systèmes  extrêmement compacts et robustes. 

 

  

Figure 3.3.  Schéma du principe du laser à fibre optique à double cœur 

 

            En 2005 Frith et al [Frith2005] ont développé un laser à fibre à base de silice dopée Thulium 

délivrant  une puissance de sortie de 85 W. En 2007, une émission monomode avec une puissance de 

415 W a été obtenue en fonctionnement continu  par Meleshkevich et al [Meleshkevich 2007]. En 

utilisant une fibre double clad dopée Tm
3+

 pompée par une diode laser à 792 nm, une puissance de 2.4 

W a été obtenue à 1936 nm [Yunjuin 2008]. Des performances remarquables ont été obtenues grâce à 

la conception d’un système laser à fibre dopé Tm à quatre étages d’amplification en produisant une 

émission monomode de très bonne qualité (M²=1.05) avec une puissance de 608 W  à 2040 nm et un 

rendement de 58% par rapport  à la puissance absorbée [Goodno2011]. 

            La montée en puissance dans les fibres à double gaine a été  fulgurante durant plus d’une 

décennie et il est intéressant de citer les travaux menés sur un laser à fibre dopée Tm à deux étages 

d’amplification délivrant une puissance  de 1 kW à 2050 nm[Ehrenreich 2010].  En utilisant un 

pompage « in –band » à 1908 nm, une efficacité laser de 90.2% a été également démontrée  sur un 

laser à fibre dopée Tm dont la puissance extraite est de 1.43 W à 2005 nm[ Daniel 2014].  En utilisant 

une fibre dopée Ho
3+

, Simakov et al [Simakov2013] ont obtenu une puissance de 30 W à 2120 nm et le 

laser produit également 18 W en fonctionnement à 2171 nm. 
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              A.4.  Laser à disque mince ou « Thin - Disk » 

               Le concept du disque mince a été introduit en 1994 par l’équipe d’A.Giesen  du laboratoire 

IFSW à l’université de Stuttgart et est actuellement utilisé à grande échelle dans les systèmes 

industriels [Giesen 1994]. Les disques minces sont des cristaux de quelques centaines de microns 

d’épaisseur et présentant un diamètre de l’ordre de quelques millimètres. Comme le montre la figure  

2.4, l’une des faces du disque est refroidie en étant collée sur un support dissipateur de chaleur et des 

films AR/HR peuvent aussi être déposés sur les faces du disque, afin de permettre l’oscillation laser 

dans la cavité et d’en extraire le maximum d’énergie.  Dans cette configuration, le transport de la 

chaleur se fait le long de l’axe du disque. Par conséquent les effets de la lentille thermique ainsi que 

les contraintes mécaniques s’en trouvent fortement réduits. Le dimensionnement en puissance peut se 

faire en ajustant relativement la taille du faisceau de pompe sur le disque.            

 

 

 

   

                              

 

  

 

Figure 3.4 : Schéma illustrant le  principe d’une cavité laser à disque mince 

 

          Avec  cette géométrie, on peut extraire de fortes puissances lasers en jouant sur le nombre de 

passage du faisceau pompe dans le milieu actif. 

          La faible épaisseur du milieu actif  limite néanmoins le gain par passage et l’absorption du 

faisceau pompe. Un système optique permettant de faire de multiples passages du faisceau de pompe a 

été développé de manière à avoir une absorption maximum de la puissance de pompe. Ce système 

utilise un jeu de prismes et un miroir parabolique pour passer de nombreuses fois à travers le disque 

mince. La figure 2.5 montre un système optique, développé, pour effectuer 24 passages du faisceau de 

pompe sur le disque mince. Bien que ces montages soient disponibles commercialement et que leur 

production soit bien maitrisée, leur complexité intrinsèque impliques des coûts de fabrications 

conséquents. Pour le signal laser, le faible gain, ne pose pas de problème pour les oscillateurs, un seul 

passage dans le disque mince est bien souvent suffisant pour avoir une oscillation laser à condition 

d’utiliser des coupleurs de sorties de faible transmission. En revanche, l’utilisation de cette 

technologie pour concevoir des amplificateurs nécessite de multiples passages pour un gain qui reste 

également faible. Les applications de cette technologie en amplificateur se concentrent autour des 

systèmes régénératifs et des amplificateurs de forte puissance et de faible gain.  Le laser à disque 

mince est une architecture robuste mais aussi couteuse.   
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Fig 3.5 : Système de pompage multiples passages d’un laser à disque mince [source 1] 

 

             Il y a peu de résultats concernant les  sources lasers basées sur la technologie thin-disk dans le 

domaine autour de 2µm. Les premières démonstrations d'un tel dispositif ont été réalisée par 

l'approche « top-down », pour laquelle il s’agit  amincir un cristal  deYAG :10% Tm [Diening 1998]. 

Dans cette expérience le disque mince d’une épaisseur de 500 µm  est monté sur un élément Peltier 

dissipateur de chaleur et est pompé par une diode laser. La puissance de sortie générée alors est égale à 

2W pour 11.5 W de puissance de pompe incidente avec un rendement laser par rapport de la puissance 

incidente ηinc de 20 % et une puissance seuil P
seuil

inc de  1.24W. Par la suite, un deuxième résultat a été 

obtenu par le même groupe en utilisant la même matrice YAG avec un taux de dopage de 6% 

Tm
3+

[Berner 1999] et des disques plus épais de 650 µm, conduisant ainsi à une puissance de sortie de 

4 W. Néanmoins, dans ces deux cas, les expériences ont été faites avec des températures négatives 

réglées par le dissipateur de chaleur, respectivement à -30 ° C et -17 ° C , pour lesquelles 8 passages  

du faisceau de pompe à travers le milieu actif ont été nécessaires pour maximiser l’absorption. En 

outre, un laser à base d’un disque mince de LiLuF4 :12%Tm
3+

 [Stoeppler 2012]  a été également 

démontré, en utilisant la  technique d'élaboration « top-down ». Le disque mince ayant une épaisseur 

de 250 µm  et un diamètre de 6 mm. Le module du disque est construit pour 24 passages du faisceau 

de pompe, le disque mince  a été mis dans une boîte purgée avec de l'air sec où l'humidité relative peut 

être réglée sur rH = 3%, afin d’optimiser la puissance  de sortie au regard de l’absorption d'eau à la 

longueur d'onde considérée. Une puissance de sortie maximale de 21 W à 1,9 µm et un rendement 

maximale par rapport à la puissance incidente de 49% ont été obtenues en régime continu. Les 

performances laser  d’un disque mince de YAG:2% Ho
3+

 de 400 µm d’épaisseur et 5 mm de diamètre, 

pompé par une diode laser (24 passages du faisceau pompe)   a aussi été étudiée [schellhorn 2006] et 

une puissance de sortie de 9,4 W en régime continu (cw) a été obtenue à 2.09µm,  correspondant à un 

rendement laser  par rapport à la puissance de la pompe incidente de 40% et à un rendement optique-

optique de 36%. En 2011, G. Renz et al [Renz 2011] utilisent cette même matrice et le même dopage 

en ions Ho
3+

 de 2% , à la différence qu’ils utilisent un coupleur de sortie avec une transmission plus 

faible (Toc=1.5% au lieu de 2.1%). De cette manière, une puissance de sortie maximale  de 15 W, 

correspondant à un rendement laser par rapport à la puissance incidente de 37%, a été atteinte. 



  

128 
 

           Par ailleurs, une émission laser à  1,97 µm a également été démontrée en utilisant un thin-disk 

en céramique de Lu2O3 : 2%Tm
3+

  de 260 µm d’épaisseur. Une puissance de sortie de 250 mW a ainsi 

été obtenue en régime continu pour un simple passage de faisceau pompe [Saarinen 2013]. Un laser à 

base de YVO4:5%Tm en géométrie disque mince et d’une épaisseur de 440 µm a aussi été réalisé. Le 

milieu actif est pompé par une diode laser délivrant une puissance maximale de 1W et une puissance 

de sortie de 150 mW a été obtenue par simple passage de faisceau pompe [Zayhowski 1995]. Une 

émission  laser autour de 2.06 µm a été démontrée par Izawa et al [Izawa 2000], à partir d’un disque 

mince YLF : 6%Tm - 0.6% Ho aminci à 700 µm  d’épaisseur. Ainsi, pour un simple passage de 

pompe, une puissance de sortie de 70 mW a été obtenue pour 400 mW de puissance incidente. 

           Plus récemment, un laser  « thin-disk » réalisé par une technique dite « bottom-up » a été réalisé 

à partir d’une couche de KLu(WO4)2 :15%Tm
3+

, présentant une épaisseur  de 80 µm, épitaxiée sur un 

substrat de même nature non dopé  par la technique d’épitaxie en phase liquide (LPE) décrite dans le 

premier chapitre de ce travail . Avec un double passage du faisceau de pompe, une puissance laser de 

sortie de 140 mW a été extraite correspondant à un rendement de 9.8% par rapport à la puissance 

absorbée [Vatnik 2010]. La même étude a été faite  avec des épaisseurs de 200, 250 et 300 µm dans 

une configuration à 4 passages de la pompe en pompage par diode laser. L’émission laser a été 

obtenue à 1950 nm avec un rendement de 32% par rapport à la puissance absorbée pour l’échantillon 

de 300 µm d’épaisseur [Vatnik 2007].  Le tableau (3.1) fait un point non exhaustif des résultats 

obtenus autour de 2 µm en configuration disque mince. 

Matrice Epaisseur (µm) Technique de 

fabrication 

Nombre de 

passage de la 

pompe 

Puissance 

de sortie 

référence 

YAG :10%Tm 500 top-down 8 2 W [Diening 1998] 

YAG :6%Tm 650 top-down 8 4W [Berner 1999] 

LiLuF4 :12%Tm3+ 250 top-down 24 21W [Stoeppler 

2012] 

YAG:2% Ho3+ 400 top-down 24 9.4W [schellhorn 

2006] 

Lu2O3 : 2%Tm3+ 260 top-down 1 250 mW [Saarinen 2013] 

YVO4:5%Tm 440 top-down 1 150 mW [Zayhowski 

1995]. 

YLF : 6%Tm - 0.6% Ho 700 top-down 1 70 mW [Izawa 2000], 

KLu(WO4)2 :15%Tm3+, 80 bottom-up (LPE) 2 140 mW [Vatnik 2010]. 

KY(WO4)2 :3%Ho3+ 250 bottom-up (LPE) 2 1.57 W [Mateos 2017] 

 

Tab 3.1 : Différents résultats obtenus avec le laser en disque mince 

 

          A.5. comparatif des différentes architectures laser 

            Le cristal massif présente l’avantage d’une mise en place simple, en revanche il est limité en 

puissance à cause des effets thermiques. Les disques minces et les slabs, qui sont des dérivés des 

cristaux massifs permettent de mieux gérer les phénomènes thermiques et ainsi d’extraire une plus 
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forte puissance moyenne. Les fibres optiques permettent aussi d’extraire de forte puissance avec une 

très bonne gestion de la thermique. La configuration disque mince, même si elle est sensiblement plus 

complexe permet potentiellement d’atteindre des performances en puissances records. Nous avons 

regroupé les différentes architectures en comparants leurs performances dans le tableau suivant. 

 

 Cristal massif Fibre optique Slab Disque mince 

Effets thermiques xxx √ √√ √√√ 

Puissance x √√√ √√ √√√ 

Gain √ √√√ √√ Xx* 

Simplicité √√√ √√√ xx Xx 

 

Tab 3.2 : Comparaison entre les différentes configurations laser. * le gain en disque mince est faible pour un 

simple passage mais peut atteindre des valeurs élevées en multipass 

 

           Nous allons montrer dans ce chapitre le fonctionnement d’un laser en configuration  « thin-

disk » en régime continue (CW). A notre connaissance, il s’agit d’une première démonstration de 

fonctionnement laser de thin-disks épitaxiés de LiYF4 dopé Tm
3+

  obtenu par croissance sur un 

substrat de YLF non dopé par la technique d’épitaxie en phase liquide (LPE). Afin d’atteindre 

l’absorption et le gain requis, les couches épitaxiées sont fortement dopées avec 20% molaire d’ions 

Tm
3+

 pour des épaisseurs entre 80 µm et 240 µm. La technique d’élaboration et de préparation des 

« thin-disks épitaxiés » ainsi que leur caractérisation microstructurale sont détaillées dans le premier 

chapitre. Dans ce qui  suit, nous détaillons la spectroscopie des couches obtenues ainsi que les tests 

laser dans une configuration en simple passage du faisceau de pompe. Les résultats expérimentaux 

sont également corrélés à des simulations . 

 

  B. Couches minces de LiYF4 :Tm : Spectroscopie 
              Les spectres d’absorption, de fluorescence et la durée de vie des couches minces de 

LiYF4:Tm sont  présentés dans ce qui suit. 

       B.1.  Absorption  

        L’acquisition des spectres d’absorption des couches mince de LiYF4:Tm s’est faite ave avec le 

spectromètre Perkin Elmer qui est décrit dans le chapitre précédent (B.2.1). L’absorption a été mesurée 

pour la polarisation σ, en raison de l’orientation choisie du substrat (figure 3.14) 
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Figure 3.6 : Acquisition du spectre d’absorption 

 

           Le spectre d’absorption enregistré en densité optique (D.O) dans le domaine  750 nm à 2000 

nm pour la couche YLF :20%Tm de 210 µm d’épaisseur est rapporté en figure  3.7. Le spectre 

d’absorption brut enregistré présente un fond qui correspond aux pertes de Fresnel et aux pertes par 

diffusion. 
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Figure 3.7 : Spectre d’absorption brut en densité optique   YLF :20%Tm en  pol σ 

            Avant de calibrer le spectre obtenu en section efficace d’absorption, nous avons donc estimé 

les pertes par diffusion après avoir retranché les pertes par réflexion de Fresnel(RFresnel)  sur les faces 

d’entrée et de sortie de la couche. En incidence normale, le facteur  RFresnel   est le facteur de réflexion 

en intensité associé à un dioptre séparant l’air d’un milieu d’indice de réfraction n(λ)= no(λ) dans le 

cas d’YLF qui s’écrit de la manière suivante :  

  

E ┴ C 
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RFresnel =0.036  pour λ =1.9 µm. On désigne par F(λ) = -a λ+b  la valeur du fond (pertes totales) en 

fonction de la longueur d’onde avec a et b sont deux réelles ajustables selon l’égalité suivante (en 

dehors des bandes d’absorption) : 

0)()(   FDO  

Finalement, les pertes par diffusions Diff (λ) sont calculées de la manière suivante : 

)(2)()(  FresnelRFDiff   

Ce qui donne un pourcentage de diffusion par rapport aux pertes totales 

)(

100*)(
)(%)(






F

Diff
Diff 

 

          La densité optique est calibrée en section efficace et on trace alors sur la même figure (figure 

3.8) les  pertes par diffusion. Le spectre montre bien que la bande d’absorption correspondant à la 

transition 
3
H6

3
H4 présente un maximum à 793 nm qui est égale à 0.358x10

-20
 cm² avec une largeur a 

mis hauteur FWHM =45.5nm. Cette valeur est identique à celle mesurée avec un cristal massif YLF : 

Tm (C.f Chapitre 2). Entre le cristal massif et la couche mince, la forme du spectre est conservée et il 

n’y a pas d’élargissement des bandes d’absorption. En absorption, la couche garde les mêmes 

propriétés spectroscopiques que le cristal massif ce qui indique une bonne cristallisation de la couche.  

 

Figure 3.8 : Spectre d’absorption d’une couche mince  YLF :20%Tm en  pol σ 

           À la longueur d’onde de la pompe (atour de 800 nm), on a 3% de lumière diffusée tandis qu’à 

la longueur d’onde laser, on a seulement 1% de diffusion. Ces pertes, même si elles restent 

relativement faibles ont malgré tout un impact sur le système laser. On associe les pertes par diffusion 

à la présence des petits défauts dans la masse de la couche qui dépendent notamment de la qualité  de 

l’interface entre la couche dopée et le substrat non dopé. Il faut noté également qu’il existe dans ces 

couches minces des régions où la qualité cristalline est moins bonne, dans des zones où subsistent des 

inclusions de solvant (LiF). Nous verrons  plus tard, que les pertes par diffusion peuvent descendre à 

0.2% à la longueur d’onde de la pompe dans certaines zones de la couche.     
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       B.2.  Fluorescence 

        Les spectres de fluorescence ont été enregistrés en polarisation σ pour la même raison que celle 

évoquée dans le cas du spectre d’absorption. L’échantillon est excité par un laser Sa:Ti pompé par un 

laser Nd :YAG doublé en fréquence et   accordé à la longueur d’onde  de 793nm qui correspond au 

maximum d’absorption de la couche mince dopée Tm en polarisation σ. L’excitation se fait à 

différentes puissance. Le signal de fluorescence des transitions 
3
F4

3
H6 et 

3
H4

3
F4 correspond aux 

longueurs d’ondes 1780 nm et 1450 nm respectivement. Il est focalisé par une lentille achromatique de 

focale f=50 mm, sur la fente d’entrée du monochromateur (Triax 180) et un photo-détecteur  InGaAs 

permet de collecter la fluorescence dans les régions (1.2µm -1.8µm) et (1.2µm-2.3µm) (fig 2.10.a et 

b). La sortie du détecteur est  couplée à une détection synchrone (SR510 Stanford Research Systems )  

qui permet d’avoir un bon rapport signal sur bruit. Un programme LabVIEW pilote le 

monochromateur et permet l’acquisition des spectres. 

 

Figure 3.9 : Schéma du Montage expérimental pour l’acquisition des spectres de fluorescence  

 

 

Les figures (3.10.a) et (3.10.b) présentent l’évolution de signal de fluorescence autour 1.45µm et 

1.8µm en fonction de la puissance de pompe incidente à 793 nm. Les spectres ne sonts pas corrigés à 

la réponse optique du montage expérimental. 
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Figure 3.10 : Spectres de fluorescence au tour de 1.45 et 1.9µm pour une matrice YLF :20%Tm 

 

           La figure 3.10 présente les spectres  de fluorescence de YLF : 20%Tm entre 1350 nm et1800 

nm (figure (3.10.a)  et 1600 nm à 2000 nm (figure (3.10.b) et sous excitation à 793 nm. Le spectre 

d’émission est obtenu avec un spot d’excitation de rayon w0 = 17 µm. Le signal de fluorescence des 

couches minces est comparé à celui enregistré avec un cristal massif. Les deux bandes d’émission qui 

sont attribuées respectivement aux transitions 
3
F4

3
H6 et 

3
H4

3
F4 autour de 1470 nm et 1800 nm ne 

présentent pas de variation notable de forme comparées aux spectres obtenus sur les cristaux massifs. 

On peut noter une large bande spectrale de fluorescence autour de 1800 nm bien adaptée à la 

génération d’impulsions courtes. Dans les figures 3.11.a et 3.11.b  , les intensités de fluorescence à 

1450 nm et 1780 nm sont comparées en fonction du taux de pompage. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Figure 3.11 : Intensité de fluorescence   (a) : transitions 
3
H4

3
F4  I(450 nm)  et 

3
F4

3
H6 ( 1780 nm) (b) : rapport 

d’intensité de fluorescence I(1780nm)/I(1450nm)  en fonction de la puissance de pompe incidente pour wp = 

17μm   
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       L’analyse des deux graphes nous amène à distinguer deux domaines en fonction de la puissance 

de pompe : 

       * Pp < 0.5 w : l’intensité de fluorescence à 1780 est très importante par rapport à celle à 1450 nm 

qui reste négligeable : I(1780) = 65 x I(1450), en effet pour les concentrations en ions considérées, la 

formations des clusters favorise le processus de relaxation croisée (
3
H4 

3
F4),(

3
H6

3
F4) qui  reste 

largement prédominant à cette faible puissance de pompage. On trouve une dépendance quadratique 

de signal de fluorescence à 1450 nm et un signal de fluorescence à 1780 nm qui évolue linéairement 

en fonction de la puissance d’excitation.  

      **Pp > 0.5 w : la figure (3.11.b) indique également que l’intensité à 1450 nm augmente et nous 

avons un rapport d’intensité entre la fluorescence à 1780 nm et celle à 1450 nm qui s’effondre entre 

0.2W et 1 W de pompe. Cela confirme que l’émission à 1.45µm n’est plus négligeable suite au 

peuplement du niveau 
3
H4. En effet, à fort taux de pompage, le niveau 

3
H6 commence à se vider et le 

niveau 
3
H4 se désexcite vers le niveau 

3
F4. 

          D’autres types de transferts d’énergie peuvent intervenir pour peupler le niveau 
3
H4 à fort taux 

de pompage et avec une concentration élevée (20%Tm
3+

), Le processus  d’ « up-conversion » par 

exemple est à prendre en compte même s’il est moins probable en raison du mauvais recouvrement 

entre la transition (
3
H4

3
F4) et la transition (

3
H6

3
F4). Ce processus  peut être considérée comme un 

mécanisme de peuplement du niveau 
3
H4 .D’une manière générale, avec des concentrations élevées, la 

probabilité de transfert d’énergie vers des impuretés augmente de manière significative. 

      

       B.3.  Durées de vie de fluorescence 

        Le temps de vie expérimental du niveau 
3
F4 est mesuré en enregistrant le déclin du signal de 

fluorescence à une longueur d’onde fixe. L’échantillon est excité par un oscillateur paramétrique 

optique (OPO) accordable entre 400 et 2400 nm, pompé par un Nd
3+

 : YAG pulsé, dont les impulsions 

durent entre 5 et 6 ns, avec un taux de répétition de 10Hz. Le signal de  fluorescence est collecté et 

focalisé sur l’entrée d’un monochromateur ORIEL par une lentille. Le signal en sortie est analysé par 

un photomultiplicateur pour l’émission autour de 800 nm  ou un détecteur InGaAs pour l’émission 

autour de 1900 nm, et envoyé vers un oscilloscope TDS 3032 qui enregistre le déclin de l’intensité du 

signal de fluorescence.  Les déclins de fluorescences expérimentaux sont ajustés  ensuite par la 

fonction suivante :  

mes

t

eItI




 0)(  

      Avec I(t) l’intensité de fluorescence, I0 l’intensité à t=0 et τmes la durée de vie de fluorescence. La 

figure (3.12.) représente le déclin de fluorescence à 1.9 µm du niveau 
3
F4 pour la transition 

3
F4 → 

3
H6, 

suite à une excitation à 793 nm 

 

 

(3.5) 



  

135 
 

0 2 4 6 8 10

-0,04

-0,02

0,00

0,02

0,04

0,06

0,08  mesure

 Fit

YLF :20%Tm 

τ 
3
F4 = 1. 37 ms 

 

 

In
te

n
s

it
é

 d
e

 f
lu

o
re

s
c

e
n

c
e

 (
U

.a
)

temps (ms)

λexc= 793 nm 

λémi= 1904  nm 

 

 

 

Figure 3.12 : Déclin de fluorescence mesuré à 1,9 μm (transition 
3
F4 → 

3
H6) après excitation dans le niveau 

3
H4. 

        L'ajustement sur une loi exponentielle conduit à une durée de vie de fluorescence mesurée τmes= 

1.37ms. La valeur de durée de vie radiative obtenue par le calcul Judd-Ofelt, τR = 10 ms confirme la 

présence  des transferts d’énergie qui dépeuplent le niveau 
3
F4 et qui est principalement lié  au fort taux 

de dopage en ions Tm
3+

 (20%). 

       Le déclin de fluorescence a également été enregistré pour le niveau 
3
H4 à l'aide de l'émission 

3
H4 

3
H6 (λ = 811 nm). Les résultats sont présentés à la figure (3.13). 
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Figure 3.13 : Déclin de fluorescence mesurée à 810 nm (transition 
3
H4 → 

3
H6) après excitation directe du niveau 

3
H4 

         La courbe de déclin obtenue n'est pas purement exponentielle (cf. chapitre 2). La durée de vie 

calculée a été estimée à 2 µs. Cette valeur est bien en dessous de la durée de vie radiative τR = 1.48 ms 
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calculée par l'analyse de Judd-Ofelt. Associée à la nature non-exponentielle du déclin, la faible durée 

de vie démontre la forte probabilité des transferts d'énergie entre ions Tm
3+

 suivant le mécanisme de 

relaxation croisée ainsi que le phénomène de migration entre les ions proches voisins qui aboutit vers 

des impuretés et se traduit également par une extinction de la fluorescence de ce niveau.  

         Dans le tableau 3.3 , on compare les durées de vie mesurés dans la couche mince YLF :20%Tm 

avec celles mesurées dans un cristal massif YLF :3%Tm. 

 

 Durée de vie de fluorescence 

Niveau YLF :20%Tm YLF :3%Tm 

3
F4 1.37 ms 16.8 ms 

3
H4 2 µs 250 µs 

 

Tableau 3.3: comparaison entre les durées de vie dans une matrice YLF :Tm 

 

       On remarque que la durée de vie des niveaux 
3
H4 et 

3
F4 dans une matrice YLF dopée 20 % en ions 

Tm
3+

 est réduite par rapport à celle des cristaux dopée 3 %. En effet  à faible dopage, les ions se 

trouves dans les sites isolés où les interactions entre ions voisins sont peu probables. Dans le cas du 

YLF :3%Tm, on mesure τmes = 16.8 ms pour le niveau 
3
F4, elle est proche de la durée de vie radiative 

calculée par l’analyse de Judd- ofelt τR = 10 ms alors que pour le niveau 
3
H4 on a τmes = 250 µs en 

contrepartie une durée de vie radiative de τR = 1.48 ms. Le mécanisme de relaxation croisée est donc 

déjà très présent à cette concentration tandis que les processus de dépeuplement du niveau 
3
F4 restent 

non négligeables.  

     C.  Mesure laser en pompage Saphir-Titane 

      C.1. Montage expérimental  

        Les premiers tests laser effectués sur des couches de LiYF4 :Tm  épitaxiées ont été effectués  dans 

une cavité plan-concave avec un miroir de sortie ayant un rayon de courbure Roc = 100 mm. (Figure 

2.20). 

       La source de pompage du laser en disque mince LiYF4 :20%Tm est un laser Ti :Sa accordable 

entre 750 et 1100 nm régime continu pompé par un laser  Nd :YAG doublé en fréquence, calé à 793 

nm, ce qui correspond à la section efficace d’absorption maximale pour la  transition 
3
H6

3
H4. Le 

pompage se fait en polarisation σ ; le champ électrique est perpendiculaire à l’axe cristallographique c. 
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Figure 3.14: schéma du montage expérimental utilisé pour l’oscillateur en disque mince YLF :20%Tm 

 

          La couche mince YLF :20%Tm est placée près du miroir d’entrée, à une distance 

micrométrique. L’échantillon a été préalablement  poli avec des surfaces planes et parallèles. Compte 

tenu du fait qu’il ny a pas de traitement antireflet, ceci réduit considérablement les pertes dûes aux 

réflexions de Fresnel en raison de l’effet d’étalon de Fabry-pérot lorsque la cavité est correctement 

alignée. Les échantillons ont été collés sur un support en cuivre avec de la laque d’argent sans autres 

dispositif de refroidissement. Le support comportait un trou de 2 mm en son centre, une rotation 

autour de l’axe optique de la cavité laser et une translation suivant cet axe est possible pour optimiser 

la position de l’échantillon.  Le coupleur d’entrée  est un miroir plan à haute réflexion (HR) à 1.9µm et 

haute transmission 99% à la longueur d’onde de la pompe, à 793 nm. La transmission du coupleur de 

sortie Toc est variable (2%,5%,8% et 10 %) à la longueur d’onde laser, avec une réflexion de 55% de 

la longueur d’onde de pompe ce qui permet de recycler partiellement le faisceau de pompe transmis 

par la couche. La focalisation du faisceau pompe se fait grâce à une lentille achromatique de distance 

focale f=50 mm. La géométrie du faisceau de pompe (2ω0=34µm @ 1/e²) a été mesurée avec la 

méthode de la  lame de rasoir, la distance de Rayleigh Zr=πω²0/λ = 1145 µm est plus grande que 

l’épaisseur de la couche (e =240 µm). Le faisceau de pompe est haché avec un rapport cyclique de 50 

% afin de minimiser la charge thermique sur l’échantillon. Le laser Sa :Ti fournit une puissance 

maximale de sortie de 3.8 W à 793 nm. Ce faisceau de est de bonne qualité spatiale avec un M² proche 

de 1Le faisceau laser à 1.9µmest aligné et optimisé à l’aide de cartes infra rouge. Un filtre 

interférentiel passe-haut (>1.4µm) permet de couper la longueur d’onde de pompe et de transmettre 

50% de puissance autour de 1.9µm. Le signal optique issu de la cavité est envoyé sur un 

monochromateur équipé d’un photo détecteur InGaAs  étendu (1.2 µm-2.3µm) avec une résolution 

spectrale de 1 nm ce qui permet d’enregistrer la fluorescence émise par l’échantillon et l’émission 

laser. Les mesures de puissance laser se font à l’aide d’un Wattmètre (Field max2 cohérent)   

 



  

138 
 

     C.2. Résultats  

     L’émission laser a été obtenue sur des échantillons de différentes épaisseurs et pour différents 

coupleurs de sortie avec une bonne efficacité. Les performances du laser en régime continu (CW)  sont 

mesurées en fonction de la puissance incidente. Les valeurs de puissances de pompe et laser  sont 

données en puissances crêtes calculées à partir de la puissance moyenne en appliquant simplement un 

facteur deux (le rapport cyclique du hacheur est de 50 %).  

La figure (3.15) montre la variation de puissance de sortie du laser à 1.9 µm avec l’échantillon de 240 

µm d’épaisseur en fonction de la transmission de coupleurs de sortie (Toc=2%,5%,8% et 10%). 

L’efficacité maximale est obtenue pour le coupleur de sortie ayant la transmission la plus faible 

(Toc=2%). Avec un rendement différentiel en puissance incidente  de 8.9%. Une puissance maximale 

de 306 mW a été obtenue à 1.9 µm pour un seuil de pompage de 145mW. Avec des coupleurs de sortie 

de plus grandes transmissions, le rendement diminue et le seuil laser augmente, il est de 5.5% avec le 

coupleur de sortie de transmission Toc=10% avec un seuil de 852 mW. Ce résultat peut paraître 

inattendu  car , en général, le rendement et le seuil augmente avec la transmission du miroir de sortie. 

Au seuil laser le gain compense les pertes, avec une transmission plus importante les pertes de la 

cavité augmentent ce qui se traduit par la nécessite d’un gain supérieur et donc d’un pompage optique 

plus important. Le rendement est, quant à lui, proportionnel au produit du rendement d’absorption par 

un terme lié aux pertes de la cavité et le terme lié aux pertes croit avec la transmission du miroir de 

sortie. Pour expliquer cette chute de rendement laser, il faut considérer que le rendement d’absorption 

diminue avec la puissance de pompe nécessaire pour atteindre le seuil.  Cet effet est possible si on 

considère que l’on est en situation de saturation de l’absorption et que plus le seuil laser augmente plus 

l’absorption de la pompe est faible. Cette approche sera modélisée dans le paragraphe suivant. 
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Figure 3.15 : Puissance laser de sortie à 1.9 µm  en fonction de la puissance pompe incidente d’un oscillateur 

laser en disque mince (240µm) 

          Pour optimiser les résultats obtenus, nous avons testé le rendement laser en puissance incidente 

pour l’échantillon de 240 µm d’épaisseur en fonction d’un deuxième paramètre qui est la taille du 

faisceau de pompe. Le faisceau incident ayant un profil gaussien, déplacer la lentille le long de l’axe z 

revient à faire varier le rayon du faisceau pompe selon l’axe de propagation.  
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Nous avons réalisé les tests lasers avec un rayon du faisceau pompe variant de ωp=17,35 à 80 µm. 

   

Figure 3.16 : Evolution du rendement laser en fonction du waist de la pompe Wp et de la transmission de 

coupleur de sortie (Toc)   

 

         La figure (3.16) montre l’évolution du rendement en puissance incidente ηinc en fonction du 

rayon de faisceau de pompe ωp et de la transmission du coupleur de sortie Toc. Nous avons un 

maximum de rendement laser ηinc =8.9 %pour un ωp le plus petit possible (ωp = 17 µm) et pour une 

transmission la plus faible possible (Toc= 2%). En augmentant ωp jusqu’à 80 µm et en gardant la 

même transmission (Toc=2%), on remarque que le rendement différentiel en puissance incidente chute 

vers ηinc = 3.5 %. 

         De façon générale, nous avons remarqué qu’en fixant la taille du faisceau de pompe et en 

augmentant la transmission du coupleur de sortie, le rendement décroit au fur et à mesure. Dans ce 

diagramme on a un minimum correspond ηinc (ωp= 80µm ,Toc =8%) =1% et un maximum ηinc (ωp= 

17µm ,Toc =2%) =8.9%. Ces résultats confirment que ηinc (ωp,Toc) est une fonction décroissante en 

fonction de  ωp et Toc comme indiqué par les flèches sur la figure. Le rendement laser n’est donc pas 

ici une fonction linéaire croissante avec la transmission du coupleur de sortie. Nous verrons par la 

suite une explication possible  qui permet d’expliquer ce comportement grâce à un modèle numérique 

intégrant l’ensemble des processus en jeu dans ce système laser.   

 

          La seconde série de mesures porte sur l’étude du fonctionnement laser des différents 

échantillons disponibles d’épaisseur variable (84µm, 100µm ,240 µm et 240µm), en utilisant un 

coupleur de sortie de transmission fixe (Toc=2%, qui a fourni  les meilleurs performances dans la 
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première série de mesures). Les essais lasers ont été effectués dans les mêmes conditions que 

précédemment. Les courbes de rendements en puissance incidente sont présentées en figure (3.17) 
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Figure 3.17 : Puissance laser de sortie en fonction de la puissance de pompe incidente pour différentes épaisseurs 

de disques minces (Toc= 2%) 

 

           On remarque que l’efficacité laser ainsi que la puissance laser extraite augmente avec 

l’épaisseur de la couche. ηinc varie de 1.8% pour la couche d’épaisseur 84 µm jusqu’à 8.9 % pour celle 

de 240 µm d’épaisseur. Une différence d’épaisseur de 30 µm conduit à un écart de 1.2 % en 

rendement différentiel par rapport à la puissance incidente.  La dépendance de l’efficacité laser avec 

l’épaisseur s’explique bien sur par l’augmentation de la puissance de pompe absorbée lorsque 

l’épaisseur de la couche augmente, mais elle peut dépendre aussi de la qualité de la couche (pertes par 

diffusions ,impuretés , interface couche –substrat..). En outre, pour les faibles épaisseurs, on se trouve 

dans un régime de forte saturation de l’absorption. Comme précédemment, il est la aussi difficile de 

donner les rendements laser en fonction de la puissance absorbée à cause de l’effet de cet effet de 

saturation de l’absorption qui rend difficile la détermination exacte de la puissance absorbée par 

l’échantillon. Nous avons regroupés les résultats lasers obtenus dans le tableau suivant (tableau 3.4). 

 

Épaisseur de couche (µm) 240 240 240 240 210 100 84 
Toc (%) 2 5 8 10 2 2 2 
Rendement différentiel 

ηinc (%) 
8.9 7,8 6,7 5,5 7,7 2,5 1,8 

Puissance de sortie   

maximale (mW) 
306 220 209 170 233 140 93 

Puissance de pompe 

incidente au seuil (mW) 
145 266 310  852 640 890 1019 

 

Tableau 2.4 : Résultats laser obtenus   
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        Afin de la caractériser spectralement, le  laser est renvoyé vers un monochromateur (Triax 180) 

couplé à un photo-détecteur  InGaAs (1.2µm-2.3µm) et à une détection synchrone. On peut observer la 

longueur d’onde d’émission sur les figures 3.18.a,b. Celle-ci est centrée autour de 1907 nm, avec 

parfois, selon le réglage de la cavité, un basculement vers une longueur d’onde voisine, ou un 

comportement multimodes, avec deux longueurs d’ondes d’émission (figure 3.18 b).  

 

 

 

 

 

 

 

Figure 3.18 : Longueurs d’ondes d’émission laser 

       Pour déterminer la polarisation du faisceau laser, nous avons placé un polariseur en sortie de 

cavité et contrôlé l’extinction du faisceau laser en fonction de la rotation des axes du polariseur.  Le 

laser est polarisé linéairement, sur un axe vertical par rapport à la cavité.  

      Pour estimer l’efficacité du laser par rapport à la puissance de pompe absorbée, nous avons calculé 

la puissance absorbée au seuil. En effet, la mesure seule de la transmission de la puissance de pompe 

par l’échantillon sous-estime l’absorption puisque le coupleur de sortie réfléchit une partie de la 

puissance de pompe. Nous avons donc modélisé l’absorption dans le paragraphe suivant. 

       Le modèle permet aussi de simuler la puissance laser extraite et prend en compte plusieurs 

paramètres tels que les transferts d’énergie et la saturation de l’absorption. Le détail est développé 

dans le paragraphe suivant.   

 

      D. Modélisation  
        L’oscillateur laser en géométrie disque mince YLF :20%Tm en régime continue (cw) est 

modélisé avec un ensemble d’équations couplant l’inversion de population avec l’évolution de 

l’intensité laser. Nous avons utilisé un modèle simple pour décrire l’inversion de population en 

considérant que pour chaque photon de pompe absorbé depuis le niveau (
3
H6) on associe ηsq ions Tm

3+
 

dans l’état excité 
3
F4 et par la suite ηsq photons laser émis autour de 1.9µm avec 0 < ηsq ≤ 2. Le 

paramètre ηsq est le rendement quantique directement lié à la relaxation croisée (« self- quenching »). 

C’est un paramètre directement corrélé à l'efficacité quantique  et qui est égal à 2 dans le cas idéal, 

lorsque la relaxation croisée est totale. Lorsqu’il existe d’autre transferts d’énergie, transfert radiatif et 

transfert non radiatif, la relaxation croisée diminue et ηsq est inférieur à 2 . 

        Ce modèle tient compte des pertes de réabsorption des photons laser et de la saturation de 

l’absorption de la pompe. Nous avons utilisé un faisceau de pompe de taille petite (wp =17 µm) pour 

diminuer la puissance de pompe seuil  afin d’obtenir une oscillation laser pour un coupleur de sortie de  

transmission Toc =10 %. Les processus de transferts d’énergie suivants ont été pris en compte dans ce 
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modèle: la relaxation croisée et la migration d’énergie vers une impureté ou un défaut (Fig. 3.19). 

L’up-conversion a été négligée. 

 

Figure 3.19 : Diagramme d’énergide l’ion Tm
3+

 et processus de transferts 

 

         Le diagramme d’énergie de l’ion trivalent Tm
3+

 représenté sur la figure (3.19) peut s’apparenter 

à un système à trois niveaux car les niveaux 
3
H5 et 

3
F4 sont très proches.  

         Les populations N1 du niveau 
3
H6, N2 du niveau 

3
F4 et N3 du niveau 

3
H4 sont régies par les 

équations suivantes : 
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       Ntot est le nombre d’ions Tm
3+

 total par cm
3
. Ip  et I sont respectivement  les intensités du faisceau 

pompe et laser. Elles sont exprimées en Photons/cm².  σp est la section efficace d’absorption de la 

pompe à 793 nm, σabs et σem sont les sections efficaces d’absorption et d’émission à la longueur d’onde 

laser, τ2 et τ3 sont les durées de vie radiatives des niveaux 
3
F4 et 

3
H4 respectivement. On désigne par C0 

le micro-paramètre de relaxation croisée exprimé en cm
3
.s

-1
 et Kd le paramètre de migration d’énergie 

vers un défaut ou une impureté dans la matrice fluorée, qui s’exprimé en s
-1

. 

 

       On considère comme négligeable la désexcitation radiative depuis le niveau 3(
3
H4) devant la 

désexcitation non radiative par les mécanismes de relaxation croisée et la migration d’énergie entre les 

ions Tm
3+

 donc N3/τ3 << KdN3 et C0N1N3 . L’équation 3.7 s’écrit alors comme suit: 

33101
3 NKNNCIN

dt

dN
dpp   

 

       En régime stationnaire, les variations temporelles de toutes les variables telles que les populations 

des niveaux 1, 2 et 3 sont nulles les équations (3.6) (3.8) (3.9) s’écrivent de la manière suivante : 
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 D’après les équations (3.10) et (3.11) on a : 
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        On remplaçant N3 dans l’équation (3.13) par sa valeur donnée par l’équation (3.14), on peut 

écrire : 
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Les équations (3.8),(3.14) et (3.15) donne un système d’équation de second degré de la forme : 
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Avec : 
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           On peut déduire alors la valeur de N1 : 
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          La valeur 01 
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N  est a  été rejetée car elle ne correspondait  pas à une réalité physique donc 
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        On injectant l’équation (3.14) dans l’équation (3.10) on trouve l’expression suivante : 
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        On peut alors introduire le paramètre ηsq, rendement quantique qui définit le nombre de photon 

émis à 1.9µm pour un photon absorbé à 793 nm : 
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Où  ηsq s’exprime de la manière suivante : 
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          L’équation (3.21) illustre la dépendance de du rendement quantique ηsq  en fonction du micro-

paramètre C0 ainsi que du paramètre de migration vers les défauts et les impuretés  Kd . En effet, dans 

le cas idéal, pour un photon absorbée à 793 nm, la relaxation croisée  porte deux ions Tm
3+

 dans l’état 

excité 
3
F4 et donc deux photons émis autour de 1.9 µm ce qui équivaut à ηsq  =2. Cette égalité est 

valable seulement en l’absence de migration d’énergie (Kd=0). En revanche  au fur et à mesure que Kd 

augmente le paramètre ηsq diminue.  

           En utilisant l’expression de N1 donnée par l’équation (3.18) injectée ensuite dans l’équation 

(3.21), nous pouvons étudier l’évolution du paramètre ηsq en fonction Kd  pour différentes valeurs de 

C0 (figure 3.20)  et différentes puissances de pompage.(figure 3.21) 

(3.20) 

 

(3.21) 

 

(3.17) 
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Figure 3.20 : Variation du rendement quantique en fonction de la migration d’énergie pour une puissance de 

pompe proche de zéro 

 

            Avec un taux de dopage assez élevé (20% en ions Tm
3+

, la relaxation croisée Tm(
3
H4 → 

3
F4); 

Tm(
3
H6 →

3
F4), est en compétition avec la migration d’énergie. Sur la figure (3.22), on remarque que 

pour une puissance de pompe qui tend vers zéro (c'est-à-dire, physiquement une population du niveau 

fondamental proche de la population totale)  et des petites valeurs  de C0 =2.10
-17

,4.10
-17

 et 6 ,4.10
-17

 

cm
3
.s

-1
, et Kd=0 s

-1
 , le rendement quantique chute mais reste autour de 2. En revanche, lorsque  Kd 

augmente, la  migration d’énergie vers les impuretés devient prédominante, et le rendement  ηsq  

décroit rapidement jusqu’à atteindre zéro quand Kd= 10
7
 s

-1
. Etant donné que le mécanisme de la 

relaxation croisée est une des clefs du fonctionnement laser autour de 1.9µm, le phénomène de 

migration d’énergie qui intervient  avec les taux de dopage élevé va donc avoir un impact important 

sur l’efficacité d’émission  autour de 1.9µm.  
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Figure 3.21 : Variation d’efficacité quantique de relaxation croisée en fonction migration d’énergie  pour 

différentes puissance de pompage  

          La figure (3.21) montre que le taux du pompage a aussi naturellement un impact sur le terme ηsq 

qui décroit avec la diminution de N1. Pour la même valeur de Kd , le rendement décroit. Cela implique 

que, lorsque l’on augmente la transmission du coupleur de sortie, les pertes dans la cavité augmentent, 

et pour les compenser, on doit augmenter le pompage et donc la puissance seuil augmente également 

ce qui fait chuter ηsq. Ce résultat va dans le même sens que les valeurs expérimentales qui montrent 

que le rendement laser diminue avec la transmission du coupleur de sortie. 

 

           La durée de vie du niveau N3 de l’ion Tm
3+ 

est très petite devant la durée de vie des autres 

niveaux mis en jeu. On peut donc considérer que le niveau N3 est toujours vide. On peut dire alors que 

N3 << N2 et N1. Avec cette hypothèse et à partir des équations (3.11) et (3.24) on a : 
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 Avec  Ipsat est l’intensité  de saturation de la pompe est donnée par l’équation suivante :    

                       

 p

psatI
1


 

 

              Le laser en régime continu peut se modéliser en couplant les équations des populations avec 

celles régissant les intensités du laser. Le disque mince est un milieu actif à faible gain, pour de faibles 

pertes et dans une cavité linéaire. Pour avoir une émission laser, la condition gain= pertes doit être  

validée.  Elle s’écrit : 
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             Avec T est la transmission du coupleur de sortie, L est l’épaisseur du disque mince,   qui 

représente les pertes intra cavité pour un aller-retour et g0L le gain pour un passage du faisceau pompe. 

La puissance laser de sortie est donnée en fonction du rendement en puissance incidente par l’équation 

suivante [Koechner 1992] : 

 pseuilpinc PPP   

         Avec Pp la puissance de pompe incidente, Ppseuil est la puissance pompe incidente au seuil et inc  

est le rendement en puissance incidente ou rendement différentiel donné par la relation suivante : 
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          h= 6.62.10
-34

 J.s
-1 

 et νp et νl sont respectivement  les fréquences du faisceau pompe et laser et 

ηabs est le taux de puissance absorbée au seuil pour calculer cette valeur, on se place au seuil qui est 

défini par l’équation (3.26) et on remplace  N2 par Ntot –N1 
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On multiplie par σp à gauche et à droite dans l’équation (3.29) ce qui donne la valeur de ηabs 
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          En utilisant  les équations (3.28),(3.29) et (3.30) , nous obtenons l’expression de la puissance de 

sortie en fonctions de tous les paramètres. 
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        Par ailleurs, pour un système laser à trois niveaux, la puissance seuil s’écrit [Svelto 1998] 
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         En admettant que le  recouvrement du faisceau pompe et celui du laser est total   wp=wl (wp : le 

rayon du faisceau de la pompe, wl celui  du mode laser dans la cavité), l’équation (3.32) s’écrit : 
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          Nous avons déterminé abs  en fonctions des données spectroscopiques et géométriques du 

matériau laser. D’un autre côté, ηsq et    sont deux paramètres ajustables qui dépendent 

principalement de la puissance de la pompe et des  transferts d’énergie pour le premier et de la 

puissance de la pompe pour le deuxième.  

 

      E. Discussion 

  
                   Nous avons obtenu  des résultats préliminaires pour un oscillateur en disque mince 

YLF :20%Tm
3+

. Il s’agit de la première démonstration d’un effet laser à 1.9µm avec une couche 

mince épitaxiée par la technique d’épitaxie en phase liquide dans cette configuration de pompage qui 

s’apparente à celle d’un « thin disk » en simple passage. Nous avons obtenu une puissance  de sortie 

de 306 mW pour une absorption inférieure à 25%. C'est, plus généralement, le seul résultat jamais 

obtenu pour un oscillateur en disque mince à base de fluorures avec une absorption aussi faible de la 

pompe.   

               Pour augmenter l'efficacité du laser, nous avons essayé d'autres coupleurs de sortie avec des 

transmissions plus élevées. Néanmoins, nous avons observé que l'efficacité en puissance de pompe 

incidente diminuait lorsque la transmission du coupleur de sortie augmentait. Ceci est expliqué par le 

(3.33) 

 

(3.31) 

 

(3.32) 
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modèle décrit dans la section précédente. En effet, deux effets sont responsables de ce comportement: 

la saturation de l'absorption et la diminution de l'efficacité quantique de pompage avec la transmission 

du coupleur de sortie. Notre modèle quantifie ce dernier effet par le rapport de la relaxation croisée C0 

sur le paramètre de migration vers le défaut Kd par rapport à la population du niveau 1. 

 

             Pour illustrer l’accord du modèle avec nos données expérimentales, nous avons utilisé 

l’approche du Caird [Caird 1988]  qui consiste à tracer l’inverse du rendement en puissance incidente 

ηinc en fonction du l’inverse de la transmission du coupleur de sortie Toc  en utilisant l’équation 

suivante : 
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             Traditionnellement, l'absorption n'est pas saturée, donc l'inverse de l'efficacité laser doit être 

linéaire avec l'inverse de la transmission du coupleur de sortie (cf Equa 3.34). La figure (3.22) montre 

l’effet des différents processus considérés sur le rendement du laser. A taux de relaxation croisée 

donnée, on peut observer l’impact de la saturation de l’absorption et de la migration d’énergie. On 

obtient un très bon accord entre le modèle et les résultats expérimentaux dans le régime de saturation 

d’absorption pour  un disque mince YLF :20%Tm et de 240 µm d’épaisseur. La valeur du paramètre 

de migration est ajustée à Kd = 180 ms
-1

, et les pertes à    = 0.5 % , pour un micro paramètre de 

relaxation croisée C0 =6.4.10
-17

 cm
3
.S

-1
 (extrapolé à partir des résultats expérimentaux obtenus par 

Razumova et al [Razumova 1995]). On remarque également que  pour les faibles valeurs de Kd (28 et 

84 ms
-1

), l’ajustement est mauvais ce qui confirme que le transfert d’énergie par migration a une 

importance cruciale dans la chute du rendement du laser à 1.9 µm. De ces ajustements, on peut aussi 

déduire que le rendement quantique ηsq varie  entre 0.7  et  1 en fonction de la transmission Toc.  Avec 

des coupleurs de sortie de forte transmission, les puissances seuils augmentent, on se retrouve dans un 

régime de forte saturation de l’absorption, ce qui entraine une chute de rendement quantique et par 

suite la chute de rendement laser. Ainsi, avec une concentration très élevée en ions dopants (20% Tm), 

la migration d’énergie devient un mécanisme essentiel à prendre en compte. La migration de cette 

énergie entre  les ions proches voisins puis vers les impuretés dégrade clairement l’émission laser 

autour de 1.9µm.  

 

 

 

 

 

 

 

 

(3.34) 
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Figure 3.22 : évolution du rendement laser   en fonction de transmission du coupleur de sortie pour différentes 

valeurs de Kd 

              Avec des cristaux fortement dopés  comme c’est notre cas (YLF : 20%Tm) , la migration 

d’énergie d'un ion  Tm
3 + 

à un autre jusqu'à une impureté telle que OH
-
 est extrêmement probable. En 

outre, la présence d'impuretés est confirmée par les durées de vie des niveaux 
3
F4 et 

3
H4   qui sont 

nettement plus courtes dans nos échantillons par rapport à celles mesurées à un taux de dopage plus 

faible. Par ailleurs, nous n’avons pas pris en compte dans ce modèle un autre phénomène qui est celui 

d'up-conversion (processus « inverse » de la relaxation croisée) qui n’est pas négligeable si l'inversion 

de population augmente. Kim et al ont en effet montré que l’ « up- conversion » est à l’origine d’une 

puissance de pompage  seuil plus élevée et d'efficacités laser inférieures. [Kim 2009] 

               Nous avons ajusté les valeurs de  ηsq pour s'adapter aux données expérimentales Nous avons 

ensuite déterminé  ηabs, le rendement laser en puissance de pompe absorbée, l'inversion de population 

et ηsq pour les différentes couches en régime laser. Les valeurs sont résumées dans le tableau (3.5) 

Épaisseur de couche (µm) 240 240 240 240 210 100 84 

Toc (%) 2 5 8 10 2 2 2 

ηinc (%) 8.9 7,8 6,7 5,5 7,7 2,5 1,8 

Puissance absorbée au seuil 25,3 22,9 20,5 19,3 22,2 10,4 8,5 

ηabs (%) 35.6 34 32.7 28.5 35 24 21,1 

Pertes  (%) 0.5 0.5 0.5 0.5 0.5 0.5 0.5 

Inversion de population 17 26 35 42 18 27 30 

ηsq  1 0,9 0,8 0,7 1 0,7 0.6 

 

Tableau 3.5 : efficacité laser en puissance incidente ηinc, taux de puissance de pompe absorbée ηabs et rendement 

quantique ηsq, pour différentes épaisseurs de couche minces et plusieurs transmissions de coupleurs de sortie Toc 

y = 0,0096x + 4,8108
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          Nous avons constaté que pour le disque mince de 240 µm, en augmentant la transmission du 

coupleur de sortie, le rendement laser en puissance absorbée diminue. le terme   Toc/(Toc+  ) 

augmentant, le paramètre ηsq diminue par voie de conséquence. L’inversion de population prend des 

valeurs de 17% à 42% lorsque le coupleur de sortie est de 2% à 10%.  

          Pour un coupleur de sortie de 2%, lorsque l'épaisseur de l'échantillon diminue, l'efficacité laser  

en puissance absorbée diminue à mesure que l'épaisseur de l'échantillon augmente. Ainsi, comme le 

terme T / (T +  ) est constant, ηsq diminue. L'inversion de population prend des valeurs de 17% à 

30% lorsque l’épaisseur varie  de 240 μm à 84 μm,  ηabs est égal à 25,3% à 8,5%. Cette tendance 

conduit de façon évidente  à une diminution de l'efficacité relativement à la puissance incidente. 

         Après avoir validé le modèle, nous avons simulé une cavité laser  à disque mince  en 

configuration multi- passage du faisceau pompe afin d’évaluer le potentiel du matériau dans cette 

configuration. La figure 3.27 représente le rendement optique-optique en fonction du nombre de 

passages de la pompe. Les paramètres de simulation qui sont utilisés sont les suivants : 

- diamètre de la pompe 2Wp = 30μm, 

- puissance de la pompe PPinc,=3.5W, λp= 793 nm, 

- épaisseur de l'échantillon de 240μm , 

- transmission du coupleur de sortie de 2%.  

La première étape de la simulation consiste à déterminer la puissance pompe absorbée dans le milieu 

à gain. Dans une cavité laser dont  le coupleur de sortie transmet 100% de la pompe,  la part de 

puissance absorbée ηabs  pour un simple passage est donnée par:  
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Pin et Pout sont respectivement les puissances de pompe à l’entrée et à la sortie du disque mince. Dans 

nos expériences laser, on a un coupleur de sortie qui  réfléchit 55 % de la pompe, (figure 3.23) 

 

 

Figure 3.26 : schéma illustratif de l’absorption de la pompe 

(3.35) 
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       Pout2 est la puissance de sortie après la réabsorption de la pompe, Roc est la réflexion du coupleur 

de sortie. L’équation (3.35) s’écrit alors 

                   )1(1)( 1,1,
2
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        Enfin, on peut déduire la puissance absorbée après un n passage avec la relation suivante :  
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Figure  3.24 : comparaison du Rendement Optique-Optique entre un disque mince YLF :5%Tm et YLF :20%Tm 

en fonction du nombre de passage du faisceau pompe  

             En ce qui concerne l’échantillon YLF :5 %Tm, le rendement optique-optique augmente en 

fonction du nombre de passages. En effet, avec un taux de dopage faible et en raison de la diminution 

des transferts d’énergie, le rendement quantique ηsq augmente ce qui entraine une augmentation du 

rendement laser en fonction de la puissance absorbée  par passage. Dans cet échantillon, pour  que  la 

pompe soit totalement absorbée  il faut utiliser une configuration avec plus de 44 passages ce qui 

conduit à  un rendement optique- optique de plus de  50%. En outre les deux courbes se coupent en un 

point P(n= 18 passages, ηopt-opt = 30%), en effet la puissance pompe est totalement absorbée par 

l’échantillon YLF :20%Tm mais seulement en 18 passages du faisceau pompe. Ce résultat confirme 

qu’un disque mince  YLF dopé à 20% Tm
3+

 est plus intéressant que celui moins dopé. En 

conséquence, nous nous attendons à ce qu'un taux de dopage élevé, tel que 20%, soit prometteur pour 

le fonctionnement en disques minces avec un nombre raisonnable de passages  de la pompe. Comme 

nous l’avons indiqué au début de ce chapitre le principal inconvénient du laser en géométrie disque 

mince est la complexité du système lié aux grand nombre de passages requis et le procédé de 

fabrication de couches minces de très fort dopage ayant une bonne tenue mécanique grâce au substrat 

non dopé est une perspective intéressante pour ce type d’architecture.. 

 

18 passages 

(3.36) 

 

(3.37) 
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Conclusion 
            Nous avons démontré pour la première fois le fonctionnement laser d’un oscillateur laser en 

disque mince basé sur un cristal deYLF :20%Tm synthétisé par la technique d’épitaxie en phase 

liquide  (LPE). Nous avons obtenu une puissance maximale de 306 mW avec un simple passage de la 

pompe. Un cristal de fluorure comme YLF présente une  bande relativement large pour la génération 

d’impulsion femtoseconde et de bonnes propriétés thermiques. Dans la configuration en disque mince, 

avec l’approche « bottom- up » que permet la technique LPE, on peut réaliser des couches de fortes 

concentrations en ions terre rare, de fortes épaisseurs (>200 µm) et de bonne tenue mécanique 

comparée aux « thin disk » classique réalisés par amincissement de cristaux massifs. Pour réduire le 

nombre de passages, nous avons visé un milieu actif dopé 20% Tm
3 +

 qui permet également 

d’augmenter le taux de relaxation croisée. Nous avons montré que le rendement quantique n'était 

néanmoins pas égal à 2 mais était plutôt proche de 1 du fait du phénomène de migration vers des 

défauts très présent à ces concentrations. L’amélioration de la qualité des couches devrait permettre 

d’améliorer ce point et de pouvoir tester un système en configuration multi- passage. 
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Chapitre 4 

Laser en guide d’onde YLF:Tm 
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     Introduction  
      La miniaturisation des composants optiques conduit, depuis plusieurs décennies déjà, à la 

recherche sur de nouveaux matériaux et de nouvelles techniques de fabrication pour intégrer toujours 

plus des fonctions optiques passives ou actives. Les  travaux de recherche  dans le domaine des guides 

d’onde optiques, qui constituent une des briques de ces systèmes optiques intégrés,  sont pour cette 

raison très actifs, notamment dans le développement de nouvelles sources lasers fiables et compacts. 

La configuration guidée permet d’atteindre  des densités de puissances élevées par rapport aux 

matériaux massifs.  Ceci  permet, en autres, d’abaisser les seuils lasers et en particulier celui des lasers 

quasi trois niveaux.   La géométrie planaire des guides  d’onde offre également un plus haut degré 

d’intégration des fonctions optiques telles que des réseaux de Bragg, des amplificateurs ou des 

multiplexeurs en longueurs d’onde (WDM) sur un même substrat. Les guides d’onde peuvent être 

réalisés à partir de matériaux monocristallins ce qui permet tirer parti des propriétés de ces matériaux 

que sont par exemple les fortes sections efficaces, et les bonnes propriétés thermo-mécaniques. 

Cependant, les rendements des lasers en guides d’onde sont souvent affectés par les pertes de 

propagation dans le  milieu à gain bien souvent liés aux méthodes de fabrication.  Différentes 

techniques  sont utilisées pour réaliser des guides d’onde en vue d’ applications spécifiques.   Les 

guides d’ondes peuvent être fabriqués  par des techniques de croissance telles que ; l’épitaxie en phase 

vapeur  (CVD) [ Studebaker 1997], la méthode sol-gel, l’épitaxie par jet moléculaire(MBE) [Bausa 

1996],  l’épitaxie en phase liquide (LPE) [Van der Ziel 1972]  [bolanos 2011] ou l’ablation laser 

(PLD) [Vainos 1998]. Il existe également plusieurs techniques de structuration de matériaux pour 

obtenir des guides canaux comme l’échange protonique [Backer 1992], la diffusion des ions 

métalliques [Olivier 2011] ou l’implantation ionique [Grivas 2008. Ces techniques modifient 

localement les propriétés des cristaux. oN peu également avoir recourt à l’écriture directe dans les 

matériaux avec un laser femtoseconde [Davies 1996], ou à la structuration de surface par gravure. Ces 

différentes techniques sont détaillées dans le chapitre 1. 

Dans ce travail,   notre choix  s’est donc porté  sur la réalisation des guides d’ondes planaires et 

linéaires  de YLF :Tm
3+

 élaborés par la technique d’épitaxie en phase liquide sur substrat de YLF pur. 

La structuration des guides linéaires est obtenue par dicing. Ces méthodes   s’avèrent les mieux 

adaptées pour nos applications lasers. 

En 1972 Van der Ziel [Van der Ziel 1972] a réaliser le premier laser en guide d’onde  émettant à 2.1 

µm constitué d’une couche YAG dopée Ho
3+

  élaborée par la technique d’épitaxie en phase liquide 

(LPE). Une émission laser à 1.06µm a été obtenue avec un guide d’onde GGG :Yb élaboré par la 

technique PLD [Grivas 2008]. A la même longueur d’onde d’émission, un laser guide d’onde  

LaF3 :Nd a été  réalisé par la technique d’épitaxie par jet moléculaire, [Bhutta2001]. Des guides 

d’onde  émettant dans le visible ont été récemment inscrits  dans un cristal massif  YLF :Pr par un 

laser femtoseconde [Multan 2012] et des émissions laser dans le rouge (639 nm)  et dans le proche 

infra rouge (1.02µm) ont été obtenues respectivement  dans des guides planaires YLF :Pr [Starecki 

2013] et YLF :Yb [Bolaños 2013] qui sont élaborés par la technique LPE. Le pompage par diode laser 

d’un guide d’onde LiNbO3:Er :Ti émettant à 1.5µm  réalisé par échange ionique permet d’atteindre un 

seuil laser autour de quelques milliwatts et un rendement laser de 13%.[Backer 1992]  

On trouve très peu de résultats laser obtenus avec des guides d’ondes dopés Tm pour une émission 

laser autour de 1.9 µm. En régime continu, une puissance de sortie maximale de 170 mW  et un 

rendement différentiel η = 68 % ont  été obtenus avec une couche mince YAG :8%Tm de 23 µm 

d’épaisseur réalisée par la technique LPE [Rameix 1997].  Avec la même technique de croissance mais 

cette fois avec des couches de tungstate KY(WO4)2 : 1 % Tm de 35 µm d’épaisseur et de 6 mm de 

long, une puissance de sortie maximale de l’ordre de 26 mw à 1967 nm a été extraite avec un 
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rendement en puissance absorbée ηabs = 11.5% [Rivier 2007]. Ces résultats ont été améliorés avec la 

même couche cristalline  dopée 8 % Tm  mais  en géométrie  linéaire de dimension 14.3 x 25 µm², 

avec une puissance élevée  de 1.6 W a pour un rendement ηabs = 81% [van Dalfsen 2012]. Récemment,  

560 mW ont été atteints à 1.87µm pour un rendement différentiel de 76% avec un guide d’onde 

planaire  YLF :Tm réalisé par la méthode LPE[bolanos 2012].  En le régime impulsionnel, Bolaños et 

al ont également obtenu des impulsions courtes (Q-switch) autour de 1.894 µm avec un guide KYW :1 

%Tm  [Bolaños 2011]. Un aperçu des derniers résultats publiés est présenté dans le tableau 4.1 

 

Régime matériaux Épaisseur 

(µm) 

Dopage pompage Seuil(mW) P out 

max 

(mW) 

η (%)   références 

C.W 

- 

YAG 

- 

23 

- 

8%Tm 

- 

• Sa-Ti@785 

• GaAlAs 

diode 

laser@ 785 

nm 

 

45 

 

39 

170 

 

150 

68 

 

64 

[Rameix 1997] 

C.W KYW 35 1% Tm Sa-Ti@800 nm 244 26 13 [Rivier 2007] 

C.W 

Q,Switched 

 

KYW 

- 

70 

- 

1%Tm 

- 

Sa-Ti@802nm 

- 

28 

41 

 

5,5 

1,2 

 

23 

5 

 

[Bolaños 2011] 

C.W 

 

KYW 

 

 

14,3*25 

 

 

8%T Sa-Ti@794nm 

 

25 

 

 

300 

 

 

70 

 

[van Dalfsen 2012] 

 

C.W 

 

 

ZBLAN 

 

 

9*18 

 

 

2%Tm 

 

 

Sa-Ti@791 nm 

 

 

620 

 

 

32 

 

 

6% 

 

[Fusari 2011] 

C.W 

 

ZBLAN 

 

30 

 

2 %Tm 

 

DL@790nm 

 

21 

 

47 

 

50 

 

[Rivier 2007] 

C.W 

C.W 

KYW 

YLF 

 

14,3*25 

40  

 

1%Tm 

7% 

Sa-Ti@794nm 

Sa-Ti@780nm 

 

28 

220 

1600 

560 

81 

76                        

[van Dalfsen 2014] 

[Bolanos 2012] 

Table 4.1 : Comparaison  des performances laser en guide d’onde 

            Dans ce qui suit,  nous présentons les premiers résultats obtenus en utilisant  des guides d’onde  

planaires et linéaires YLF : 7%Tm,5%Gd  élaborés par la technique d’épitaxie en phase liquide en vue 

de réaliser un laser à 1,9 µm compact et efficace. Avant de discuter les résultats lasers, une 

caractérisation optique et optogéometrique va être présentée. A l’aide d’un modèle, nous présenterons 

ensuite les performances attendues des guides d’onde. 
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         A.  Elaboration et Caractérisation des couches YLF :Tm 

          A.1. Elaboration des guides d’ondes 

 La méthode d’élaboration des guides d’ondes planaire YLF :Tm est décrite en détail dans le 

chapitre 1.  Pour  réaliser un système laser compact le plus efficace possible, notre choix s’est porté 

sur un guide YLF : 7% Tm,5%Gd de 30 µm d’épaisseur et de 9 mm de longueur. Le guide épitaxié 

présente une très bonne qualité optique ainsi que des paramètres opto géométriques favorables  pour le 

guidage de la lumière (ouverture numérique, épaisseur...). Les guides d’onde linéaires (rubans)  ont été 

microstructurés à partir des guides planaires  avec une scie de précision au laboratoire Femto.ST,  

leurs dimensions sont 30x30µm²x9mm (voir figures 4.1 a et b).  

 

Figure 4.1(a) : Différentes configurations guidées 

  

 Figure 4.1 (b) : Topographie 3D de guides d’onde microstructurés de YLF:Tm
3+

/YLF en microscopie 

confocale 

           A.2. Mesure des pertes optiques  

            La propagation d’un faisceau lumineux dans un guide d’onde est soumise à des pertes optiques 

qui peuvent être de différentes natures et qui influence naturellement les performances potentielles du 

guide. On définit les pertes totales par un coefficient d’atténuation α exprimé en dB.cm
-1

. On distingue 

différents types de pertes optiques dont les principales sont les pertes par absorption, les pertes dues à 

la diffusion notamment dues aux fluctuations locales d’indice de réfraction et les pertes par réflexions 

qui dépendent de la rugosité de la surface et de la qualité de l’interface guide/substrat. Ces pertes par 

réflexion sont en général les plus importantes et particulièrement pour les modes d’ordres élevés pour 

lesquels le nombre de réflexions aux interfaces est important.  Dans le cas des guides obtenus par la 

technique d’épitaxie en phase liquide, on observe fréquemment des pertes liées à l’état de surface du 

guide (rugosités, rayures…). La mesure des pertes optiques dans un guide d’onde LiYF4 : 7% Tm,5% 
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Gd  de 30 µm d’épaisseur et de 9 mm de long a été effectuée en comparant la puissance injectée par 

rapport à la puissance de sortie du guide (Figure 4.2).  

 

                                                                Figure 4.2 : mesure des pertes optiques  

  

            L’objectif de microscope utilisé présente un faible grandissement (x5) pour avoir une petite 

ouverture numérique (ON=0.14) ce qui permet une meilleure injection dans le guide.  Le  faisceau a 

un rayon de 15µm à 1/e² au point focal, on considère que son recouvrement avec l’entrée du guide est 

optimum et qu’il y a de faibles de perte de couplage excepté les pertes de Fresnel (c.f . paragraphe 

A.3.4). La mesure de la puissance transmise est corrigée de ces pertes à l’entrée et à la sortie du guide 

(3.6% à chaque interface). 

Les pertes en dB/cm sont calculées à l’aide de la relation suivante : 

 

 

                                  )log(
10

).( 1

inc

out

g P

P

L
cmdB                                       (4.1) 

 
 

où  Lg est la longueur du guide (0.9 cm).  Les pertes optiques mesurées dans nos guides sont de l’ordre 

de 0.12 dB.cm
-1

 comparables aux pertes mesurées dans des guides réalisés par LPE dans d’autres 

travaux [Starecki 2012]. Ces taux d’atténuation  faibles confirment la bonne qualité des couches 

épitaxiées.  
    

 

           A.3. Mesure de l’’indice de réfraction par la méthode des M-Lines  

 

             Pour mesurer avec précision l’indice de réfraction, on utilise la technique M-lines, basée sur 

l’excitation sélective de modes de propagation, dont le principe est exposé dans la figure (4.3). La 

couche est mise en contact avec la base d’un prisme d’indice np. Un faisceau laser est focalisé sur un 

point de contact situé à l’interface prisme/couche ce qui permet une excitation des modes de la couche 

grâce à l’onde évanescente crée dans la lame d’air située entre le guide et le prisme. Ce couplage ne 

s’effectue que pour certaines valeurs de l’angle d’incidence θi, une partie de l’intensité du faisceau 

incident est alors couplée dans le guide. Le faisceau réfléchi dans le prisme est mesuré en faisant 

varier l’angle d’incidence θi. L’intensité détectée diminue brutalement lorsque θi= θm,  où  θm est 
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l’angle associé à un mode propagé dans le guide. On obtient un spectre avec m raies correspondant 

aux m modes propagés dans la structure guidante. Cette mesure de contraste d’indice a été réalisée à 

l’aide d’un appareillage Metricon  2010/M opérant à 5 longueurs d’ondes, entre 639 et 1550nm. 

Quelques mesures ont également été possibles à 403 et 532nm. Ces mesures ont été réalisées  en 

collaboration avec Virginie Nazabal de l’équipe Verres et Céramiques de l’Institut des  Sciences 

Chimiques de Rennes (ISCR). 

 

Figure 4.3 : mesure d’indice de réfraction en utilisant la méthode M-Lines 

 

           La détermination de  l’indice effectif nm se fait à partir de l’angle 𝚹m, de l’angle du prisme 𝛅 et 

son indice np selon la relation suivante : 

                       ))
sin

arcsin(sin(
p

m
pm

n
nn


                                (4.2) 

         Ces mesures ont été faites sur un substrat YLF et sur un guide YLF :7%Tm,5%Gd, pour des 

polarisations de faisceau incident correspondant aux modes TE et aux modes TM. Les couches sont 

trop épaisses pour permettre l’observation des lignes sombres bien définies. L’erreur maximale 

commise sur cette mesure est de l’ordre de 7.10
-4

. Avec six longueurs d’ondes distinctes (403, 532, 

639, 800, 1310 et 1550nm),  ces mesures ont permis d’établir quelques points de la courbe de 

dispersion (figure 4.4).  
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Figure 4.4 : Courbe de dispersion pour les modes TE et TM 

  

             En utilisant les paramètres d’ajustement de loi de Cauchy (équation 4.3), on peut calculer 

l’indice et le contraste d’indice entre la couche et le substrat pour les longueurs d’ondes proches infra 

rouge et visible. 

                                          
4²

)²(



CB

An                                         (4.3) 

Les paramètres d’ajustement par la loi de Cauchy sont reportés dans le tableau  (4.2) 

 

Modes TE A B C 

Substrat YLF 1.4661 4105.77 -1.843x10
8 

Couche YLF :7%Tm,5%Gd 1.4697 4565.919 -2.366x10
8 

 

Modes TM A B C 

Substrat YLF 1.4432 4684.2 -3.613x10
8 

Couche YLF :7%Tm,5%Gd 1.44507 3621.68 -1.35x10
8 

 
Tableau 4.2 : Paramètres de Cauchy calculés dans un substrat YLF et une couche YLF :7%Tm,5%Gd 

 

Autour de 1.8µm les indices de  réfractions ajustés  pour les modes TM et TE de la couche 

YLF :7%Tm
3+

,5%Gd
3+

  sont respectivement no = 1.44788  et ne = 1.47298 ce qui conduit à un 

contraste d’indice entre la couche et le substrat de ∆n =3x10
-3

. Celui-ci est un paramètre déterminant 

pour le calcul de nombre de modes guidés. 

               A.4.  Détermination des conditions de guidage 

                  A.4.1. Calcul des modes de propagation  

                   Afin de déterminer les conditions de guidage dans la couche, et en particulier d’évaluer le 

gain, il est important de déterminer le nombre et le type des modes guidés connaissant l’épaisseur et le 

contraste d’indice du guide d’onde. Cette démarche permet d’ajuster l’épaisseur et/ou  le taux de 

dopage de la couche guidante pour la rendre monomode à une longueur d’onde bien déterminée. 

Chaque onde électromagnétique injectée dans un guide d’onde peut être totalement décrite comme une 

superposition de modes, dont le nombre dépend de l’épaisseur du guide, de la longueur d’onde et du 
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contraste d’indice guide/substrat. L’approche théorique décrivant la propagation dans le guide d’onde 

prend en compte le déphasage inhérent aux réflexions successives subies par le faisceau lumineux. Si 

on se place dans la zone guidante composée d’un matériau d’indice n1, couche LiYF4 :7%Tm,5%Gd 

dans notre cas, celle-ci est entourée  d’une ou plusieurs zones non guidantes d’indice n2 (le substrat 

LiYF4) et n3 (l’air), avec n2 et n3 plus faibles que n1. Le rayon lumineux se propage dans la direction z 

du guide  (Figure 4.5). En tenant compte de l’invariance  selon y, la résolution des équations de 

Maxwell donne deux solutions : 

 La première solution décrit la composante Ey du champ électrique et les composantes Hz et 

Hx du champ magnétique, on peut déterminer alors les solutions transverses électriques 

(modes TE) 

  La deuxième solution regroupe les composantes Hy du champ magnétique, Ex et Ez du 

champ électrique, on définit les solutions transverses magnétiques (modes TM). 

 

 

 

                                               

                                        

Figure 4.5: guide d’onde planaire 

 

            Pour que le rayon lumineux soit guidé, l’onde électromagnétique doit également satisfaire la 

condition d’accord de phase: après deux réflexions totales sur l’interface guide/substrat et guide 

/superstrat, l’onde résultante doit être identique à l’onde incidente  (interférence constructive). Cet 

accord de phase est réalisé si la différence de marche de chemin optique Δδ est un multiple de 2π.  La 

condition d’accord de phase  est définie par :  

                               mdnk sc 2)cos(.2 110                                     (4.4) 

k0 = 2π / λ0 est le nombre d’onde, Φs et Φc sont les déphasages de l’onde respectivement aux 

interfaces substrat-couche et couche-superstrat (ici l’air).  Aux interfaces, le déphasage subi par une 

onde TE lors de sa réflexion s’exprime comme suit : 
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          β est la constante de propagation d’un mode m donnée par l’expression suivante dans le guide  

                                                                
110 sin nk                                                                       (4.7) 
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         θ1  est l’angle de propagation du mode m. On peut retrouver les équations caractéristiques des 

modes TE en exprimant la relation (4.4) en fonction des paramètres physiques du guide (n1, n2 , n3 et d) 

et en fonction de β : 



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


 m

nk

nk

nk

nk
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              (4.8) 

Pour la configuration TM  l’équation 4.4 s’écrit de la manière suivante : 
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           (4.9) 

       La résolution de l’équation (4.8)  impose une discrétisation des valeurs de βm. Ces valeurs 

correspondent aux différentes valeurs de m et déterminent les modes guidés. Il est possible d’exprimer 

la constante de propagation longitudinale (suivant z) βm du mode d’ordre m en fonction de l’indice 

effectif neff,m. 

                                                                              
meffm nk0                                                              (4.10) 

        Où  neff,m est l’indice effectif du mode qui représente l’indice vu par le mode m lors de sa 

propagation. La valeur de cet indice, pour les modes guidés, est telle que n1 > neff,m > n2. 

         Pour chaque valeur de m, il existe une valeur minimale d’épaisseur notée dc, dite épaisseur de 

coupure, au dessus de cette épaisseur un mode supérieur peut se propager dans le guide. 

        Connaissant l’indice effectif du mode guidé, on peut déterminer les expressions des champs 

électriques dans le substrat, l’air et la couche guidante en se basant sur les relations suivantes :  
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)(m  est la phase associée au champ électrique donnée par : 
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 Constante de propagation dans le guide (couche YLF :Tm) 

Constante de propagation dans le substrat  ( YLF) 

Constante de propagation dans le superstrat  (l’air) 
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U,v,et w sont les fréquences normalisées , pour les déterminer, il suffit de multiplier respectivement  

les constantes de propagation  k1 , γ1 et γ2   par d/2. 

             On peut alors définir le profil du champ électrique transverse associé au mode m.  La figure 

4.6 illustre la distribution de  l’intensité et la forme du champ électrique Ey associées aux quatre 

premiers modes dans un guide planaire.  

 

 

 

 

                                                Figure  4.6 : Profils des modes guidés 

 

                                      Figure 4.6: profils des modes guidés. 

                D’après ces profils d’amplitude, on remarque que le champ électromagnétique se répartit 

différemment dans la couche guidante d’un mode à un autre. Le profil d’indice et la forme du guide 

sont des paramètres essentiels qui influencent la propagation des modes.  

                A.4.2.  Cas des couches YLF : Tm  : Gd  

    A.4.2.1.  Détermination des modes guidés 

              Pour la couche YLF substituée avec 7%Tm et 5%Gd (12 % au total) avec un contraste 

d’indice Δn = 3x10
-3

 le nombre de modes guidés a été analysé à 1877 nm (longueur d’onde laser). La 

pompe est injectée suivant la configuration TE à 780 nm. Les modes TE et TM sont données en Figure 

(4.7) et Figure (4.8). Sur ces figures, on peut observer la variation des  indices effectifs en fonction de 

l’épaisseur à la longueur d’onde laser  

 

Figure 4.7 : modes TE à 1877 nm dans une couche LiYF4 : 7% Tm ,5% Gd 
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Figure 4.8 : modes TM à 1877 nm dans une couche LiYF4 : 7% Tm ,5% Gd 

 

           Pour une épaisseur de 30 µm, ce guide peut supporter 3 modes TE et 2 modes TM. Nous avons 

effectué le même calcul dans les mêmes conditions mais à la longueur d’onde de pompe, 6 modes TE 

sont supportés par le guide à  780nm.  En effet, pour ce taux de dopage, le guide d’onde est 

monomode (1 mode TE) à 1.877µm pour une épaisseur inférieur à 10 µm. Pour un guide inférieur à 5 

µm d’épaisseur, aucun mode ne se propage. Nous avons regroupé les résultats possibles dans le 

tableau 4.3. 

 

YLF : 7%Tm,
 
5%Gd  5µm<d<10µm d=30µm 

Laser 1 seul mode (TE) Multimode 

pompe 2 modes (TE) Multimode 

 

Tableau 4.3 : Nombre de modes guidés à 780 nm et 1877 nm 

            Un guide d’onde symétrique, par d’exemple YLF/YLF :Tm
3+,

Gd
5+

/YLF, peut permettre 

d’injecter un faisceau de pompe dont le mode sera bien confiné dans la couche guidante lui même 

symétrique et dont le coefficient M² est proche de 1 pour un mode de pompe gaussien injecté. 

Pour un guide YLF :7%Tm,5%Gd où n2=n3 , nous avons donc calculé les modes TE guidés  à la 

longueur d’onde laser (1,877 µm) dans cette configuration symétrique (Figure 4.9 ). 
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Figure 4.9 : modes TE à 1877 nm dans un guide symétrique LiYF4 : 7% Tm ,5% Gd 

 

            Pour un tel guide, 4 modes TE peuvent se propager pour une épaisseur de 30 µm, et le guide 

est monomode à la longueur d’onde laser pour une épaisseur entre 5 et 8 µm. En revanche,  on a 

seulement 3 modes guidés dans un guide non-symétrique. Ceci s’expliqué par un meilleur confinement 

de la lumière dans une configuration guidée symétrique.   

           Sachant que le nombre de modes guidés dépend à la fois de l’épaisseur du guide et du contraste 

d’indice , il est intéressant de déterminer le nombre de mode guidés dans un guide planaire YLF : Tm, 

Gd  avec une épaisseur donnée en fonction de la variation du  contraste d’indice Δn.  Pour  simplifier, 

on maintient la même concentration en ions Gd
3+

 (5%), et on admet que la variation de Δn dépend du 

tau de dopage total CTOT. Pour chaque valeur du Δn, on peut déterminer la concentration totale en ions 

dopants en utilisant la méthode d’extrapolation linéaire donnée par l’expression suivante : 

                              
%)12(

12).(

n

Cn
C TOT

TOT



                                        (4.13) 

           Sachant que pour CTOT =0% et 12% les contrastes d’indices Δn sont respectivement 0 et 3x10
-3

. 

En se basant sur ces données, on peut calculer la concentration totale en ions dopants pour un contraste 

d’indice donné. Nous avons calculé les modes guidés  à 1,877 µm selon une configuration TE pour 

une épaisseur de 10 µm ( figure (4.10) ). 
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Figure 4.10 : nombre de modes TE à 1877 nm (épaisseur = 10 µm) en fonction du contraste d’indice 

              Un seul mode TE0  peut se propager dans le guide  substitué à 7%Tm et 5%Gd pour une 

épaisseur de 10 µm et avec un contraste d’indice  Δn = 3x10
-3

. Lorsque le contraste d’indice est Δn = 

12x10
-3

, ce guide devient multimode (2 modes TE). Le caractère multimode du guide s’établit avec un 

contraste d’indice très élevé. En utilisant l’équation (4.13), la concentration totale correspondant à Δn 

= 12x10
-3

  est d’environ 48%. Pour une concentration de 5% en ions Gd
3+

, on a 43% en ions Tm
3+

.  En 

outre, aucun mode ne peut se propager avec un contraste d’indice au-dessous de 1.5x10
-3

 ce qui 

représente un taux de dopage total de 6% (5%Gd+ 1% Tm) ou bien 6%Tm.  

               Dans un guide dont l’épaisseur a été ramenée à 10µm et pour un contraste d’indice élevé, on 

peut préserver le caractère monomode de ce guide d’onde. 

               Nous avons effectué les mêmes calculs  avec le même guide mais de 30 µm d’épaisseur.(voir 

figure 4.11 ). 
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Figure 4.11 : nombre de modes TE à 1877 nm (épaisseur = 30 µm) en fonction du contraste d’indice 

              Pour une concentration de 7%Tm et 5%Gd (Δn = 3x10
-3

) et une épaisseur de 30µm, le guide 

d’onde peut supporter trois modes. Un quatrième mode apparait lorsque le contraste d’indice Δn vaut 

12x10
-3

. Le guide est monomode  quand Δn  est compris entre  1 et 1.5x10
-3

 ce  qui est équivalent à 

une concentration totale en ions dopant comprise entre  4 et 6 %.. Cette configuration est possible en 

réalisant un simple dopage avec du Tm. 

             Nous avons donc déterminé l’influence des paramètres géométriques du guide et de 

concentration sur le nombre de modes pouvant se propager. A titre d’exemple Un guide de 10 µm 

d’épaisseur même fortement dopé peut rester monomode.  

              A.4.4.1 Résolution graphique  

              Le calcul du nombre de modes guidés peut se faire en utilisant une méthode graphique. Pour 

une épaisseur  du guide  donnée, on définit la fréquence normalisée donnée  par l’expression suivante :  

 

                                         1)²..()(  dONkxV                                           (4.14) 

 
            Avec k la constante de propagation dans le guide, ON est l’ouverture numérique, d est 

l’épaisseur du guide. Pour les modes TE, on distingue deux types ; les modes TE pairs et ceux impairs. 

La représentation graphique des modes est décrite par les fonctions suivantes : 

                                   )
2

).(tan()(.
d

nkdTEpairTE effp                     (4.15) 

                                )
2

).(()(.
d

nkCotgdTEimpairTE effim                         (4.16) 

            L’intersection des équations  4.15 et 4.16 avec l’équation 4.14  permet de déterminer le nombre 

de modes guidés en fonction des paramètres optogéométriques du guide d’onde (c.f graphe 4.12) 
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Figure 4.12: résolution graphique pour la détermination du nombre de modes guidés 

 

 

Sachant qu’un guide aura plusieurs modes guidés si : 

 

                                            

ONnn
d







2

2

2

1

                                     (4.17) 

 

            La figure (4.12)  et  l’équation (4.17)  montrent  la présence de trois modes guidés dans un 

guide de 30 µm d’épaisseur et d’une ouverture numérique ON= 0.09. Les résultats trouvés sont 

cohérents avec ceux trouvés par la méthode  basée sur la résolution numérique de l’équation ( 4.8).  

 

            Avant d’évaluer  le recouvrement entre le mode de pompe et le mode du guide, il faut vérifier 

que le rayon lumineux injecté par l’objectif de microscope présente une ouverture numérique 

compatible avec celle du guide d’onde. Pour un faisceau gaussien, de rayon ωp, on définit l’angle 

d’ouverture θ par  la relation suivante :  

                                                             

p


 

                                                    (4.18) 

 

           Le cône d’acceptance du guide d’onde dopé Tm à 780 nm est calculé à partir des indices de 

réfractions de substrat et de la couche par la relation suivante : 

 

                                            22

sg nnON                                              (4.19) 

           Pour le mode TE, les indices du guide et du substrat sont respectivement 1.47298  et 1.47001, et 

l’ouverture numérique ON= 0.09. Pour un guide de 30 µm d’épaisseur  et un rayon ωp= 15 µm avec 

θ=0.016,  on peut donc considérer qu’il n’y a pas de pertes dues à des incompatibilités d’ouverture 

numérique. En réduisant la taille du spot de pompe ωp= 5µm. Les conditions d’injection  ne sont pas  

satisfaisantes puisque θ= 0.08 et donc on a beaucoup de pertes de couplage.   

Épaisseur d (µm) 
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             A.5.  Puissance optique injectée   

                Afin de calculer la puissance de pompe réellement injectée  dans le guide d’onde,  il faut 

calculer l’efficacité de couplage ηc entre le faisceau de pompe incident et les modes propres supportés 

par le guide à 780 nm.  Dans notre étude, les guides d’ondes sont pompés par un faisceau gaussien issu 

d’un laser Sa :Ti qui possède un facteur de brillance M² ~1 .  L’efficacité de couplage est estimée en 

calculant le carré de l’intégrale de recouvrement entre le mode de pompe et le mode propre du guide 

en utilisant la relation suivante : 

                                           

 




s s

Gg

s

Gg

c

dsEdsE

dsEE

22*

*

.

².


                    (4.20) 

Où Eg et EG sont les distributions de champ électrique du mode du guide et du mode de pompe 

incident. Dans ce qui suit, on va déterminer le rendement de couplage en fonction de largeur à mi-

hauteur de faisceau de pompe incident dans des guides YLF : 7%Tm,5% Gd et ce, pour différents 

facteurs M². 
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Figure 4.13 : Rendement de couplage dans un guide YLF :7%Tm,5%Gd  pour différentes épaisseurs 

           Pour avoir un meilleur recouvrement entre le faisceau de pompe et le mode guidé, il faut utiliser 

un faisceau de pompe de  taille  ωp  comprise entre 10 et 15 µm.  Entre le mode TE0 du guide et le 

faisceau gaussien de pompe, le recouvrement est de 94% pour  un guide de 30 µm d’épaisseur. Par 

contre  il n’est plus que de 62% pour une épaisseur de 10 µm. La puissance injectée est donc la 

puissance incidente corrigée de ce facteur de recouvrement de  (94%). Pour un M²=1, on retrouve bien 

les expressions relatives au mode fondamental purement gaussien. Le  facteur  M²  supérieur à 1 

mesure la « dégradation » de la qualité du faisceau par rapport au mode fondamental pris comme 

référence. Le intervenant dans l’expression du champ incident, nous avons calculé le rendement de 

couplage en faisant varier le facteur M² d’un de faisceau de pompe de rayon ωp = 10µm  injecté dans 

un guide de 30µm d’épaisseur. 

M² = 1 
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Figure 4.14 : Rendement de couplage dans un guide YLF :7%Tm
3+

,5%Gd
3+

  en fonction de facteur M² 

                   On remarque que les pertes de couplages minimum sont de l’ordre de 6 % avec un M²= 1 

pour atteindre 96 % pour un M² =25 pour un même rayon  de faisceau de pompe (ωp = 10µm) Les 

diodes lasers couramment utilisées pour le pompage laser possèdant des faisceaux de faible brillance, 

c’est-à-dire des facteurs M² très élevés,  elles sont mal adaptées pour le pompage des guides d’onde 

dont nous disposons. Des structure en double clad seraient nécessaire pour un pompage diode. 

   B.  Résultats Laser  

             B.1. Essais en régime continu 

               Des couches minces  LiYF4 dopées Tm
3+

 ont été testées en cavité simple plan –plan.   La 

source de pompage à 780nm est un laser Ti:Sa dont le faisceau est limité par la diffraction (M²=1), 

disposant d’une puissance de 4W à cette longueur d’onde. Les coupleurs  d’entrée et de sortie sont des 

miroirs très fins d’épaisseur 300µm.  Le coupleur d’entrée présente une  haute réflexion (HR) à 1.9µm 

et une haute transmission (98%) à 780 nm, longueur d’onde de pompe. Différents coupleurs de sortie 

ont été testés (Toc = 2%,10%)  qui possédaient une réflexion de 55% à la longueur d’onde de la 

pompe ce qui permettait de réinjecter la puissance de pompe non absorbée.  Le faisceau de pompe était 

modulé à 50 % avec un hacheur mécanique  pour minimiser la charge thermique sur l’échantillon. 

               L’injection de la pompe  dans le guide d’onde se fait par l’intermédiaire d’un objectif de 

microscope de grossissement (x10). Le mode incident est gaussien, et au point focal la mesure à 1/e
2
 

donne un rayon de 16 µm. Un filtre interférentiel  (passe-haut  à 1.5 µm) permet de couper la pompe 

mais ne laisse passer que 50 % du signal laser. La longueur d’onde d’émission a été mesurée à l’aide 

d’un monochromateur, couplé à un détecteur InGaAs. 
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Figure 4.15 : Cavité laser en guide d’onde  
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La longueur d’onde d’émission laser s’établit suivant la polarisation π, à 1877nm (figure 4.16) 

 

 

 

 

 

 

 

 

Figure 4.16 : Émission laser à 1877 nm 

 

         La raie laser  possède une largeur à mi-hauteur de 3 nm. L’intervalle spectral libre de cette cavité 

de 9 mm est c/2L= 16.6 GHz et le fonctionnement laser est à priori fortement multimode longitudinal. 

Les premiers essais laser  ont été effectués sur un guide planaire  YLF : 7% Tm, 5% Gd  de 30µm 

d’épaisseur et de 9 mm de longueur. La puissance laser à 1,877µm est  tracée en fonction de la 

puissance de pompe incidente (figure 4.17).  La puissance incidente tient compte de la transmission de 

l’objectif de microscope (T=83%), et de la transmission du miroir d’entrée (T=98%). 
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Figure 4.17 : Puissance de sortie à 1877 nm en fonction de puissance pompe incidente  
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         Pour le coupleur de sortie transmettant 2% à 1.877µm, nous avons  obtenu un une  puissance  

pompe incidente au seuil  autour 325 mW avec une puissance maximale extraite est de 425 mW ce qui 

représente un rendement différentiel de 14.4%.  La puissance seuil la plus élevée est de 632 mW pour 

le coupleur de sortie de transmission Toc = 10% avec une puissance de sortie extraite de 237mW et 

une efficacité laser de 8.4%.  Avec un coupleur de sortie transmettant 5% à la longueur d’onde laser, la 

puissance maximale obtenue en sortie est de 120 mW ce qui représente une efficacité laser de 4%. 

Dans les deux cas, les points expérimentaux présentent une bonne linéarité lorsque  la puissance 

incidente augmente. 

Nous avons regroupé les résultats obtenus dans le tableau (4.4)  

 

 

 

 

 

 

Tableau 4.4 : performances laser pour un guide planaire YLF :7%Tm ,5%Gd    

 

          Une émission laser a été obtenue en retirant le  miroir de sortie, la réflexion de Fresnel sur la 

face de sortie du guide jouant le rôle de miroir :  

                                            
)²1)((

)²1)((










n

n
RFresnel

                                              (4.21) 

avec n(λ), l’indice de réfraction de la couche guidante à 1.877µm,  n(1.87µm) = 1.4729,  

RFresnel = 0.037. Sachant que RFresnel+ TFresnel=1. On admet donc que la face de sortie du guide se 

comporte comme un miroir de sortie de transmission Toc = 96%.  La courbe de rendement laser est 

présentée dans la figure (4.18). 

Toc  Pinc (seuil) mW Rendement laser 

ηinc (%) 

Psortie max (mW) 

2% 325 14.4  425 

5% 426 4 120 

10% 634 8.44 237 
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                                   Figure 4.18. : Courbe de rendement laser sans coupleur de sortie 

Le seuil laser en puissance absorbée a été obtenu autour de 260 mW.  La puissance laser  maximale 

extraite  à 1,877 µm est de 210 mW avec un rendement en puissance absorbée de 7.2%.  L’obtention 

d’une émission laser avec des pertes intra-cavité assez élevées dues à la haute transmission du 

coupleur de sortie est expliquée par le fort gain dans cette configuration guidée. En effet le 

confinement  et le guidage des faisceaux pompe et  laser présentent une condition  favorable pour 

avoir une oscillation laser. 

           Nous avons effectué des tests laser en utilisant la même  cavité (voir figure 4.15) mais avec un 

guide linéaire  (30x 30µm² x 9mm) réalisé par dicing. La transmission du miroir de sortie est de 2%. 

La figure (4.20) présente les performances laser obtenues en fonction de la puissance incidente. 
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Figure 4. 19 : Courbe de rendement laser dans un guide  linéaire 

 

              Au seuil laser,  La puissance incidente  est autour de  160 mW.  Cette puissance est moins 

élevée par rapport à celle mesurée dans un guide planaire. Ceci s’explique  par un gain plus important  

dans un guide linéaire que dans  le guide planaire.  En effet, le mode laser est confiné  selon deux 

directions lors de sa propagation dans le guide linéaire alors que pour celui en géométrie planaire il 
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n’est pas confiné dans le plan de la couche, le spot laser est donc de forme elliptique. Avec cette 

condition, on peut avoir une oscillation laser avec une puissance pompe au seuil moins  élevée. La 

puissance maximale extraite est de 470 mW, ce qui correspond à un rendement différentiel de 13.2%. 

Ce rendement est légèrement inférieur par rapport à celui mesuré avec le guide planaire (14.4%).  Cet 

écart est probablement dû aux pertes de réinjection du signal laser amplifié dans le guide pour chaque 

aller retour dans la cavité laser.  En effet, dans le guide linéaire et avec un spot laser de taille 

semblable aux dimensions du guide, on peut avoir des pertes intra-cavité supplémentaire à l’extrémité 

des faces d’entrée et de sortie du guide. En outre, le guide linéaire  étant microstructuré  avec une scie 

de précision, des rugosités  sur les flans du guide sont à l’origine de pertes de propagation plus 

élevées.  

 

 

           B.2. Essais en régime pulsé 

 

             Le bon fonctionnement de ce laser en guide d’onde nous a conduit à effectuer de premiers 

tests laser en régime impulsionnel en utilisant une cavité externe à plusieurs miroirs pour permettre 

l’utilisation d’un absorbant saturable. La pompe est injectée à travers un miroir plan incliné.  Deux 

miroirs concaves permettent de focaliser le faisceau laser d’une part vers le  guide et d’autre part vers 

l’absorbant saturable qui est un SESAM à base de GaAs. L’autre bras du laser contient un miroir plan 

permettant l’injection de la pompe et la réflexion sur le miroir concave de sortie qui transmet 2% du 

signal à 1.877µm. (voir figure  4.20) 

 

 

 

Figure 4.20 : Cavité laser en régime pulsé 

          Le laser fonctionne  en régime continu à basse puissance de pompe, lorsque la puissance 

augmente il apparait un régime impulsionnel avec des durées d’impulsion jusqu’à environ 3 µs (figure 
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4.21) et un taux de répétition de 19 KHz. A l’intérieur de l’enveloppe apparait un train d’impulsions à 

haute fréquence qui correspond à un régime de verrouillage de mode. On trouve alors un mélange de 

deux régimes : le verrouillage de modes et le régime déclenché.  Pour stabiliser le régime de mode 

lock,  il faudrait introduire des éléments pour compenser la dispersion dans la cavité. 

 

 

Figure 4.21 : Train d’impulsion laser  

         Nous n’avons pas pu mesurer à ce stade la durée de l’impulsion à l’intérieur de l’enveloppe 

(figure 2.21) pour caractériser le fonctionnement laser en régime du verrouillage de mode passif car 

nous étions limités par la réponse de l’électronique d’acquisition (absence d’un détecteur ultra rapide 

dans la bande spectrale correspondante). Les résultats obtenus dans ce travail préliminaire sont 

encourageants pour explorer les performances laser en régime impulsionnel en utilisant un milieu à 

gain en configuration guidée 

C. Simulation du Gain dans un guide d’onde cristallin   

            C.1. Principe 

               Le but de cette modélisation est d’évaluer d’une part  le potentiel laser du guide d’onde et 

d’autre part  l’amplification optique d’un signal.  La capacité à amplifier un signal laser par un 

matériau dépend de différents paramètres (optogéométriques,  spectroscopiques de l’ion terre rare actif  

et matrice hôte).  Pour avoir une meilleure amplification,  la section efficace d’émission stimulée doit 

être la plus grande possible.  En outre,  la puissance de pompe absorbée par le milieu à gain est un 

paramètre important. Celle-ci dépend du nombre d’ions actifs et de la longueur du guide.  Cette 

puissance doit être suffisamment élevée pour inverser efficacement la population le long du guide et 

maximiser par la suite le gain optique par passage. Il est  important également  d’avoir une section 

efficace d’absorption à la longueur d’onde de pompe élevée, ainsi qu’une durée de vie du niveau 

émetteur importante  pour stocker de l’énergie dans ce niveau pour une durée la plus longue possible. 

            Pour modéliser l’amplification optique dans un guide d’onde YLF :7% Tm, il est nécessaire de 

prendre en compte les effets liés à la propagation des faisceaux pompe et sonde dans la matrice 

cristalline.  Le nombre de photons de la sonde et de la pompe varie en fonction de la longueur du 

guide Lg.  En effet, entre la face d’entrée et la face de sortie,  le nombre de photons  de pompe décroit 

selon une loi liée à la présence de phénomène de saturation de l’absorption qui  dépend de la 

population du niveau fondamental (
3
H6 dans ce cas) et de la longueur du guide.   

            Les populations des niveaux 
3
H6,

3
F4 et 

3
H4 sont respectivement notées N0,N1 et N2 avec NT est 

le nombre d’ions Tm
3+

  par unité de volume définit par : 

 

                                     210 NNNNT                              (4.22) 
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Figure 4.22 : Schéma simplifié de l’inversion des populations dans une matrice YLF :Tm 

Les variations de population des deux niveaux excités sont les suivantes : 
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           Les deux équations décrivent le peuplement des niveaux 2 et 1,  WCR   étant le taux de transfert 

d’énergie par le processus de relaxation croisée exprimée en cm
3
.s

-1
., σap , σaL  sont respectivement les 

sections efficaces d’absorption de la pompe et du signal laser, σeL étant la section efficace d’émission 

stimulée à la longueur d’onde laser, τ1 est la durée de vie du niveau 1. Dans ce modèle, on ne tient pas 

compte les transferts d’énergie assistés par la migration d’excitation et l’ « up-conversion ». Les flux 

de photons de pompe Np et laser NL sont donnés par : 

                                                              
p
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                                                           (4.25) 
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         L’intensité d’un faisceau lumineux est exprimée en fonction de la puissance comme suit : 

                                                         
²w

P
I


                                            (4.27) 

        Avec w le rayon du faisceau laser.  Dans cette modélisation on ne s’intéresse pas au régime 

transitoire, c'est-à-dire au temps que mettent les ions actifs (Tm
3+

) à absorber la puissance pompe. La 

question qui est posée est plutôt « quelle est la puissance lumineuse à la sortie du guide ». On a donc 
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seulement besoin  d’étudier le régime permanent c'est-à-dire l’état stationnaire. Ceci s’obtient en 

écrivant : 

                                                 papCR NNNNW 002                                    (4.28) 

 

                                     02 01

1

1
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
             (4.29) 

 

        sachant  que la population du niveau N2 est nulle, en raison de l’efficacité du processus de 

relaxation croisée qui peuple le niveau N1 on a alors  NT = N1 + N0 . On trouve une solution analytique 

pour les populations des niveaux considérés : 
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           Connaissant les conditions initiales (nombre d’ions actifs total, durée de vie, puissances pompe 

et sonde incidente..) pour z=0, il est possible de calculer les populations Ni des deux niveaux 

électroniques dans  la première tranche du guide d’épaisseur dz. Ces nouvelles valeurs calculées 

deviennent ensuite les conditions initiales pour la deuxième tranche, etc... Il s’agit donc d’effectuer ce 

calcul jusqu’à ce que l’extrémité du guide soit atteinte. Dans cette modélisation, il est important, 

comme nous l’avons déjà mentionné, de tenir compte du phénomène de saturation de l’absorption de 

la pompe. Les équations de propagation des faisceaux pompe Ip et sonde IL s’écrivent de la manière 

suivante : 

                                          )exp( 0 papp

p
NI

dz

dI
                                    (4.32) 

                                              )exp( 01 paLeLL
L NNI

dz

dI
                          (4.33) 

             αp représente les pertes de propagation. Le nombre de photons au sein de la couche guidante 

varie en fonction de la longueur z.  A cause des effets de saturation et d’émission stimulée nous ne 

sommes pas dans l’approximation de Beer-Lambert, l’intensité de pompe décroit au cours de la 

propagation dans le guide suivant une loi qui n’est pas exponentielle. Dans ce modèle, le guide d’onde  

est découpé  en un nombre  « n » fini de tronçons de longueur Δz.  Le nombre de ces tronçons 

détermine, en partie, la précision des résultats obtenus et fixe, pour une grande part, le temps de calcul. 

(figure 4.23)  
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Figure 4.23 propagation de faisceau pompe et sonde dans le guide d’onde 

 

             Lorsque Δz est infiniment petit devant la longueur du guide (Δz=1µm),  le  terme dans 

l’exponentielle tend vers 0, on peut alors effectuer un développement limité au premier ordre et on 

trouve les expressions suivantes : 

 

                     )1)(()1( 0 zzNnInI pappp                 (4.34) 

                     )1)(()1( 01 zzNzNnInI paLeLLL                     (4.35) 

 
 

          L’intensité du faisceau laser est renforcée par l’émission stimulée mais diminuée par le 

phénomène de réabsorption de photon laser et aussi par les pertes de propagation. Cette modélisation a 

été réalisée pour des faisceaux de type  top – hat. Le profil gaussien du faisceau de pompe et du 

faisceau laser n’est pas pris en compte. Dans le guide planaire  nous avons tenu compte  de la 

divergence dans le plan du guide. Ce calcul approché  contribue à l’écart entre la modélisation et 

l’expérience.  Lorsque le faisceau laser se propage dans le guide selon l’axe z, son rayon w évolue en 

fonction de z suivant la relation suivante : 

                                          
20

²
1)(

Rz

z
wzw                                        (4.36) 

Avec w0 est le rayon au point focal, zR est la distance de Rayleigh. 
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Avec M²~1  est le facteur de qualité du faisceau, ne est l’indice de réfraction. En introduisant 

l’équation  (4.36) dans les équations (4.34) et (4.35), on trouve les expressions suivantes : 
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       Connaissant l’intensité du signal de sonde à amplifier à l’entrée et à la sortie du guide, le gain 

pour un simple passage est exprimé de la manière suivante : 

 

                                         )
)0(

)(
log(10)(


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

zI

LzI
dBGain

L

GL                                     (4.40) 

 

Les paramètres  de simulation utilisés dans cette modélisation sont reportés dans le tableau (4.5)  

 

Paramètres Symbole Valeur unité 

Rayon du faisceau Ws=Wp 15  µm 

Longueur de 

l’échantillon 

LG 0.2-7 cm 

Durée de vie τ 9.5  ms 

Concentration en ion 

Tm
3+

 

NT 7x1.397.10
20

 
 

ions/cm
3
 

Longueur d’onde de la 

pompe 

λp 0.780 µm 

Longueur d’onde de la 

sonde 

λs 1.877  µm 

Puissance de la pompe Pp 0.05 – 10  W 

Puissance de la sonde Ps 0.5- 7  W 

Section efficace 

d’absorption à λp 

σap 0.81x10
-20

 
 

cm
2
 

Section efficace 

d’absorption à λs 

σaL 0.0673x10
-20

 
 

cm
2
 

Section efficace 

d’émission à  λs 

σeL 0.43x10
-20

 
 

cm
2
 

Pertes αp 0.12 
 

dB/cm 

 
Table 4.5 : Paramètres de simulations 

         

         C.2. Cas du guide d’onde planaire  

          Le guide d’onde planaire c’est une couche mince épitaxiée YLF :7%Tm,5%Gd,  de 30 µm 

d’épaisseur et d’une Longueur LG,  son indice de réfraction est  ne= 1.4728. Cette couche est déposée 

sur un substrat YLF non dopé. (figure 4.24) 

 

 
 

Figure 4.24 : Guide planaire 
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            Pour avoir un meilleur confinement, nous admettons que les deux  faisceaux pompe et sonde 

ont la même taille mais des divergences différentes comme l’indique l’équation (4.38). Dans cette 

étude, les simulations sont effectuées en faisant varier chaque fois un paramètre tel que la puissance de 

pompe, la puissance sonde et la longueur du guide. 

Nous avons examiné  dans un premier temps l’influence de la puissance de pompe  sur le gain optique. 

          La figure 4.25  présente la variation du  gain linéaire en fonction de la puissance pompe 

incidente et pour différentes puissances de sonde injectées dans un guide planaire YLF :7%Tm, 5%Gd 

de 0.9 cm de long et de 30µm d’épaisseur. Dans toutes les simulations, chaque valeur de puissance 

incidente injectée est  multipliée par le facteur de couplage ηc correspondant.  
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Figure 4.25 : Variation de gain en fonction de puissance pompe incidente pour différentes puissances sonde 

 

          Lorsque la puissance de pompe injectée  augmente, le gain augmente jusqu’à saturation. Le 

maximum de gain est presque atteint (~13 dB)  à faible signal de sonde (Ps=500 µW) pour une 

puissance de pompe d’environ 1W. Ce résultat correspond à 97 % d’ions dans le niveau excité  N1 

(
3
F4). Lorsque la puissance de sonde augmente, il est nécessaire de pomper plus fort pour atteindre la 

saturation du gain. En clair, le niveau de pompage requis pour extraire plus de l’amplificateur est plus 

important.  

           Le fonctionnement en régime d’oscillateur laser correspond au cas du calcul avec un faible 

signal de sonde. Nous étudions également le guide en tant qu’amplificateur optique en régime de forte 

puissance de sonde  (Ps =500 mW, 1W) pour évaluer son potentiel. Un amplificateur optique est 

caractérisé  par un paramètre déterminant  appelé  le rendement d’extraction  ηE que l’on appelle aussi 

rendement de valeur ajoutée  qui est définit par l’expression suivante : 

                               

p

sess
E

P

PP 


                                         (4.41) 
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         Avec Pss la puissance sonde à la sortie du guide, Pse et Pp sont respectivement les puissances 

sonde et pompe injectées dans le guide. Dans l'état stationnaire (c'est-à-dire, pour des échelles de 

longue durée avec une puissance de  pompe constante) le gain  est donnée par : 

                                        

sat

s

s

P

P

g
g





1

0

                                              (4.42) 

        g0 est le gain à petit signal. La puissance de saturation d'un amplificateur se définit comme la 

puissance de sonde pour laquelle le gain du matériau est divisé par deux en régime linéaire, explicitée 

dans l'équation (4.45) 

                         

1

2

)( 



saLeL

ssat

s

hc
P




                             (4.43) 

        On peut également réécrire l’équation (4.44) en fonction des densités de puissances sI et 
sat

sI   de 

la manière suivante : 

                                    

sat

s

s

I

I

g
g





1

0                                        (4.44) 

Avec Is = Ps / πωs² 

. 

       Les  figures (4.26) et (4.27)  présentent la variation du gain  et du rendement d’extraction en 

fonction de puissance sonde et cela pour différentes puissances de pompe. 

 

       La figure (4.26) permet de constater que pour une puissance de pompe donnée, lorsque la 

puissance de sonde injectée augmente, le gain optique diminue sous l’effet de la saturation. En régime 

de faibles signaux, l’amplification n’influe pas sur l’inversion de population, le gain de l’amplificateur 

est important, par contre, si on augmente la puissance du signal (régime de saturation), l’amplification 

dépeuple fortement les niveaux excités et le gain diminue : l’amplificateur sature. 

 

           Comme l’indique la figure (4.27), le rendement d’extraction croit avec la puissance de pompe. 

Ce rendement  sature  pour des puissances de sonde supérieures au  Watt. Pour une puissance de 

pompe Pp = 10W, on atteint un rendement d’extraction ηE = 60%. La puissance maximale extraite 

alors est de 8W pour une puissance de sonde injectée de 2 W.  À faible puissance pompe  Pp=1W, le 

rendement d’extraction croit jusqu’à un maximum de 47% pour une puissance sonde injectée de 0.5W, 

au dessus de cette puissance,  on observe une chute rapide  de rendement. Pour avoir une amplification 

optique efficace, il existe donc une puissance pompe optimale pour une puissance sonde donnée. 

(Tableau 4.6) 
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Figure 4.26 : évolution du Gain en fonction de puissance sonde  

0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 3,0 3,5 4,0 4,5 5,0 5,5 6,0 6,5 7,0

0

5

10

15

20

25

30

35

40

45

50

55

60

65

Ws=WP = 15 µm

LG = 0,9 cm

 

 

re
n

d
e

m
e

n
t 

d
'e

x
tr

a
c

ti
o

n
 (

%
)

Puissance sonde (W)

  Pp = 1W

  Pp = 5w

  Pp =10 w

 

Figure 4.27 : évolution du rendement d’extraction  en fonction de puissance sonde  
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Puissance 

sonde (W) 

Puissance 

pompe (W) 

Rendement 

d’extraction 

ηE 

0.1—0.5 1 45% 

0.5—1.5 5 55% 

1—2.5 10 60% 

 

Figure 4.6 : Rendement d’extraction dans un guide planaire  

 

         Nous avons également étudié l’évolution du gain en fonction de la longueur du guide. La figure 

(4.28)  présente le gain calculé en fonction de la longueur du guide pour une puissance pompe fixée à 

Pp=3W, un rayon de faisceau de  pompe WP=15µm et pour différentes puissances de sonde. 
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Figure 4.28: Variation du gain en fonction de la longueur de guide 

 

      A  faible  signal le gain augmente  linéairement en fonction de la longueur du guide jusqu’à LG ~ 3 

cm puis il commence à chuter au-delà de cette valeur en raison de la réabsorption. Pour une puissance 

de sonde faible Ps=  500 µW, le gain petit signal maximum atteint se situe aux alentours de 30 dB. 

Dans cette configuration (YLF : 7%Tm de 30 µm d’épaisseur), la longueur optimale est de l’ordre de 

3cm pour un maximum de gain laser en condition de faible signal, en revanche elle  est d’environ 1 cm 

pour un amplificateur optique en condition de forte puissance de sonde Ps= 500 mW.  Ces résultats 

mettent clairement en évidence la saturation en gain du guide. Dans le cas d’une amplification par 

simple passage, il est nécessaire d’augmenter le gain optique. Ce phénomène est également relié à 

l’énergie stockée dans ce milieu. On peut compenser ce phénomène en augmentant la longueur du 

guide.  
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           Le spectre d’émission du Tm comporte plusieurs pics qui sont susceptibles d’être utilisés pour 

une émission laser. La figure (4.29)  présente  les courbes du gain en fonction de la puissance de 

pompe incidente pour deux maxima du spectre  du  gain de la matrice  YLF :Tm
3+

 aux longueurs 

d’onde de sonde λs =1845 et λs =1877  nm avec Ps = 500 µW. 
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Figure 4.29. : Variation de gain en fonction de la puissance incidente pour différentes longueurs d’onde de sonde 

            Le gain attendu pour une longueur d’onde λs =1877  nm est plus important que celui obtenu 

pour λs=1845. L’écart entre les deux courbes peut s’expliquer par la différence entre les sections 

efficaces du gain pour β=1 ( σg(λs =1877  ) =0.22 x10
-20

 cm²> σg(λs =1845  )) =0.18 x10
-20

 cm² 

(chapitre 2, C.3.1)  . A très faible densité de puissance de pompe, le gain à 1845 nm est négatif 

puisque on se trouve dans un régime de très faible inversion de population, il n’arrive pas à compenser 

les pertes de réabsorption et les pertes du guide.  Conformément aux résultats laser décrits dans le 

paragraphe (B), l’effet laser pourra être attendu préférentiellement à 1877 nm où le gain  présente un  

maximum. 

         C.3. Cas du guide linéaire :   

           Pour modéliser la propagation des faisceaux pompe et sonde dans un guide linéaire  

YLF :7%Tm,5%Gd  de dimensions 30x30 µm² et de longueur LG, on a enlevé  le terme décrivant la 

divergence des spots lasers puisque dans un tel guide, le confinement et le guidage de la lumière se fait 

dans les deux directions (latérale et transversale).  
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Figure 4.30: Schéma simplifié d’un guide linéaire 

 

            Les calculs du gain laser et de l’amplification optique  dans ce guide linéaire ont été effectués 

en utilisant  les mêmes paramètres variables et fixes  du tableau (4.5). Afin de comparer les résultats 

obtenus entre les deux configurations guidées,  la figure (4.31) présente l’évolution du gain en 

fonction de puissance de pompe incidente dans un guide linéaire et dans un guide planaire à bas signal 

(Ps=500 µW) et à fort signal (Ps = 1W).  
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Figure 4.31. : Variation du gain en fonction de la puissance pompe injectée dans un guide linéaire et un guide 

planaire   

 

         Comme le montre la figure (4.31), pour un signal faible (Ps =500µW), le gain laser dans un 

guide linéaire(~ 16 dB  )  est  supérieur à celui calculé  dans un guide planaire ( ~ 13 dB) . Bien que 

cet écart soit  faible pour une puissance pompe aux alentours de  250 mW, ceci permet d’abaisser les 

seuils lasers. On remarque également que la saturation du gain dans un guide linéaire est  beaucoup 

plus rapide en fonction de la puissance de pompe.  En effet,  dans un guide linéaire en absence de 

divergence du faisceau lumineux lors  de sa  propagation, il y a une augmentation de la densité de 

puissance de pompe ce qui accroit le gain et permet d’atteindre le régime de saturation à plus basse 
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puissance de pompe (Pp = 0.4W). Dans le guide planaire, le phénomène de saturation de gain apparait 

pour une puissance de pompe plus élevée (Pp =1W).  .  

          À fort signal (Ps= 1W),  même si  l’écart est faible,  le gain  optique dans un guide linéaire est 

plus important que celui généré dans le guide planaire.  Lorsque la puissance pompe est supérieure à 

4W, la saturation du gain est visible dans les deux configurations guidées. Un guide linéaire cristallin 

est donc sensiblement plus efficace en tant qu’un amplificateur  optique à 1.9 µm. 

        Pour mieux détailler cette comparaison, nous avons calculé le rendement d’extraction pour 

différentes puissances sonde  injectées dans les guides d’onde planaire et linéaire de 0.9 cm de 

longueur.  

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Figure 4.32. : Évolution  du rendement d’extraction  en fonction de la puissance sonde injectée dans un guide 

linéaire et un guide planaire  pour (a) Pp = 5W et (b) Pp=10 W 

           Les résultats  présentés dans les  figures (4.32.a) et (4.32.b) confirment   que les effets de 

saturation sont plus  forts dans un guide linéaire. Un rendement d’extraction de 75 % a été obtenu pour 

une puissance sonde injectée supérieur à 1W.  Celui-ci reste  quasiment constant lorsque la puissance 

sonde augmente.  En comparaison avec la géométrie planaire, lorsque le signal devient plus fort, il 

induit un nombre plus grand des photons laser par l’émission stimulée. La densité de puissance de 

pompe diminue à cause de la divergence latérale du faisceau laser, cette puissance pompe n’est plus 

suffisamment efficace pour saturer l’inversion de population.  

           Pour estimer l’effet de la longueur du  guide, nous avons calculé le gain à faible signal Ps =500 

µW  et à fort  signal Ps = 2 W et pour une même puissance de pompe de 3W. 
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Figure 4.33. : Variation du gain  en fonction de la longueur du guide pour Pp = 3W et  (a) Ps = 500 µW (b) Ps = 

2W  

           A faible signal (Ps =500 µW) l’amplificateur fonctionne en régime linéaire pour une longueur 

du guide inférieur à 2 cm. En comparant les deux géométries,  le guide linéaire dispose un gain 

maximum de 37 dB pour une longueur optimale égale à 3 cm. Au-delà  lorsque la longueur du guide 

augmente  le gain reste quasiment constant.  Contrairement à la géométrie planaire, le phénomène de 

réabsorption influence très peu le gain dans un guide linéaire ce qui s’explique par le fort confinement 

des faisceaux sonde et pompe dans ce guide.  A fort signal (Ps= 2W), un gain maximum  est attendu 

pour une longueur du guide autour de 1 cm, celle-ci  est la longueur  optimale dans les deux 

géométries, planaire et linéaire. Par contre, avec un guide planaire ayant une longueur supérieur à 4 

cm, le gain devient négatif.  

 

         Conclusion 
          Les résultats lasers obtenus ont montré que les  guides d’onde à base de cristaux de fluorures 

réalisés par épitaxie en phase liquide permettent la réalisation de lasers compacts et efficaces. Les 

couches de YLF dopées thulium ont permis d’obtenir de bonnes performances laser à 1,9μm, avec par 

exemple une puissance de sortie de 470 mW et une efficacité par rapport à la puissance  absorbée très 

proche du maximum théorique, confirmant la bonne qualité des couches et  l’intérêt de l’épitaxie en 

phase liquide pour la réalisation de lasers efficaces en  guide d’onde.  

Dans une étude préliminaire, nous avons démontré un fonctionnement laser en régime pulsé ( mode-

lock + Q-switch ) dont la durée d’impulsion laser est environ 3 µs.  

Les équations de population régissant le comportement d’un laser quasi 3 niveaux ont été exposées 

dans le but de comprendre les phénomènes mis en jeu lors de l’amplification optique dans ce système. 

L’utilisation d’un tel modèle a permis d’estimer le gain réel attendu à partir de paramètres variables 

tels que la puissance de pompe injectée dans le guide, la géométrie du guide, la puissance et la 

longueur d’onde de la sonde.  
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Les courbes de gain, représentées en fonction de la longueur du guide, mettent en évidence 

l’importance de ce paramètre. L’ajustement de cette longueur permet de maximiser le gain en sortie. 

En effet, avec un guide YLF :7% Tm de 30 µm d’épaisseur , on peut avoir un maximum de gain pour 

une longueur de 2 cm. Finalement   la géométrie du guide influence également l’amplification optique.  

La géométrie linéaire permet d’avoir de fort gain et une efficacité potentielle maximale de 75 %.  

 Dans le cadre de ce travail le temps a manqué pour réaliser des mesures de gain sur ces couches pour 

en vue de la validation des modèles développés. 

Ces travaux ouvrent la voie vers d’autres lasers en guide d’onde à base de cristaux de fluorures en 

utilisant par exemple les propriétés spectroscopiques des ions Ho
3+

 et Yb
3+

 comme ions 

sensibilisateurs pour l’ion Tm
3+

 dans les cristaux YLF et CaF2 
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Conclusion générale et perspectives 

Conclusion générale 

 

L’objectif de cette thèse était d’étudier les propriétés spectroscopiques des ions Tm
3+

 et Ho
3+

 dans des 

cristaux de fluorures  et d’évaluer leur potentiel laser en configuration guide d’onde  ou disque mince. 

Dans la première partie, nous  avons présenté  les méthodes de synthèse de cristaux massifs CaF2 et 

LiYF4 dopés Tm
3+

 et/ou Ho
3+

. Le  procédé de  tirage de cristaux CaF2 et LiYF4 dopés et co-dopés  

terres rares est  très bien maitrisé dans notre laboratoire ce qui a permis de réaliser  des cristaux de très 

bonne qualité.   À partir de substrats  LiYF4, la technique d’épitaxie en phase liquide a permis de faire 

croitre des couches minces monocristallines dopés Tm
3+

 de différentes épaisseurs (84-240 µm)  dans 

le but de réaliser un laser en disque mince. D’autres couches dopés Tm
3+

 et co-dopés Gd
3+

  ont été 

élaborées afin d’augmenter le contraste d’indice  et assurer le guidage de la lumière. 

Dans la deuxième partie de ce travail, nous avons étudié les propriétés spectroscopiques de cristaux de 

fluorures dopés terres rares en vue d’une émission autour de 2 µm. À partir des  spectres d’absorption 

obtenus, l’analyse de Judd-Ofelt  a permis de calculer les durées de vie radiatives  ainsi que les 

rapports de branchement dans les ions Tm
3+

 et Ho
3+

. En comparaison avec d’autres cristaux tels que 

les oxydes, les durées de vie des niveau 
3
F4(Tm

3+
) et 

5
I7(Ho

3+
) dans les cristaux de fluorures  sont plus 

longues ce qui favorise un fonctionnement laser  en régime impulsionnel.  Une étude sur la dynamique 

de fluorescence a été réalisée afin de caractériser  l’émission autour de 1.9µm de l’ion Tm
3+

 et celle 

autour de 2µm de l’ion Ho
3+

. Les spectres d’émission obtenus offrent de larges bandes, assez 

structurées dans la matrice LiYF4 et plus larges et moins structurées dans la matrice CaF2. Dans un 

second temps, en mesurant les durées de vie du niveau émetteur 
3
F4 pour différentes concentrations en 

ions Tm
3+

, nous avons calculé les paramètres de transferts. Les résultats obtenus  ont montré que le 

processus de relaxation croisée est beaucoup plus efficace dans le cristal CaF2 que dans le LiYF4. 

Nous avons calculé également les coefficients de transfert et de transfert inverse  entre les ions Tm
3+

 et 

Ho
3+

 suite à une excitation de l’ion Tm
3+

. Nous avons montré que la matrice LiYF4  offre une 

meilleure efficacité de transfert en vue d’une émission autour de 2µm. 

De premiers tests laser ont été effectués sur un cristal de CaF2 dopé 5%Yb et 2%Tm. Un rendement 

différentiel de 14.5% a été obtenu. Concernant l’échantillon  LiYF4 :4% Tm, 0.5%Ho, le rendement 

laser en puissance de pompe incidente est de 12.3%. Le taux de dopage n’est certainement pas 

optimum.  

Dans la troisième partie de ce travail de thèse,  le fonctionnement laser de couches minces en 

configuration « disque mince » a été  étudié. Une première démonstration d’un laser en disque mince 

LiYF4 : Tm  émettant à 1.9 µm réalisé à partir d’une couche épitaxiée par LPE a été faite. En simple 

passge, une puissance de sortie de 306 mW et une efficacité laser de 36%  en puissance absorbée sont 

atteintes pour une couche de 240 μm d'épaisseur. Un modèle laser quasi trois niveaux nous a permis 

d’expliquer les résultats obtenus et la chute du rendement quantique  en fonction de la transmission du 

coupleur de sortie.  La  forte concentration en Tm
3+

 permet une forte absorption mais induit des 

mécanismes parasites (migration d’énergie vers les impuretés et up-conversion) qui font chuter le 

rendement quantique et le processus de relaxation croisée.  Avec ce modèle,  nous avons montré qu'un 

tel laser à disque mince offre une bonne efficacité optique- optique et optimisé le nombre de passages 

du faisceau de pompe.  dans le disque. 
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Dans la quatrième partie, nous avons étudié un oscillateur laser en guide d’onde LiYF4 :Tm  en 

géométrie  planaire et linéaire.  Ces guides sont caractérisés par de faibles pertes de propagation grâce 

à la qualité du procédé de fabrication. Une puissance maximale de 470  mW et un rendement de 14%  

en puissance incidente ont été obtenus. Une modélisation numérique de l’amplification optique montre 

que le guidage des faisceaux pompe et sonde permet d’atteindre des gains importants. Le modèle est 

ensuite adapté pour le régime de saturation afin de calculer le rendement d’extraction et de déterminer 

le potentiel des guides  LiYF4 :Tm
3+

  en tant comme amplificateur autour de 1.9 µm. Une comparaison 

entre les différentes géométries guidantes a été faite en fonction de plusieurs paramètres opto-

géometriques.   

Perspectives  

Le laser à disque mince épitaxié LiYF4 : 20 % Tm présente une  bonne efficacité laser avec un simple 

passage de pompe, l’étape suivante sera de faire des tests laser dans une cavité  permettant de 

multiples passages du faisceau de pompe afin d’augmenter le gain et d’obtenir de forte puissances de 

sortie. 

 Nous avons montré qu’avec des couches minces fortement dopées (20%), le processus de relaxation 

croisée était moins efficace. Un pompage « inband » (pompage direct du niveau 
3
F4(Tm

3+
)) autour de 

1.7 µm par un  laser à fibre  dopée Er
3+

  avec décalage Raman semble bien adapté et cette voie est en 

cours d’étude au laboratoire.  

Avec une très bonne efficacité de relaxation croisée entre les ions Tm
3+

 dans la matrice CaF2, il semble 

également très intéressant de synthétiser des couches minces CaF2 dopées Tm par épitaxie en phase 

liquide et de tester leur potentiel laser en configurations disque mince et  guide d’onde. 

Enfin, le fonctionnement laser en régime continu de couches de YLF :Tm autour de 1.9µm ayant été 

démontré, le passage à un fonctionnement en régime impusionnel doit être étudié. Les premiers 

résultats du fonctionnement en régime de verrouillage de mode sont très encourageants et cette voie 

doit être poursuivie pour atteindre des impulsions ultra brèves stables dans des structures guidantes, 

mais aussi pour amplifier efficacement les impulsions courtes avec des architectures compactes, 

efficaces et innovantes.. 
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Annexe 
Tests  Laser sur matériaux codopés pour émission MIR 

 

         1.1. CaF2 :Tm
3+

 :Yb
3+ 

            Les expériences laser ont été réalisées en utilisant une cavité laser plan-concave avec un 

coupleur de sortie ayant une transmission de 1,8% à 1,9 mm et un rayon de courbure de 100 mm. Le 

pompage du milieu à gain CaF2 : 5% Yb
3+

, 2% Tm
3+

  se fait longitudinalement  par un laser à fibre 

(Azur Light Systems)  avec une brillance élevée (M
2
 = 1,1 ) ) émettant jusqu'à 15 W à  980 nm.(figure 

1) 

 

 

 

Figure 1 : cavité laser Plan -concave 

  

 

 

Le cristal est placé le plus proche possible  avec des faces fines polies et parallèles. Il a été monté sur 

un bloc en cuivre sans système de refroidissement supplémentaire.  

La puissance de pompe absorbée est d'environ 90% à 980 nm. Le seuil laser a été atteint pour 60 mW 

pompe incidente. Le laser émet à  1.87 µm et la puissance de sortie atteinte est de 140 mW, pour une 

puissance de pompe d'incident de 1050 mW.  Cela conduit à une efficacité laser de 14,5% par rapport 

à la puissance de la pompe incidente à 980 nm . Compte tenu de l'efficacité de transfert élevée montrée 

dans la section précédente,  le rendement laser obtenu est  modeste, mais ces premiers résultats laser 

obtenus sur un cristal CaF2 :Tm
3+

 :Yb
3+

  montre le potentiel du co-dopage Yb :Tm et une étude  

approfondie doit permettre d’optimiser les paramètres pour améliorer ces rendements. 
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Figure 2.2 : Puissance de sortie en fonction de la puissance pompe incidente pour l’échantillon 

CaF2 :5%Yb,2%Tm 

 

1.2. YLF : 4% Tm
3+

 , 0.5% Ho
3+ 

            Pour tester l’échantillon YLF :4%Tm
3+

,0.5% Ho
3+

 de dimensions (4x 3.92 x 5.14 mm
3
)  nous 

avons choisi une cavité plan-concave dont le rayon de courbure du coupleur de sortie est de 100 mm et 

de transmission 2 % à la longueur d’onde laser (2.07 µm). Le coupleur d’entrée est un miroir plan 

dichroïque avec une réflexion de 99.7% à la longueur d’onde laser. Le pompage se fait avec un laser 

saphir:Titane pompé par un laser Verdi, accordé à la longueur d’onde de 780 nm qui correspond au 

maximum d’absorption de l’ion Tm
3+

 pour la polarisation (π). Le cristal est placé le plus près possible 

du miroir d’entré où le waist du mode propre de la cavité est minimum. Le faisceau de pompe est 

module à l’aide d’un hacheur mécanique avec un taux de modulation de 50% qui permet de réduire la 

charge thermique sur l’échantillon. Le faisceau de pompe est focalisé sur le cristal à l’aide d’une 

lentille achromatique  de focale f= 75 mm. En sortie de cavité laser, un filtre  permet d’éliminer le 

résidu de la pompe. Un détecteur InGaAs de large bande  (1.2-2.3µm) placé derrière un 

monochromateur permet de mesurer la longueur d’onde d’émission. 

La figure 2.3 présente la variation de  puissance de sortie laser à la longueur d’onde λ=2.076 µm en 

fonction de la puissance de pompe incidente. 
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Figure 2.3 : Puissance de sortie en fonction de la puissance pompe incidente pour l’échantillon 

YLF :0.5%Ho ,4%Tm 

 

La puissance de pompe incidente  au seuil est environ 440 mW alors que celle absorbée est de 370 

mW soit 84% de la puissance de pompe incidente.  Nous avons obtenu un rendement différentiel de 

12.3%, et une puissance maximale de 136 mW pour une puissance de pompe incidente de 1550 mW. 

La longueur d’onde d’émission laser est centrée à 2.076 µm, ce qui correspond à une émission au pic 

du spectre de gain  située vers les grandes longueurs d’onde. Ce résultat laser est préliminaire, du fait 

que ce système nécessite encore une optimisation des concentrations des ions dopants et codopants. 

Pour savoir l’importance d’une telle optimisation en concentration, Scholle et al [scholle 2004] ont 

effectué des essais laser sur deux matrices YAG :6%Tm,0.4%Ho et LuAG :10% Tm,0.4Ho sur 

lesquelles ils ont obtenu respectivement des rendements laser de 20 % et  18% dans le YAG et le 

LuAG. Compte tenu nos résultats laser et en considérant que la matrice YLF est plus adaptée en terme 

d’efficacité de transfert TmHo, cela suggère que la marge d’amélioration est encore importante sur 

ce système. 
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