N

N

Les concentrateurs luminescents pour ’amplification de
la brillance des diodes électroluminescentes: application
au pompage laser
Thomas Gallinelli

» To cite this version:

Thomas Gallinelli. Les concentrateurs luminescents pour 'amplification de la brillance des diodes
électroluminescentes: application au pompage laser. Optique [physics.optics]. Université Sorbonne
Paris Cité, 2017. Francais. NNT: 2017USPCDO086 . tel-02383569

HAL Id: tel-02383569
https://theses.hal.science/tel-02383569v1
Submitted on 27 Nov 2019

HAL is a multi-disciplinary open access L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
archive for the deposit and dissemination of sci- destinée au dépot et a la diffusion de documents
entific research documents, whether they are pub- scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
lished or not. The documents may come from émanant des établissements d’enseignement et de
teaching and research institutions in France or recherche francais ou étrangers, des laboratoires
abroad, or from public or private research centers. publics ou privés.


https://theses.hal.science/tel-02383569v1
https://hal.archives-ouvertes.fr

THESE DE DOCTORAT DE 'UNIVERSITE PARIS 13

Spécialité : Sciences Physiques

Préparé au
LABORATOIRE DE PHYSIQUE DES LASERS
Fcole doctorale Galilée

Les concentrateurs luminescents pour I’amplification
de la brillance des diodes électroluminescentes :
application au pompage laser

présentée par

Thomas GALLINELLI

Pour obtenir le grade de

DOCTEUR de 'UNIVERSITE PARIS 13

soutenue le 22 décembre 2017

devant le jury composé de :

M. Bruno BECHE Rapporteur

M. Henri BENISTY Rapporteur

M. Francois BALEMBOIS Examinateur

M. Jean-Luc DUVAIL Examinateur

M. Mélanie LEBENTAL Examinatrice

M. Luc MUSEUR Examinateur

M. Sébastien FORGET Co-encadrant de these
M. Sébastien CHENAIS  Directeur de these






Remerciements

Le présent manuscrit relate les résultats, les descriptions, les observations et les expli-
cations de trois années de péripéties dans le cadre de ce rite initiatique du monde scien-
tifique que constitue la these. Les travaux qui vous seront présentés concentrent quelques
milliers d’heures passées devant mon tableau a réfléchir, scotché a mon écran pour simuler,
debout a monter des manips, ou encore grommelant dans les couloirs de Paris 13 suite a un
échantillon brisé ou une commande retardée. Ils représentent aussi, et surtout, des milliers
d’heures de discussions et de partage avec des individus de tous les horizons sans qui les
quelques deux cents pages qui vont suivre n’auraient été que fort peu garnies. Les para-
graphes suivants sont ainsi pour moi l’occasion de remercier tous ceux qui par leur bonne
humeur, leur savoir, et leur investissement m’ont permis de traverser ces trois ans le sou-
rire aux levres et d’aboutir aux travaux de recherche rapportés dans ce manuscrit de these.

Je remercie ainsi en premier lieu I’équipe au sein de laquelle j’ai évolué, équipe consti-

tuée tout d’abord de Sébastien Chénais et Sébastien Forget qui m’ont dirigé et encadré
au sein du Laboratoire de Physique des Lasers et qui, grace a une complémentarité excep-
tionnelle entre créativité scientifique et pragmatisme, ont permis a ces travaux d’exister.
Ce groupe repose aussi sur les qualités d’expérimentateur d’Oussama Mhibik que je re-
mercie autant pour la transmission de ses connaissances scientifiques que pour le partage
de ses expériences personnelles. Je salue aussi tous les voyageurs qui ont fait escale dans
cette équipe a commencer par Tatiana Leang qui a grandement facilité mon insertion au
laboratoire et plus globalement dans I’Université Paris 13, Zhuang Zhao pour son partage
culturelle, Cédric Blanchard pour ses conseils avisés, et Jérémy Pertuisot que j’ai eu la
chance d’encadrer et a qui je souhaite le meilleur pour les années a venir.
Je remercie aussi le Laboratoire de Physique des Lasers (LPL) dans sa globalité pour
m’avoir fourni un environnement propice a la réalisation de mes recherches, notamment
grace aux différents ateliers internes et tout particulierement Thierry Billeton qui m’a ap-
porté son expertise d’opticien avec une bonne humeur incroyable. Je remercie aussi Haniffe
Muhammad, Fabrice Wiotte et Loic Malinge de I'atelier d’électronique, Albert Kaladjian
et Amir Aiteur de l'atelier de mécanique, et Marc Barbier et Stéphane Simonazzi du
service informatique. Je remercie également tres chaleureusement 1’équipe administrative
composée de Solen Guezennec, Maryse Medina, et Carole Grangier, qui facilite énormé-
ment la vie d’un thésard au LPL grace leur disponibilité et leur aptitude a déméler des
neeuds administratifs avec le sourire tels que des commandes a rebondissements au bout
du monde.

Je remercie ensuite I’ensemble des collaborateurs externes avec qui j’ai pu travailler et
échanger. Merci a nos partenaires sur le projet EDELVEIS et plus spécifiquement Adrien



Barbet et Francois Balembois du Laboratoire Charles Fabry pour nos réunions scienti-
fiques a la fois stimulantes et productives. Je remercie aussi grandement Mélanie Lebental
du Laboratoire de Photonique Quantique et Moléculaire pour m’avoir permis 'acces a la
salle blanche de 'ENS Cachan, ainsi que Rasta Ghasemi pour son aide dans la réalisa-
tion des microstructures organiques. Je remercie aussi Alexis Garcia Sanchez du LSPM
pour la réalisation des images AFM et mon initiation a la rude joie des arts martiaux. Je
termine finalement par un remerciement spécial a Yann Molard de Chimie Rennes pour
m’avoir accueilli a Rennes et permis de réaliser des structures organiques massives dans
d’excellentes conditions.

L’enseignement ayant composé une part non négligeable de mes trois ans en tant que
doctorant, je remercie les équipes enseignantes avec qui j’ai enseigné, surveiller, et corrigé
des copies souvent nombreuses. Je salue les étudiants de 1'Université Paris 13 que j’ai eu
I'occasion de suivre parfois durant plusieurs années, et je leur souhaite un épanouissement
et une réussite a la hauteur de leur investissement durant leur scolarité.

Pour terminer je remercie ’ensemble des personnes qui ont formé ’environnement
social indispensable a mon enthousiasme et mon dynamisme. Je remercie ainsi tout par-
ticulierement Serge Daniel et Mohammed Mahdi pour nos débats réguliers et passionnés,
les doctorants du LSPM, Kader, Benoit, Lahcene, Alexis... pour nos vendredis sportifs.
Merci bien stir a mes amis de longue date Guillaume et Bruno, et surtout a ma famille et
tout particulierement ma soceur et mes parents, ainsi que mes grands-parents, mes oncles
et tantes, et mes cousines et cousins pour leur présence indéfectible et leur intérét pour le
monde des lasers et de la concentration luminescente.

En espérant que vous trouverez dans ce manuscrit les informations qui vous font
défauts,

Thomas Gallinelli



Table des matieres

Introduction

1 Pompage direct par LED de lasers organiques solides

1.1

1.2

1.3

Généralités sur les lasers . . . . . . . . ...
1.1.1 Rappel des notions intervenant en physique des lasers . . . . . . ..
1.1.2  Les lasers organiques . . . . . . . . . . ...
1.1.3 Notre concept de laser organique a cavité externe . . . . .. .. ..
Notre module de pompage par LED . . . . . . .. ... ... ... .....
1.2.1  Quelles LED choisir? . . . . . . . . .. .. ... ..
1.2.2  Performances des LED en mode pulsé . . . . . . ... ... .....
1.2.3 Performances du module de pompage . . . . . . ... .. ... ...
Pompage de matériaux organiques solides . . . . . . . . ... ... ... ..
1.3.1 Premiere estimation des seuils lasers en pompage transverse

1.3.2 Pompage d’'un barreau de SU-8 dopé . . . . . . ... .. .. ....
1.3.3 Pompage de milieux en PMMA dopés . . . . . . ... ... ... ..

1.3.4 Conclusion sur le pompage direct par LED . . . . . .. .. ... ..

2 Les concentrateurs luminescents : une source pour l’illumination

2.1

2.2

Augmenter la densité de puissance des LEDs . . . . . . .. ... ... ...
2.1.1  Une barriere théorique : La loi de conservation de la luminance . . .
2.1.2  Vers une nouvelle utilisation des concentrateurs luminescents . . . .
Introduction au LCT . . . . .. . ... .. ...

2.2.1 La physique des concentrateurs luminescents . . . . . . . ... ...

45

48

51



TABLE DES MATIERES

2.2.2  Qu’est-ce qu'une bonne matrice hote? . . . . ... ... 64

2.2.3 Qu’est-ce qu'un bon luminophore? . . . . . . ... ... ... ... 82

2.2.4  Simulation numérique et modélisation analytique . . . . . ... .. 86

2.3 Application aun LCI en Ce :YAG . . . . . . . ... ... ... ....... 99
2.3.1  Un matériau optimal : le monocristal de YAG dopé Cérium . . . . . 99

2.3.2  Performances d'un concentrateur pavé . . . .. .. ... ... ... 103

2.4 Vers une optimisation pour l'illumination . . . . . . ... ... ... .... 116
2.4.1 Le laser pompé par LED assistées par concentrateur . . . . . . . .. 116

2.4.2  Améliorer I'extraction a ’aide d’une surface de sortie dépolie . . . . 120

24.3 Biseauter un LCI . . . . . . .. ... 123

244 Versle LClidéal . . . . . ... ... 145

2.5 Conclusion du chapitre . . . . .. ... .. ... ... 150

3 Une source pour l'optique intégrée 153
3.1 Une architecture micrométrique . . . . . . . . . . ... ... L. 154
3.1.1 Dimensionnement de 'architecture . . . . . . ... ... ... ... 157

3.1.2 Réalisation de la structure . . . . . .. .. ... Lo 167

3.2 Caractérisation de la structure a concentrateur . . . . . . . .. ... .. .. 173
3.2.1 Mesure du facteur de concentration en sphere intégrante . . . . . . 174

3.2.2  Caractérisation par mesures de spectres d’excitation . . . . . . . .. 176

3.2.3 Visualisation des limites utiles de dimensionnement . . . . . . . .. 183

3.3 Recherche d’émission spontanée amplifiée . . . . . . . ... ... ... ... 187
3.3.1 Mesure des pertes a la propagation dans le guide . . . . . ... .. 187

3.3.2 Pompage de la structure complete . . . . ... ... L. 188

3.4 Conclusion du chapitre . . . . . .. . ... oo oo 191
Conclusion Générale et perspectives 195
A Propriétés spectrales de matériaux luminescents 201
A1l Lescolorants . . . . . . . . . . . . 201

A2 Le Cérium YAG . . . . . s, 202



TABLE DES MATIERES

B Calcul du seuil laser a partir du gain modal
B.1 Calcul du gain pour une pompe uniforme . . . . . . . .. ... ... . ...

B.2 Calcul a partir du gain modal . . . . . ... ... ... ... .. ..., .

C Mise en forme de matrices organiques
C.1 Lespincoating . . . . . . . . . . . e
C.1.1 Spin-coating du PMMA A11 . . . . ... .. ... .. ... ...,
C.1.2 Spin-coating de la résine SU-8 . . . . . . .. ... ... .......
C.2 Photolithographie de la SU-8 . . . . . . .. ... ... ... ... ...,

D Les simulations par tracé de rayons
D.1 Principes de base des simulations par tracé de rayons . . . . .. ... ...
D.2 La méthode de Monte-Carlo . . . . . . .. .. ... ... ... ...

D.3 LightTools® et la problématique de la réabsorption . . . .. ... ... ..

E Influence de la répartition des émetteurs

205
205
208

211
211
212
213

215

217
217
218
218

221



TABLE DES MATIERES



Introduction

Le point de départ de I’ensemble des travaux qui vous seront relatés est la diode élec-
troluminescente, aussi couramment abrégée sous le terme LED (Light-emitting diode).
Cette source lumineuse que 1’on retrouve aujourd’hui dans toutes sortes d’éclairages de la
vie courante est faite a partir de matériaux dits semi-conducteurs dans lesquels un photon
est obtenu par recombinaison entre un électron et un trou grace au passage d’un courant
[1]. Ces deux entités appartiennent ici & deux niveaux électroniques parfaitement séparés
que sont la bande de conduction et la bande valence. Tout en étant distincts, ces ni-
veaux sont aussi suffisamment proches pour que I’'ajout d’'un dopant adéquat au matériau
semi-conducteur initial et la présence d'un courant électrique permettent la circulation
d’électrons (et de trous). La différence d’énergie entre ces niveaux électroniques séparés,
appelée énergie de gap Fg, correspond alors a I’énergie du photon émis.

Ce phénomene d’émission lumineuse appelé électroluminescence a été rapporté pour la
premiere fois par Henry Joseph Round en 1907, mais aucune analyse n’en a été faite jus-
qu’en 1927 [2]. C’est en effet 20 ans plus tard que Oleg Losev, un jeune technicien russe,
effectuera des observations poussées du phénomene et mettra au point la premiere LED
[3] : «In this paper are described further observations on the phenomenon of the lumi-
nescence produced at the contact of a carborundum detector in connexion with a view on
luminescence as a consequence of the process in the contact which is very similar to cold
electronic discharge.»

Malgré ce qui nous semble étre aujourd’hui une découverte de grande importance, ces
résultats ne seront pas repris avant les années 50 et notamment la mise en évidence
d’émission infrarouge & partir de différents semi-conducteurs (notamment le GaAs - arsé-
niure de gallium) par Rubin Braunstein [1].

L’histoire de la LED sera ensuite évidemment marquée par le premier brevet déposé en
1961 par Texas Instrument également pour des LED en GaAs émettant dans le proche
infrarouge. Le début des années 60 marque ainsi le début de la commercialisation des
diodes électroluminescentes, mais elles resteront inconnues du grand public, une émission
dans le rouge ou l'infra-rouge ayant peu d’intérét pour I’éclairage (elles étaient en fait
cantonnées & un role de voyant lumineux).

Le véritable bond en avant de la technologie LED aura lieu en 1994 avec la réalisation
par Nakamura et al de la premiere LED bleue efficace (fournissant une intensité lumineuse
de plus d’un candela) [5]. Cette découverte qui a été récompensée du prix Nobel de
physique en 2014 s’est révélée d’autant plus marquante que les LED réalisées émettaient
a 445nm. En effet, avoir simultanément une puissance d’émission élevée et un spectre
d’émission dans le bleu permet 1'usage de phosphores donnant acces a tout le spectre
visible. Ces phosphores sont des particules luminescentes pouvant absorber le rayonnement
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incident émis par les LED et le réémettre a des longueurs d’ondes plus élevées. Des LED
bleues recouvertes de phosphores judicieusement choisis peuvent ainsi étre converties en
LED jaunes, vertes ou encore blanches. Pour ces dernieres, le premier phosphore a avoir
été utilisé pour offrir un spectre large recouvrant ’essentiel du spectre visible était le

Ce:Y AG [0], un matériau que nous aurons l'occasion de retrouver plus loin dans cette
these.
Spectre d’émission d’'une LED blanche Spectre d’émission d’une lampe a incandescence
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FIGURE 1 — Spectres typiques d’une LED blanche (4 gauche) et d’une
lampe a incandescence (a droite).

Bien que l'utilisation de phosphore s’accompagne naturellement de pertes (rendement
quantique de fluorescence et défaut quantique), les progres constants dans l’améliora-
tion de lefficacité des diodes électroluminescentes en font aujourd’hui des sources aux
domaines d’applications extréemement variés, depuis 1’éclairage individuel jusqu’a la réali-
sation d’écrans, ou encore 1’éclairage automobile. Il est important de rappeler que I'un des
atouts majeurs de la production de lumiere a partir de semi-conducteurs est la possibilité
d’obtenir un spectre d’émission presque entierement contenu dans le visible, a la différence
d’une lampe a incandescence. Pour ces dernieres, bien que le rendement en puissance soit
proche de 100%, la majeure partie du spectre émis (=~ 85%) se situe dans le proche in-
frarouge que nous ne pouvons pas voir (voir figure 1). Finalement, alors que l'efficacité
lumineuse (grandeur photométrique tenant compte de la perception de 1’ceil humain, en lu-
men par watt optique - Im /W) d’une lampe a incandescence est seulement de ~ 10 Im /W,
une LED blanche standard permet aujourd’hui d’atteindre pres de ~ 100 {m/W [7].

Pour illustrer I’évolution particulierement rapide des performances des LED, Roland
Haitz a reporté les progres obtenus au fil des ans et a constaté une évolution linéaire de
Iefficacité lumineuse (Im/W) appelée loi de Haitz, voir figure 2. Haitz et al avait d’ailleurs
évalué dans un rapport au gouvernement des Etats-Unis [3], que remplacer ’ensemble des
systemes d’éclairage dans le monde (d’une efficacité lumineuse moyenne de 50im/W) par
des éclairages a LED d’une efficacité lumineuse de 150lm/W (environ 1,5 fois 'efficacité
des LED commerciales actuelles (voir tableau en figure 2)), permettrait de diminuer la
consommation globale d’électricité de pres de 13%. Bien que ce rapport date maintenant
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de plus d’une quinzaine d’année, ces valeurs marquantes permettent d’appréhender I'in-
téret énergétique et donc écologique de 1'éclairage par semi-conducteur.

A partir de ce graphique on constate que la tres nette amélioration des performances
des systemes s’accompagne simultanément d’une diminution rapide des cofits faisant au-
jourd’hui des LED des sources aussi bon marché qu’efficaces. L'une des raisons de cette
chute particulierement rapide du prix des LED est la diffusion de plus en plus large de
cette technologie, et nous pouvons retenir aujourd’hui qu’il est possible d’avoir un 1 Watt
optique a moins de 0,5 €[9]. Par ailleurs, en observant le tableau comparatif présenté a
droite en figure 2, on constate que I'une des autres caractéristiques majeures des LED est
leur excellente durée de vie (> 30000A).

Puissance ampoule 60 W

o
=
w

10°

Type d'ampoule Halogéne | Fluocompacte LED

=x 30/décennie o Puissance électrique (W) 13

Puissance lumineuse (Im) 810

Rendement lumineux (Im/W)

101,3
Durée d'utilisation par jour (h) 1 1

Consommation/an (kWh) 17,52 1,745 2,92

Colit électricité/an (€)

Prix d'achat (€) 5

= x 0,1/décennie 1 Durée de vie (h) 200

Flux/LED (Im)
3

3
“ (wy/$) uswni/inodd

Durée de vie (an) 5,5 21 ¢ 822

o
=

ﬂ]‘-r 1 1 L

Coflt d'achat/an (€) 0,6 2 0,1

1968 1978 1988 1998 2008 —~
Coiit total/an (€) 2,9

année

FIGURE 2 — A gauche, évolution des performances en (Im/LED) et des
cotts en (3/lm) de LED commerciales rouges. Image traduite de l’anglais
a partir du rapport de Haitz [5].

A droite, comparatif entre différentes technologies d’éclairage (actualisé
en 2017). Image adaptée a partir d’un article de ’association “Conseils
thermiques” [7].

En résumé, les LED sont des sources efficaces, rentables, et robustes. Ces nombreux
atouts doivent nous inciter a explorer de nouvelles pistes d’application de cette technologie
a des secteurs encore réservés a des sources couteuses et a la maintenance difficile, méme
si ces dernieres possedent encore aujourd’hui des performances spécifiques supérieures aux

LED.

L’un des domaines qui était encore quasi étranger aux LED en 2014 (commencement
de ma these), était le pompage laser. On rappelle a ce titre qu’un laser est constitué d’une
cavité (typiquement deux miroirs) dans laquelle est disposée un milieu amplificateur ex-
cité par une source d’énergie (la pompe). Le role de la pompe est d’exciter efficacement
le milieu amplificateur pour permettre de passer d’'un phénomene classique d’émission
de fluorescence a de I’émission stimulée permettant la génération du laser. Ainsi, a la
différence des autres applications plus grand public tel que I’éclairage, le pompage laser
nécessite non plus des puissances élevées ou une efficacité lumineuse importante, mais
une densité de puissance (W/em?) suffisante pour dépasser le seuil d’émission laser. Sur
ce point, les diodes électroluminescentes apparaissent comme étant moins performantes
que les sources habituellement utilisées que sont principalement les lasers a cristaux so-
lides ou encore les diodes lasers.

Les diodes lasers peuvent étre ainsi considérées comme le concurrent direct des LED grace
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au rapport prix/performances actuellement disponible. Alors qu’une LED bleue (& 445nm)
commerciale fournit moins d’un watt par millimetre carré pour moins d’un euro, les diodes
lasers fournissent une densité de puissance de plusieurs ordres de grandeur de plus apres
focalisation !, pour seulement une centaine d’euros (sur la méme gamme spectrale). On
comprend que la compétition avec les diodes lasers soit particulierement difficile voire
impossible ?. Néanmoins, ces excellentes performances restent encore aujourd’hui limitées
a des gammes spectrales bien définies en dehors desquelles il est possible de faire des LED
une source plus compétitive (ceci était d’autant plus vrai au début de ces travaux en
2014).

De plus, bien qu'un des avantages majeur des diodes lasers vis a vis des LED réside dans
la possibilité de focaliser leur faisceaux de sortie ce qui conduit a des densités de puissance
considérables. Une telle focalisation impose la présence d’un systeme optique et donc un
systeme complet relativement peu ergonomique. A l'inverse, bien que focaliser une LED
ne permette pas d’augmenter la densité de puissance (source lambertienne), les diodes
électroluminescentes sont des sources particulierement compactes que 'on peut intégrer
facilement dans un systeme miniaturisé, par exemple un laboratoire sur puce.

Ces problématiques ont été les motivations premieres du projet ANR EDELVEIS
(Excitation par Diodes Electroluminescentes de Lasers accordables dans le Visible Et les
InfrarougeS) débuté en 2013 et dans lequel se sont inscrits mes travaux de these (2014-
2017). Ce projet porté par un partenariat entre le Laboratoire de Physique des Lasers
(LPL), le Laboratoire Charles Fabry (LCF), et 'entreprise EFFILUX avait pour but de
montrer la faisabilité de lasers accordables pompés par LED a tres bas cott. Ces systemes
devaient se substituer a la solution cotiteuse et particulierement complexe actuellement
utilisée que sont les lasers a cristaux de titane :saphir pompés par des lasers continus de
puissance doublés en fréquence.

Pour relever ce défi, deux axes d’études avaient été fixés, le premier reposant sur la réa-
lisation de lasers organiques solides pompés par LED. Grace aux propriétés des milieux
organiques que nous aurons l'occasion de présenter dans la suite de ce manuscrit, il est
possible d’obtenir des émissions laser sur I’ensemble du spectre visible. Cette thématique
a été étudiée par le LPL au travers de ma these dont les résultats vous seront présentés
ici.

Le deuxieme axe d’étude avait pour objectif le remplacement des sources de pompes ac-
tuelles que sont les lasers Nd:Y AG par une architecture de pompage par LED. Cet axe a
été essentiellement porté par le LCF au travers de la these de Adrien Barbet [9].
L’ensemble de ces travaux ont été appuyés par le soutien technique et technologique d’EF-
FILUX dont I'expertise réside dans la mise en forme de solution d’éclairage par LED.

Ce manuscrit présentera l’essentiel de mes résultats obtenus avec ’équipe LAser Or-
ganique Solide (LAOS) du groupe photonique organique du laboratoire de physique des
lasers avec le soutien de I’ensemble des institutions présentées précédemment.

Je commencerai pour cela par vous présenter dans le chapitre 1 notre étude du pom-
page direct de matériaux organiques massifs. Nous rappellerons a ce titre les propriétés

1. Nous pouvons typiquement estimer focaliser 10W de puissance sur une dizaine de microns soit une
densité de puissance d’approximativement 105W/mm?2.

2. En ce qui concerne les lasers a cristaux la question ne se pose pas dans la mesure ou ils se situent
sur une gamme de puissance et de prix nettement plus élevés
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photo-physiques tres particulieres de ces matériaux, propriétés qui fixeront partiellement
I’architecture de pompage par LED qui nous servira de référence pour I’ensemble de nos
travaux. Ce premier chapitre sera cloturé par le constat de la limite de densité de puis-
sance des LED actuelles qui rend inefficace le pompage laser direct de milieu organique
solide.

Le chapitre 2, sera alors l'occasion d’introduire une solution innovante, I’association des
LED a un concentrateur luminescent (LC), permettant d’augmenter la densité de puis-
sance accessible a partir de LED. L’objet “concentrateur luminescent”, initialement envi-
sagé en tant que composant pour les architectures photovoltaiques, vous sera décrit pour
ensuite étre transposé, grace a un formalisme adapté pour 'occasion, en tant que disposi-
tif d’illumination : les concentrateurs luminescents pour l'illumination (LCI). Apres avoir
démontré l'efficacité du couple LED-concentrateur en tant que dispositif de pompage,
nous verrons que l'extraction du rayonnement émis dans les concentrateurs luminescents
constitue le nouveau défi inhérent a leur utilisation pour de I’éclairage en champ lointain.
Nous terminerons ce chapitre par ’analyse de solutions simples permettant d’améliorer
significativement 'extraction du rayonnement, mais aussi de restreindre son champ angu-
laire faisant du LCI un amplificateur de brillance.

Le chapitre 3 viendra finalement conclure ce manuscrit en rapportant notre adaptation du
LCI a l'excitation de dispositifs micrométriques pour des applications en photonique or-
ganique intégrée. Nous présenterons alors les différentes étapes du processus de réalisation
de ces dispositifs ainsi que la méthode expérimentale d’évaluation de ces performances.
L’analyse des résultats obtenus nous montrera 'efficacité d’une excitation indirecte par le
biais du concentrateur, mais nous verrons aussi que dépasser le seuil reste encore un défi
complexe qui nécessitera des optimisations et améliorations supplémentaires.



Introduction



Chapitre 1

Pompage direct par LED de lasers
organiques solides

Ce premier chapitre sera consacré a I’étude d’une architecture de laser organique so-
lide pompée transversalement qui serait adaptable a un pompage effectué par une matrice
de LED.

Afin de percevoir les enjeux de ce dispositif, nous commencerons par rappeler les notions
fondamentales de physique des lasers, pour ensuite évoquer les caractéristiques photo-
physiques propres aux milieux amplificateurs organiques et notamment la problématique
des états triplets.

Les contraintes qui en découleront nous permettrons de mettre au point un module de
pompage par LED adapté dont nous évaluerons les performances et tout particulierement
'émittance (WW/cm?) qui nous servira de valeur de référence pour les seuils lasers a at-
teindre avec notre architecture laser.

Nous terminerons par ’étude d'un montage expérimental de laser organique solide pompé
transversalement a partir de milieux amplificateurs organiques massifs. Nous nous atta-
cherons a détailler la mise en forme de nos matériaux dont nous mesurerons les parametres
photo-physiques essentiels et notamment le coefficient de pertes linéiques (cm™!), qui nous
le verrons, impacte significativement le seuil laser obtenu. Nous appuierons nos résultats
expérimentaux par une analyse théorique simplifiée qui nous permettra d’appréhender les
limites de notre approche.

1.1 Généralités sur les lasers

1.1.1 Rappel des notions intervenant en physique des lasers

L’effet laser est I’émission d’un faisceau lumineux cohérent temporellement et spatia-
lement, c’est-a-dire que les photons sont en phase les uns avec les autres et se propagent
dans une méme direction. Il repose sur une quantification de la matiere d’apres laquelle les
électrons sont répartis sur des niveaux d’énergie discrets. La position des électrons sur les
différents niveaux d’énergie détermine alors I’état des atomes ' auxquels ils sont associés.

1. En physique des lasers ce terme a un sens beaucoup plus large et désigne notamment un ion, ou
une molécule comme ce sera le cas pour nous.
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Initialement dans un état énergétique d’équilibre (état fondamental), les atomes passent
a des niveaux d’énergie supérieurs par absorption d’une énergie extérieure, dite énergie de
pompe, qui peut étre aussi bien d’origine chimique, qu’électrique, ou encore lumineuse.
Dans notre cas, cette énergie sera fournie par des LED ce qui est fondamentalement un
pompage lumineux mais qui peut étre considéré comme un pompage électrique indirect
(le laser organique pompé électriquement reste encore aujourd’hui a démontrer).

La désexcitation des atomes vers des niveaux d’énergie plus faible s’effectue par deux ca-
naux de désexcitation : les transitions radiatives (émission d’un photon), et les transitions
non radiatives (génération d’énergie thermique). Le processus radiatif est 1’émission spon-
tanée d’un photon selon une direction et une phase dépendante de I’émetteur, et avec une
énergie Epporon correspondant a ’écart entre 1'état énergétique fondamental £ et 1'état
excité B :

Ephoton = El - EO (11)

Cet écart énergétique fixe aussi la longueur d’onde A\ du photon émis d’apres la relation :
he

Ephoton = X (12)

Avec h la constante de Planck et c la vitesse de la lumaiére.

Les photons ainsi émis n’ont alors aucun lien les uns avec les autres (émission incohérente)
si ce n'est des énergies semblables.

En revanche, lorsque cette désexcitation radiative s’effectue en présence d’'un autre photon
d’énergie Eppoton, I’émission est dite stimulée et conduit a la génération d'un photon en
phase avec 'autre (voir figure 1.1). La répétition de ce phénomene au cours de la traversée
du milieu excité conduit a une amplification du signal cohérent. Le milieu est alors qualifié
de milieu amplificateur, et est caractérisé par son gain g (em™!) qui doit dépasser les pertes
internes éventuelles du matériau o (em™!) pour que Pamplification soit effective.

Absorption Emission spontanée Emission stimulée
L — @— N E,
e | AR
O @
ANNN AN @
AN
v
E0

FIGURE 1.1 — Schéma explicatif de la distinction entre émission stimulée
et émission spontanée.

L’émission stimulée est ainsi le point de départ de 'effet laser et repose donc sur la
présence de deux entités que sont le milieu amplificateur et la source de pompe (des diodes
électroluminescentes dans le cadre de nos travaux). Il est important d’ajouter qu’il n’y
a émission stimulée que si la condition d’inversion de population est respectée, c’est-a-
dire si le nombre d’atomes N; de 1’état excité est supérieur a la population Ny de I’état
fondamental :

Ny > Ny (13)
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A ce stade, I’émission obtenue n’est pas encore qualifiée d’effet laser mais seulement d’émis-
sion spontanée amplifiée. Pour obtenir un laser a proprement parler, il faut encore ajouter
un oscillateur permettant aux photons émis de faire plusieurs trajets dans le milieu am-
plificateur. Un exemple d’oscillateur particulierement simple est une cavité constituée de
deux miroirs encadrant le milieu amplificateur dont I'un d’entre eux (le coupleur de sor-
tie) transmet partiellement le rayonnement laser pour qu’il soit utilisable 1.2. On définit
alors le gain global du systeme G qui doit compenser les pertes induites par les différents
éléments de la cavité pour que 'effet laser ait lieu.

En pratique, cela signifie qu’il faut que la densité de puissance de pompe soit supérieure
a une densité de puissance minimale appelée seuil laser. Ce point constituera un défi
majeur de nos travaux puisque I'une des limites actuelles des diodes électroluminescentes
est une densité de puissance encore relativement faible de Uordre de 1W/mm?.

POMPE (LED)
I

Milieu amplificateur
(organique)

Miroir fond de cavité Coupleur de sortie

FIGURE 1.2 — Schéma de principe d’un laser.

1.1.2 Les lasers organiques

Chacun des trois éléments constituant un laser (la pompe, l'oscillateur, et le milieu
amplificateur) peut étre adapté et optimisé selon I'application visée ce qui fait de la
recherche dans les lasers un domaine particulierement vaste et varié. Dans ce large groupe,
les lasers organiques constituent un ensemble a part entiere dont nous allons maintenant
présenter les origines, avant d’introduire leurs propriétés photo-physiques tres spécifiques
qui vont fixer les limites de dimensionnement d’une architecture de laser pompé par LED.

1.1.2.1 Rappel historique

Si I’évenement majeur qui marque le point de départ de la grande histoire du laser est
bien str la réalisation par Maiman du premier laser, en 1960, a partir d’un cristal de Rubis
[10]; ce n’est que six ans plus tard que Sorokin al [11], et Schafer [12] vont mettre au point
les premiers lasers a partir de matériaux organiques. Ces lasers qui étaient en fait appelés
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“lasers a colorants liquides” (le milieu amplificateur étant constitué d’un solvant liquide
dans lequel est dissous un colorant organique) vont constituer une véritable révolution
dans le monde des lasers. En effet, ils seront d’une part les premiers lasers accordables
sur une large gamme du spectre visible [13] ce qui ouvrira par la suite un large champ
d’étude en spectroscopie; et ils conduiront d’autre part a la réalisation des premiers lasers
femtosecondes grace aux spectres naturellement larges des colorants organiques [11].

Les lasers a colorants liquides vont ainsi étre tres largement utilisés jusqu’a ’apparition
de solutions inorganiques efficaces tels que les oscillateurs paramétriques optiques (OPO).
Ces derniers rempliront sensiblement les méme missions mais avec un avantage notable :
I'absence de toxicité. En effet, aussi bien les solvants organiques (par exemple métha-
nol, glycol, cyclohexane...) que les colorants (rhodamine, pyrrométhene...) utilisés dans
les lasers a colorants liquides, sont des especes chimiques particulierement toxiques. Cette
toxicité est non seulement inconfortable du fait des précautions d’usage qu’elle impose,
mais aussi en raison des opérations de maintenance régulieres nécessaires au bon fonc-
tionnement des lasers a colorants, 1’'une d’entre elles consistant notamment a remplacer
I'intégralité de la solution organique. En effet, les matériaux organiques se caractérisent
par une tres mauvaise photo-stabilité qui oblige a un renouvellement régulier du milieu

[15], [16].

C’est sur la problématique de la toxicité des organiques que travailler a partir d’un
matériau organique solide peut devenir particulierement intéressant, le milieu d’immersion
du colorant n’étant plus un liquide mais une matrice polymere solide a prior: faiblement
toxique (absence d’évaporation, contact autorisé avec la peau...). En résolvant la problé-
matique de la toxicité des milieux amplificateurs organiques, nous pourrions penser que le
laser organique solide serait devenu une technologie de pointe de I'industrie laser. Pour-
tant, depuis le premier laser organique solide réalisé en 1967 [13], soit seulement un an
apres la découverte du laser a colorant liquide, aucun industriel ne I'a jugé commercia-
lisable a grande échelle essentiellement en raison de la problématique de dégradation de
ces matériaux. Les lasers organiques restent néanmoins un sujet de recherche dynamique
notamment depuis I'explosion récente des semi-conducteurs organiques [17].

1.1.2.2 Spécificités des matériaux organiques
1.1.2.3 Les systémes m-conjugués

Les matériaux organiques sont des matériaux composés d'une succession de chaines
carbonées donc essentiellement constituées d’atomes de carbone (C) et d’hydrogene (H),
et de quelques hétéroatomes comme par exemple l'oxygene (O) ou le fluor (F). Cette
famille de matériaux est extréemement vaste et il est évident que seule une partie d’entre
eux peuvent étre utilisés en tant que matériau laser. Ces molécules particulieres appar-
tiennent a la famille des systemes dits m-conjugués du fait de la présence de liaisons
multiples (liaisons 7) délocalisées entre différents atomes de la chaine carbonée. Ces liai-
sons sont généralement mis en opposition avec les liaisons ¢ correspondant aux liaisons
simples entre atomes, liaisons énergétiquement plus fortes.

Afin de visualiser plus clairement ces notions, nous pouvons partir d’une molécule parti-
culierement simple comme le buta-1,3-diene :
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liaison ()

liaison (o) H / H
buta-1,3-diene: \ I J
{ /C\\ /C\ - H
H C ~C

CH,=CH-CH=CH,
| [

H H

FIGURE 1.3 — Schéma d’une molécule de butadiéne.

Dans une telle molécule, I'atome de carbone C qui possede 6 électrons dont la répar-
tition sur ces orbitales est initialement 1s22s?2p* (soit 4 liaisons possibles), est systéma-
tiquement lié par trois liaisons ¢ a deux atomes d’hydrogene et un atome de carbone,
auxquelles s’ajoute une liaison 7 formant la double liaison entre les atomes de carbones.
Regardons maintenant 'influence de ces liaisons sur la délocalisation des électrons 7 :

H Cc ~C
I TELa & SN
QH\/C /C H ~~C™ ~C~

H H H H

FIGURE 1.4 — Délocalisation des électrons m sur l’ensemble de la molé-
cule.

On constate sur le schéma 1.4 que les électrons m peuvent étre délocalisé sur toute
la molécule, ils n’appartiennent plus a une seule liaison mais a I’ensemble de la molécule.
La premiere conséquence de cette mobilité des électrons est I'existence d’une conduction
électrique intramoléculaire. Ainsi, de la méme maniére que pour un semi-conducteur in-
organique, il est possible de définir deux bandes d’énergie, la LUMO (lowest unoccupied
molecular orbital) équivalent de la bande de valence, et la HOMO (highest occupied mo-
lecular orbital) équivalent de la bande de conduction. Ces systéme m-conjugués sont ainsi
qualifiés de semi-conducteurs organiques dont 1'une des applications fructueuses est la
réalisation de LED organiques, ou OLED (organic light emitting diodes).

La deuxieme conséquence du recouvrement entre les orbitales 7 est la possibilité d’avoir
une absorption des photons dans le visible. Dans le cas d’une liaison simple entre deux
atomes, la forte stabilité de la liaison implique une énergie particulierement élevée (> 7eV)
pour permettre une transition o — ox (énergie par ailleurs suffisante pour dissocier les
autres liaisons et donc dégrader la molécule). En revanche, pour une liaison 7 cette énergie
est nettement plus faible, et plus le recouvrement entre les orbitales est important, plus les
bandes d’énergies HOMO et LUMO sont proches et la transition facile. Nous pouvons ici
prendre le temps d’évoquer I'une des principales limites des matériaux organiques qui est
leur grande fragilité. Comme nous 1’avons mentionné, une énergie de plusieurs eV tend
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a fortement interagir avec la molécule ce qui peut conduire dans les cas extrémes a sa
dégradation, mais aussi plus généralement a une modification de ses propriétés et plus
particulierement de ses propriétés de luminescence qui reposent sur le recouvrement de
ses orbitales 7 conjuguées. En pratique on constate ainsi un photo-blanchiment de nos
échantillons.

La répartition des électrons sur les orbitales moléculaires permet de caractériser ’état
de la molécule et notamment son passage d’'un état singulet au repos a un état excité de
plus haute énergie par absorption d’'un photon. Le recouvrement des orbitales m conduit
non pas a des niveaux énergétiques discrets fixés par I’émetteur mais a des bandes qui,
associées aux transitions vibrationnelles des multiples atomes d’une molécule, forment
un continuum d’absorption (ou d’émission) large. Ceci constitue l'une des spécificités
des organiques qui présentent des spectres d’absorption et d’émission larges de plusieurs
dizaines de nanometres comme nous pouvons le voir sur 'exemple du DCM (figure 1.5, un
colorant couramment utilisé. On comprend alors qu’il soit possible de réaliser des lasers
continument accordables sur plusieurs dizaines de nanometres [15].

DCM (1% en masse dans le PMMA)
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FIGURE 1.5 — Spectres d’émission et d’absorption du DCM. Image ex-
traite de la thése de T. Leang [15].

1.1.2.4 Les états triplets

Apres les considérations générales sur les lasers organiques évoquées précédemment,
nous allons maintenant présenter les phénomenes parasites qui vont affecter la transition
d’émission stimulée qui nous intéresse.

Pour commencer, nous considérerons qu’'un milieu amplificateur organique est assi-
milable & un systeme 4-niveaux [17], que nous pouvons alors représenter a partir d’'un
diagramme de Jablonski similaire a la figure 1.6. Sur ce diagramme, nous retrouvons les
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transitions d’absorption depuis un état singulet fondamental noté Sy vers des états ex-
cités S7 ou supérieur, absorptions apres lesquelles ont lieu les différents phénomenes de
désexcitation notamment les désexcitations non radiatives symbolisées ici par des fleches
verticales en tirets. Ces transitions qui sont généralement considérées comme des pertes
(puisqu’aucune génération de photon n’y est associée), affectent significativement le rende-
ment de conversion d’'un photon absorbé en un photon de fluorescence, appelé rendement
quantique de fluorescence ¢ (fluorescence quantum yield). Ces phénomenes de désexcita-
tion non radiatives étant liés aux vibrations des atomes d’'une molécule, on doit s’attendre
a ce que ¢ soit plus élevé pour une molécule de colorant immergée dans une matrice
solide que pour une immersion dans un liquide, les milieux solides étant nettement plus
contraints. En reprenant quelques résultats de 'article de Vijila et al [19] portant sur
I’étude de la coumarin 485, il est rapporté un rendement quantique de fluorescence de
¢r = 0,19 dans I’éthanol, rendement qui passe a ¢r = 0,86 dans une matrice de PMMA
ou encore ¢ =~ 1 dans le chloroforme. Cette derniere valeur plus élevée pour une dissolu-
tion dans une solution de chloroforme montre que la nature du solvant de dissolution est
aussi particulierement influente.

En plus de ces transitions non radiatives, le processus de désexcitation par émis-
sion spontanée d'un photon (fluorescence) ainsi que le phénomene d’émission stimulée
responsable de l'effet laser sont schématisés respectivement en fleche bleue et rouge. La
génération de photons par émission stimulée étant la transition d’intérét pour nous, elle
est en concurrence directe avec I’ensemble des autres phénomenes et notamment la tran-
sition inter-systeme. Sur notre diagramme de Jablonski, cette transition est horizontale
et permet le passage d’un état singulet S; vers un état triplet Ty. Les états dits singulets
sont les états électroniques tels que la somme des spins des électrons sont nuls, a I'inverse
des états triplets pour lesquels la somme des spins vaut 1, autrement dit, deux électrons
peuplant ces états seront de spin paralleles. En général, 1’état électronique fondamental
étant un état singulet, les états excités accessibles seront eux aussi des états singulets,
I'orientation du spin étant conservé pendant une transition optique (loi de Wigner) ; mais
lorsque le couplage entre le spin et les orbitales moléculaires est suffisamment fort (pré-
sence d'un atome lourd par exemple), une transition de spin est possible : la transition
intersysteme (ISC).

Cette transition n’étant en principe pas autorisée, elle est nettement moins probable
que les autres évenements de transition et elle devrait relativement peu affecter le systeme
et notamment, pour ce qui nous concerne, 1’émission laser. Néanmoins, le temps de vie
des états triplets est de l'ordre de la dizaine de microsecondes [17] (et peut aller jusqu’a
plusieurs heures dans certains cas [20]) contre quelques nanosecondes pour 'état excité Sy,
la transition intersysteme “stocke” donc progressivement les atomes excités dans 1’état T :
ils ne participent alors plus au processus d’émission stimulée jusqu’a leur désexcitation
(la désexcitation radiative des états triplets correspond au phénomene dit de phosphores-
cence). Les atomes peuplant les états triplets peuvent alors parasiter I’émission stimulée
au travers de deux processus :

— l'absorption triplet-triplet ou le signal laser est absorbé par 1’état T, conduisant

a une montée vers des états triplets de plus haute énergie. Ce phénomenes gé-
nerent des pertes croissantes avec le temps qui concurrencent le gain du milieu
amplificateur jusqu’a stopper 'effet laser;
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FIGURE 1.6 — Diagramme de Jablonski représentant les transitions éner-
gétiques depuis un état singulet Sy (et ses états vibrationnels) vers des
états singulets de plus hautes énergies S;. Les transistions non radiatives
sont aussi représentées par des fleches en tirets ainsi que les différents
phénomenes de désexcitation radiative. Image adaptée du l’ouvrage de
S. Forget et S. Chénais [17].

— lannihilation d’un atome dans 1’état singulet excité par un atome d’un état tri-
plet (annihilation singulet-triplet). Ce phénomeéne dépeuple 1'état singulet excité
et rentre en compétition direct avec le processus d’émission stimulée.

En pratique, 'influence de ces phénomenes sur I’émission laser est significative. On constate
ainsi que pour un milieu amplificateur organique soumis a une impulsion longue d’une
centaine de microsecondes, le signal laser décroit a partir d’une centaine de nanosecondes
jusqu’a disparaitre totalement. Il est donc nécessaire de travailler avec une source de
pompe en régime pulsé (< 100ns) et & une cadence suffisamment faible (< M Hz) pour
éviter de peupler les états triplets.

Différentes techniques permettent de diminuer l'influence des états triplets comme
par exemple 1'utilisation de “quenchers” de triplets pour accélérer leur désexcitation (par
exemple a I’aide de nanoparticules métalliques) [21], ou encore de “manageurs” de triplets
(triplet managers) reposant sur une transition des états triplets indésirables vers une autre
molécule [22], [23]. Nous pouvons aussi tout simplement recourir a une mise en mouve-
ment du milieu amplificateur afin de renouveler les molécules affectées [21]. Bien que cette
derniere méthode soit particulierement efficace et facile a réaliser avec des liquides, il est
nettement plus compliqué de la mettre en place avec une architecture telle que la notre.
La problématique de la durée d’impulsion n’étant pas ce qui nous intéresse ici, nous
n’avons pas chercher a gérer les triplets dans nos études. Nous prendrons néanmoins soin
de piloter notre source de pompe (nos LED) a d’un générateur de pulses de fagon a éviter
leur influence.

Nous pouvons finalement retenir les deux points critiques inhérents a 1'utilisation de
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matériaux organiques solides en tant que milieux amplificateurs que sont : la présence
d’états triplets (obligation d'un régime pulsé nanoseconde et & basse fréquence), et le
photo-blanchiment (dégradation non réversible du matériau). Ils constituent les freins
majeurs cantonnant encore aujourd’hui les lasers organiques solides a un objet d’étude en
laboratoire.

1.1.3 Notre concept de laser organique a cavité externe

Nous allons maintenant présenter notre concept d’architecture laser qui, associé aux
contraintes photo-physiques des milieux organiques développées précédemment, va nous
permettre de dimensionner un module de pompage par LED efficace. Dans le cadre de
notre contribution au projet ANR EDELVEIS, notre axe d’étude portait sur la réalisation
d’un laser pompé par LED dont le milieu amplificateur devait étre un matériau organique.
Ce défi a déja été relevé par Yang et al qui ont réalisé des 2008 un laser organique pompé
par LED [25] & partir d’une cavité laser dite DFB (distributed feedback) [26], [27] (voir
figure 1.7).

générateur d'impulsion oscillation des photons

/ de longueur d’onde A

polymere structuré
d’indice effectif n 4

Vi
p—

<—— LED InGaN (pompe)

CYTOP

ADS233YE
. cavité DFB
silice

V A=m n\/2

émission laser

FIGURE 1.7 — Schéma de architecture du premier laser pompé par LED
accompagné d’un schéma de principe de la structuration du milieu am-
plificateur permettant ’obtention d’un DFB.

Les résonateurs DFB reposent sur le principe des réseaux de Bragg qui consistent
pour une structure planaire a ondes guidées a structurer périodiquement l'indice effectif,
ce qui peut étre réalisé par une modulation périodique de I'épaisseur du guide. Lorsque
cette structuration est réalisée a 1’échelle de la longueur d’onde A du rayonnement pro-
pagé dans le milieu, cette onde propagée est soumise aux phénomenes d’interférences et
I'indice de réfraction du milieu ne peut plus étre considéré en tant que tel mais en tant
qu’indice effectif noté n.rs dépendant a la fois de 'indice n du polymere et de I'indice
de réfraction du milieu d’immersion ng. En choisissant le pas A du réseau de maniere a
avoir un déphasage de A/2 dans la direction de propagation (interférence destructive),
on fabrique une structure parfaitement réfléchissante (miroir de Bragg) qui va constituer
notre résonateur. La condition de Bragg liant le pas du réseau A, la longueur d’onde du
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rayonnement concerné A, et l'indice effectif n.;y du matériau structuré s’exprime ainsi
selon la relation suivante :

A:mneff)\/Q (14)

Avec “m” un entier définissant [’ordre d’interférence.

Au-dela du principe de fonctionnement de ces structures, leur avantage majeur est la
possibilité d’obtenir des seuils d’émission laser particulierement bas [25] grace aux coeffi-
cients de réflexion parfaits (R = 1) de l'oscillateur & structure de Bragg. Karnutsch et al
rapporte par exemple un seuil de 3, 61 /cm? [29] largement accessibles & un pompage par
LED [30] en considérant qu'une LED commerciale en continue émet environ 100WW/cm?
et 1kW/em? en régime pulsé [31]. Comme schématisé en figure 1.7, Darchitecture DFB
utilisée par Yang et al était ainsi pompée directement par une seule LED.

FIGURE 1.8 — A gauche, profil laser en champ lointain obtenu & partir
d’une structure DFB. D’apreés la publication de Samuel et al [72].

A droite, profil d’un faisceau laser mesuré a l’aide d’une caméra a partir
d’un VECSOL. D’aprés la publication de Mhibik et al [15].

Les lasers a cavité DFB présentent néanmoins un défaut notable qui est la mauvaise
qualité du faisceau émis. L’émission laser étant diffractée par la structure a couche mince,
on retrouve un profil classique d’'un motif de diffraction relativement éloigné d’un mode
T E My idéal (voir figure 1.8). De plus, comme nous venons de le voir, les cavités DFB né-
cessitent d’étre réalisées sur des épaisseurs de 'ordre de quelques longueurs d’ondes pour
étre efficace, soit au plus quelques micrometres pour un laser émettant dans le visible.
Ces cavités totalement intégrées ne peuvent donc pas étre modifiées pour en adapter leurs
propriétés (par exemple la longueur d’onde d’émission). De plus, cela impose d’utiliser
des milieux amplificateurs suffisamment absorbants sur quelques centaines de nanometres
ce qui réduit le choix des matériaux organiques possibles (essentiellement aux polymeres
conjugués [33], [34]).
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A T'inverse, une cavité externe permet I’'obtention d’un faisceau laser d’excellente qua-
lité comme nous pouvons le constater avec le profil présenté a droite en figure 1.8 obtenu
a partir d'un VECSOL (vertical external-cavity surface-emitting organic laser) [35]. Ce
faisceau T'E My, est directement utilisable et peut par exemple étre couplé dans une fibre,
ou encore retravaillé dans un systeme plus complexe. Une cavité externe présente aussi
I’avantage, grace a une longueur de cavité de plusieurs centimetres, de permettre I'in-
troduction de dispositifs de controle au sein de la cavité tels que des filtres spatiaux ou
spectraux pour par exemple réaliser un laser accordable en longueur d’onde [18], ou en-
core des cristaux pour réaliser du doublage de fréquence [36]. Nous pouvons ajouter pour
terminer que l'utilisation d’une cavité externe offre aussi la possibilité d’avoir un laser
organique de puissance relativement élevée (plusieurs kilowatts [35]) en modifiant le cou-
pleur de sortie.

Adaptation d’indice:
Suppression de la réflexion
de Fresnels

matrice de LED

A\

] milieu amplificateur

organique

I miroir de cavité

capsule potentiellement polie
sur sa face inférieure

FIGURE 1.9 — Schéma de l'architecture de laser organique a cavité ex-
terne pompé par LED que nous avions initialement prévu.

Pour ces différentes raisons, nous avons choisi de nous démarquer des études anté-
rieures (laser DFB) en tentant de réaliser un laser pompé par LED & cavité externe suivant
le schéma d’architecture présenté en figure 1.9 reposant sur un pompage transverse du
milieu amplificateur. Le pompage transverse a été privilégié a un pompage longitudinal
en raison de la densité de puissance trop limitée accessible a partir des LED. Je précise
ici que cette problématique réside essentiellement dans I'impossibilité d’augmenter cette
densité de puissance par la solution habituelle de focalisation du faisceau en raison du
caractere lambertien de ces sources (Ce dernier point sera largement développé dans le
chapitre 2). Notre approche se place en parallele des travaux réalisés au LCF par Barbet
et al qui ont mis au point le premier pompage par LED a température ambiante d'un laser
néodyme vanadate [37]. Le pompage est ainsi un pompage transverse par une matrice de
LED recouvrant I’ensemble de la longueur du milieu amplificateur organique.
L’architecture schématisée en figure 1.9 se démarque aussi par I'usage d’une capsule dans
laquelle serait coulée le matériau organique, ces deux éléments devant étre choisis pour
qu’ils aient des indices de réfractions voisins ou équivalents pour ne pas introduire des
pertes de Fresnel aux interfaces. Cette solution offre un avantage majeur qui est de ne pas
avoir a travailler directement les faces du milieu organique mais la capsule elle-méme. Ceci
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se révele non seulement plus pratique pour une opération essentielle tel que le polissage
des faces du milieu amplificateur (notamment parce qu'il est délicat de polir un polymere
d’autant plus sl est de petite taille), mais aussi pour traiter la surface pour y déposer
par exemple un anti-reflet.

A cet effet un matériau tel que le verre est bien adapté puisqu’il possede a la fois une
bonne transparence dans le visible ainsi qu'un indice de réfraction n,erre =~ 1,5 proche
de l'indice de nombreux polymeres notamment le PMMA (polyméthacrylate de méthyle)
plus connus sous le nom commercial de Plexiglas.

1.2 Notre module de pompage par LED

Nous allons maintenant mettre au point notre source de pompage par LED qui servira
de base a I’évaluation des performances de notre architecture laser. Pour cela nous allons
commencer par choisir les LED les plus adaptées a la mise en forme d’une matrice de
LED efficace pouvant étre intégrée a ’architecture présentée dans la section précédente,
pour ensuite étudier leurs performances en régime pulsé nanoseconde (indispensable pour
éviter I'influence des états triplets). Nous terminerons en présentant les performances du
module de pompe final.

1.2.1 Quelles LED choisir ?

Notre point de départ a été l'article détaillant la mise en place du premier laser
organique pompé par LED [25] réalisé par 1'équipe de Saint-Andrews. Lors de leurs ex-
périences, ils ont eu recours a une LED commerciale, le modele Luxeon K2 fourni par
Philips-lumileds, cong¢ue pour un fonctionnement en régime continu mais qui s’est mon-
trée tout a fait utilisable pour produire des impulsions d’environ 50ns, a partir d’un
générateur d’impulsions PCO-7110-120-15 initialement congu pour piloter des diodes la-
Sers.

Le fait qu'une LED standard soit suffisante est particulierement intéressant pour nous
puisqu’il signifie un approvisionnement facile, et surtout, il confirme la faisabilité de notre
objectif de réaliser un laser a bas cout. En revanche, Yang et al n’utilisaient qu'une seule
LED pour pomper leur laser DFB et la question de ’agencement d’une matrice de LED
ne se posait pas. Effectivement, en observant la photo de ce modele présentée en figure
1.10, nous comprenons qu’utiliser plusieurs de ces LED cote a cote les unes des autres
seraient totalement inefficace en raison de la taille du packaging qui les entoure et qui
constitue autant de surface non émettrice. De plus, la présence d’une lentille au-dessus de
la surface émettrice est particulierement inefficace pour espérer utiliser une telle LED en
tant que source de pompe. En effet, elle ne permet pas d’augmenter la densité de puissance
disponible (voir chapitre 2) et éloigne la surface émettrice de la surface a pomper, Yang
et al ont d’ailleurs pris le parti de la retirer du support.

Pour réaliser une architecture de pompe matricielle a partir de LED, on constate que le
premier critere est finalement le packaging des LED utilisées. A partir de la figure 1.10,
nous avons un apercu des différents modeles de LED actuellement disponibles avec pour
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commencer, le modele le plus simple des LED a broches, parfaites pour étre utilisées en
tant que voyants lumineux mais totalement inadaptées pour la réalisation d'un laser. Nous
avons ensuite comparé quatre modeles disponibles au début de nos travaux dont le modele
K2 mentionné précédemment dit CMS (composants montés en surface) Leadforme en rai-
son de la présence de broches extérieures. Malgré le défaut d'une mauvaise compacité, les
LED CMS représentent une évolution notable vis a vis des LED a broches en permettant
une soudure de la LED en contact direct avec son circuit.

Nous avions ensuite opté pour une LED légerement plus compacte “LZ1” (CMS Leadless
la connectique étant traversante), mais la véritable avancée est venue des deux modeles
“Z” et “Z ES”. Ces dernieres appartiennent a la famille des CSP (chip scale package) ou
la puce est directement déposée sur le circuit imprimé. Le gain de place est immédiat, et
en prenant l'exemple du modeles 7Z ES, seuls 140 micrometres restent inutilisés selon la
dimension la plus avantageuse (axe (z) sur le dessin 1.10). De plus, I’absence de lentille
permet un contact direct avec le milieu amplificateur sans avoir a s’atteler a 'opération
risquée du retrait de la lentille. La photo d’un modele encore plus compact est aussi pro-
posée (Luxeon Flipchip) mais n’étant pas disponible au début de mes travaux, je ne 'ai
pas étudié. On remarque que son boitier de la taille de la surface émissive permet la réa-
lisation de matrices parfaitement optimisées dans toutes les dimensions.

LED K2 Lz1 Z ZES 1,64mm
Surface imettrlce 15x15 1x1 1x1 15x15
Sem (MM?) 1,5mm
Surface totale 735x7,35 | 4,4x44 13x1,7 | 1,64x2,04
Stot (MM°) I—l
Pic d’émission

450 450 450 450 ﬁ LEDZES
(nm) y
Présence de oul oul NON NON
lentille
Meii=Sem/Stot (%) 4 5 45 67

FIGURE 1.10 — Comparatif entre les packaging de différents modéles
de LED disponibles en 2014. A titre d’exemples sont aussi présentés a
gauche la photo d’une LED a broches (premiére génération de LED) et
a droite une LED Luxeon Flipchip aujourd’hui disponible sur le marché.

Nous nous sommes finalement orientés vers les deux modeles “Z” et “Z ES” afin de
réaliser le circuit dont les performances nous serviront de références pour ’ensemble de
nos travaux.

1.2.2 Performances des LED en mode pulsé

La premiere étape a été de départager les deux modeles “Z” et “Z ES” dont les surfaces
émissives sont des carrés de dimension respective 1mm et 1, 5mm pour 0, 3mm et 0, 14mm
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de longueur supplémentaire de boitier (selon la direction (x) la plus intéressante). En
supposant qu’on ne s’intéresse qu’a une seule ligne de LED disposées les unes a coté des
autres (selon I'axe (z)), nous pouvons définir un taux de remplissage 7, comme le ratio
de la longueur émissive sur la longueur totale, c¢’est-a-dire :

Nfille = llem (1.5)
tot,x

Avec 1,7 la dimension d’une des arétes du carré définissant la surface d’émission, et
Uot” la longueur de cette méme aréte a laquelle est ajoutée la longueur de packaging
supplémentaire. On suppose ici que la dimension (y) n’est pas limitante : en pratique il
n’est pas utile de pomper un miliew sur plus d’un millimetre de large.
Dans le cas de la LED Z ce ratio s’éleve a pres de 77% pour 91% dans le cas des LED
7. ES. Ces dernieres apparaissent donc comme étant plus rentables en termes d’espace,
mais cela n’a de sens que si les densités de puissances émises sont relativement similaires.
A partir de la documentation technique de ces deux modeles, nous constatons que les
puissances affichées par le fabriquant sont sensiblement similaires pour les deux modeles
Z et ZES avec environ 850mW émis a 700mA pour les modeles “Royal Blue” émettant a
445nm. Calculons la densité de puissance D a 'aide de la relation suivante :

P

D =
Sem

(1.6)

Avec P la puissance affichée par le fabriquant et S.,, la surface émissive de chaque modéle
de LED. Le modele Z émet 85W/cm? contre 38W/cm?. En prenant en compte le taux de
remplissage 1y, défini précédemment, nous pouvons évaluer une densité de puissance
Dpacr qui tient compte du packaging de la LED :

Dpack =D x N fill,x (17)

La densité de puissance disponible pour une rangée de LED Z est alors Dyge, = 65W/cm?,
et Dypaer = 34W/em? pour le modele Z ES.

Ces données nous incitent a privilégier le modele Z, mais ne connaissant pas 1’évolution
des performances de nos LED en régime pulsé a quelques dizaines de nanosecondes (ré-
gime sensiblement différent du régime continu de fonctionnement normal des LED) nous
avons préféré vérifier leurs caractéristiques respectives dans ces conditions d’utilisation
particulieres. Nous avons pour cela mesuré la puissance ainsi que les profils temporels
délivrés par ces deux modeles en régime pulsé. Les LED ont été controlées a 'aide de
drivers de diode laser PCO-7120 [38] (fournis par Directed Energy, Inc et revendu par
Armexel) générant des impulsions de courant de 20ns a 100H z? pour un courant allant
de 0A a 50A. Une photo du driver est présentée en figure 1.11, accompagnée des deux
montages de mesures mis en place.

La mesure de la puissance délivrée par nos LED est effectuée a 'aide d’'une sphere
intégrante (GL Opti Sphere 205) pour différents courants de controle (la gestion des cou-
rants générés par le driver est réalisée par la tension de controle Uge,¢). On rappelle que
la sphere intégrante est une cavité creuse recouverte d’un revétement parfaitement diffu-
sant (sulfate de barium pour des mesures dans le visible) permettant de piéger ’ensemble

2. Pour des impulsions de courant aussi courtes et a une fréquence de répétition aussi faible, les
éventuelles phénomenes d’échauffement thermiques sont négligeables.
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oscilloscope
Entrées :
-tension de contréle Contréle d t
Upine [0-100V] d?F r(? e du couran
Y élivré —
LED
photodiode

Mesure des profils temporels

Stripe-line
(connexion faible impédance)

cache

spectrometre

Entrée GBF: I
Controle des pulses

sphére intégrante —

Mesure de la puissance
émisse

FIGURE 1.11 — A gauche, photo du générateur d’impulsions courtes
(20 ns). A droite, schéma des montages expérimentauzr avec en haut
la mesure des profils temporels émis par nos LED, et en bas, la mesure
de puissance a partir d’une sphere intégrante.

du rayonnement émis par un émetteur placé a l'intérieur, rayonnement qui est ensuite
mesuré par un détecteur (un spectrometre dans notre cas). Pour que la mesure soit va-
lable, le rayonnement mesuré doit nécessairement étre diffusé par les parois de la sphere.
Ceci explique la présence d’un cache entre le détecteur et la LED sur le schéma proposé.
L’évolution des densités de puissances émises par chaque modele en fonction du courant
délivré? est proposée en figure 1.12 ainsi que les spectres d’émission obtenus. La densité
de puissance D a été calculée a partir de la puissance mesurée et de la surface émissive
de chaque modele (formule 1.6 précédente).

Le premier constat que nous pouvons faire est celui d’une évolution linéaire des puis-
sances émises par les deux modeles avec le courant incident. A courant égal, on constate
que la densité de puissance fournie par les LED Z est pres de =~ 1,9 fois plus élevée que celle
fournie par les LED 7 ES. Si I'on prend maintenant en compte le taux de remplissage 7 o
au travers de la densité de puissance Dy, (formule 1.7), I'écart entre les deux modeles
est légerement réduit par la meilleure compacité du modele Z ES (ng,.,(ZES) = 0,91 et
Nrinz(Z) = 0,77), mais la densité de puissance disponible avec le modele Z reste environ
1,6 fois plus élevé avec un maximum & 5, 9mW/cm?. Malgré un taux de remplissage plus
favorable, les LED Z ES apparaissent comme étant moins avantageuses pour notre appli-

3. Malgré des courants maximum de 50A accessibles avec nos drivers, nous nous sommes limité a 40A
afin de préservé nos LED pour la suite des expériences.
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FIGURE 1.12 — A gauche, densités de puissance en fonction du courant
incident pour chaque modéle de LED. A droite, spectres d’émission de
la LED 7 mesurés pour deux courants incidents extrémes.
cation.

A droite de notre figure 1.12 sont tracés deux spectres d’émission mesurés pour les
deux courants extrémes utilisés dans notre étude. Pour plus de clarté seuls les spectres
obtenus a partir des LED 7 sont présentés, mais on notera que les spectres d’émission
du modele Z ES sont sensiblement similaires. Nous retiendrons que 1’émission présente
une largeur spectrale a mi-hauteur d’environ 24nm. On remarque que cette largeur a
mi-hauteur (FWHM - full width half maximum), s’élargit légerement avec le courant
incident tout en subissant un décalage du maximum d’émission d’environ 3nm vers le
bleu. Ces phénomenes souvent observés lors de I'utilisation de semi-conducteurs sous de
forts courant [39] s’expliquent par I'influence des deux phénomenes que sont le remplissage
de bande et l'effet Stark (modification de 1'énergie de gap avec le courant).
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FIGURE 1.18 — A gauche, pulses optiques émis par les LED Z en réponse
a des impulsions de courant de 20ns. A droite évolution de la largeur a
mi-hauteur des pulses optiques avec le courant.
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Pour terminer I’étude des LED commerciales a notre disposition, nous avons procédé a
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la mesure de la longueur temporelle des impulsions optiques émises a partir d’impulsions
de courant de 20ns fournis par nos drivers. Cette mesure se révele indispensable pour
vérifier la puissance créte optique accessible, I’équipe de Saint-Andrews ayant constaté
des durées de impulsions plus importantes que les pulses de courant dans ses études [25],
[31]. Comme le montre les résultats en figure 1.13, le temps de montée de nos LED (modele
Z) est relativement constant avec le courant généré par notre driver et peut étre approximé
par une fonction “1 — exp(—t/7)” dont la constante de temps est d’environ 10ns (valeur
obtenue a partir de mesures effectuées a partir de pulses de 50ns (figure 1.14)). Comme
nous pouvons le voir sur ’allure présentée, ce temps de montée ne permet pas d’atteindre
le maximum de puissance (valeur de saturation) pour des impulsions de contréle aussi
courtes que 20ns.

—Signal optique —Signal optique

1,25 4 1,25 &
—~Courant —Courant

T 075 = 0,75
3 3
€ o025 < 025
(7] w
o TV V¥ V¥V o
€ U VVV £
= 0,25 = -0,25 120
c c
= 50
wv (%]

-0,75 -0,75 -

-1,25 -1,25 -

Temps (ns) Temps (ns)

FIGURE 1.14 — A gauche, pulses optiques émis par la LED Z en réponse
a une impulsion de courant de 20ns a 16A. A droite, pulses optiques
émis par la LED Z en réponse a une impulsion de courant de 50ns a
16A. Le courant est mesuré a partir d’une sortie prévue a cet effet sur
le driver PCO-7120.

Le probleme majeur apparait lors de l'arrét du courant puisque l'on constate des
temps de descente particulierement lents et qui varient significativement avec le courant
de controle comme le montre I'écart entre le profil obtenu a 11A et le profil a 36 A. En
observant 1’évolution de la largeur a mi-hauteur de ces pulses optiques nous relevons une
croissance linéaire avec le courant, aussi bien pour le modele Z que pour le modele Z
ES. Notre hypothese est celle d'une mauvaise adaptation d’impédance, les LED n’étant a
priori pas prévues pour étre utilisées avec le systeme driver/stripe-line. Cette hypothese
repose sur la présence d’oscillations du courant tres nettes qui s’atténuent en suivant
la descente du signal optique mesuré comme en atteste les mesures présentées en figure
1.14 (le pulse électrique généré en I'absence de LED est lui tres propre). De telles oscilla-
tions ont d’ailleurs aussi été rapportées par Ying Yang [10] pour une utilisation similaire
d’un driver PCO-7140. Nos oscillations électriques présentent une période d’environ 10ns
mesurée a I'aide d’un oscilloscope avec une bande passante de 1GHz (Tektronics DPO
4105) juste suffisante pour obtenir une résolution correcte du phénomene. On remarquera
qu’elles semblent correspondre aux oscillations plus légeres du signal optique mesuré a
I'aide d’une photodiode de 1ns de temps de réponse (photodiode Thorlabs DET10/AM),
ce qui semblerait indiquer qu’elles affectent bien la LED et sont probablement respon-
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sables du rallongement du temps de descente du pulse optique. Une étude plus spécifique
de ce phénomene serait nécessaire pour en tirer des conclusions définitives.

En nous rappelant que I’évolution de la puissance était elle aussi linéaire nous pou-
vons nous attendre a ce que la puissance créte finalement obtenue présente une forme de
saturation avec le courant. On rappelle qu’en notant P la puissance moyenne mesurée en
sphere intégrante, t,,s. la largeur a mi-hauteur des pulses et F' la fréquence de répétition,
la puissance créte P. s’exprime selon la relation suivante :

P

PC ~ tpulse F (18)
En utilisant les mesures précédentes il nous est donc possible d’extraire une évolution de
la densité de puissance créte accessible a partir de nos LED commerciales. Ces résultats
présentés en figure 1.15a nous permettent en premier lieu de constater les performances
nettement plus intéressantes du modele de LED Z vis a vis des LED Z ES fournissant
une densité de puissance pres de deux fois plus faible a courant égal. On notera de plus
I’apparition claire d'une saturation liée a l’élargissement de la durée des pulses avec le
courant constaté précédemment. Nos drivers nous permettant d’atteindre la saturation,
nous pouvons estimer tirer le maximum de performances de nos LED commerciales.
Nous retiendrons finalement les LED Z pour réaliser notre module de pompage, en notant
qu’a partir d’'un signal de controle de 40A pendant 20ns a 100H z nous obtenons une
impulsion optique d’environ 60ns & 100Hz, avec une puissance créte de 1,2kW/cm?.
Cette valeur chute & 0,9%kW/cm? en prenant en compte le packaging de la LED dans le
cadre de la mise en place d'une ligne de pompe.
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FIGURE 1.15 - a) Evolution de la densité de puissance créte avec le
courant pour des pulses de 20ns a une fréquence de 100Hz. b) Profil
angulaire de I’émission des LED 7 auzquelles est associés le profil théo-
rique d’une émission lambertienne. Ces profils sont directement extraits
de la datasheet du fabriquant [/1].

Pour terminer sur ’étude des caractéristiques de nos LED commerciales nous pouvons
observer la figure 1.15b présentant le profil angulaire d’émission du modele Z (profil pro-
posé par le fournisseur [11]). A partir du profil théorique lambertien reporté en pointillés
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rouges nous pouvons considérerons nos LED comme étant des émetteurs lambertiens.
Comme nous le verrons en détails au chapitre 2 cette caractéristique rend inutile toute
tentative de focalisation a partir d’un systeme optique linéaire et nous oblige finalement
a coller nos LED au milieu amplificateur a pomper pour espérer utiliser la densité de
puissance maximale de nos LED.

1.2.3 Performances du module de pompage

Pour terminer nous allons maintenant présenter le module de pompage que nous avons
mis au point a partir des LED Z présentées précédemment. Les performances de ce module
nous serviront de références pour 'ensemble des études des trois chapitres de cette these.

Ce module dont une photo est présentée en figure 1.16 a été réalisé avec 'aide de

latelier d’électronique du LPL (Haniffe Muhammad et Fabrice Wiotte) pour la concep-
tion du circuit imprimé, et de notre partenaire Effilux pour la soudure des LED. Il est
constitué de deux rangées de 6 LED se faisant face, cette configuration permettant de
minimiser au maximum la surface non émettrice. Le circuit imprimé a été dimensionné
pour que les LED soient groupées par trois, en série, chaque groupe étant piloté par un
driver PCO-7120, et les drivers sont synchronisés les uns par rapport aux autres de fagcon
a obtenir quatre impulsions lumineuses simultanées.
Les soudures des LED ont été réalisées dans un four apres placement manuel de chacune
des LED sur des “pastilles” d’étain préalablement déposées. Une fois les LED positionnées,
la mise au four fait fondre 1’étain et les soudures s’effectuent d’elles-mémes. La position
des LED n’étant pas contrainte durant ce processus, elles peuvent légerement se déplacer
sur I’étain liquide ce qui nous oblige a prévoir un espace d’environ 0, 2mm entre chacune
des LED lors du design des circuits. Nous noterons que cette contrainte peut étre levée
avec ’équipement de soudure adéquat.

Finalement nos modules de 12 LED permettent un pompage sur une longueur de
9mm pour environ 1,2mm de large (la partie “basse” des LED, non émettrice, n’étant
pas comptée). Ces dimensions, comme nous le verrons par la suite, offrent suffisamment
de flexibilité pour envisager différentes architectures de pompage. Des circuits ont été
réalisés a partir de LED émettant a 445nm (présentées précédemment), ainsi qu’a 405nm
cette derniere longueur d’onde ayant été prévue pour des expériences ultérieures. Les
performances maximales de I’architecture complete de pompage ont été remesurées et nous
pourront retenir une densité de puissance créte accessible de 0, 7KW /cm? pour les LED a
445nm et 1,4kW/cm? pour les LED & 405nm. Ces valeurs ont été obtenues directement
a partir des modules de LED et tiennent donc compte de I’espacement entre les LED
imposé par le dimensionnement du circuit imprimé.
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Module de pompage 3,6mm

1,7mm

]

LED Z

driver PCO-7120

stripe-line

module de 12 LED Z

Architecture de pompage
compléte

FIGURE 1.16 — En haut, photo du module de pompage de de deux ran-
gés de 2 x 3LED en série. En bas, photo de ’architecture complete de
pompage constituée du module de 12 LED relié a 4 drivers par le biais
de stripe-line

1.3 Pompage de matériaux organiques solides

Nous allons ici présenter les résultats obtenus en pompant directement des matériaux
massifs de polymeres dopés. Le colorant utilisé pour ces expériences est le pyrrométhene
597 que nous noterons P597 dans la suite de ce manuscrit. Le pyrrométhene est un colorant
efficace pour la réalisation de lasers organiques [12] grace a son rendement quantique élevé
[13], [41] (Annexe A.1), et a son absorption efficace & 532nm ce qui nous permettra de
réaliser une premiere étude en pompage laser (Nd:Y AG doublé en fréquence). L’utilisation
d’un laser plutot que nos LED est avantageuse pour une premiere étape de vérification de
la validité de notre architecture puisqu’ils permettent d’atteindre des densités de puissance
considérables (de plusieurs ordres de grandeurs supérieurs aux LED) avec une focalisation
adéquate. Un colorant comme la coumarin C540A devait ensuite nous permettre de passer
a un pompage par LED, I’'absorption de ce colorant étant favorable a une excitation autour
de 450nm (Annexe A.1).
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Deux matériaux ont été privilégiés pour la matrice polymere, la résine photo-polymérisable
SU-8 et le PMMA - poly(méthacrylate de méthyle), matériaux que nous présenterons plus
en détail par la suite.

1.3.1 Premiere estimation des seuils lasers en pompage trans-
verse

Densité de puissance « D » (W/cm?)

Miroir (R,) de fond de
cavité

Axe optique

F 3
A J

L Coupleur de sortie (R,)
FIGURE 1.17 — Schéma de la cavité laser composée d’un milieu amplifi-
cateur en pompage transverse positionné entre deuzr miroirs.

Le pompage transverse d’un milieu amplificateur peut étre schématisé tres simple-
ment selon la représentation proposée en figure 1.17. Afin d’établir les caractéristiques de
la future cavité laser, nous avons réalisé une premiere approximation des seuils lasers a
atteindre a ’aide d’un modele simplifié. Les performances de notre module de pompage
évaluées dans la section précédente constitueront les contraintes auxquelles nous devrons
nous soumettre pour finalement réaliser ’architecture laser expérimentale.

Nous ne reprendrons pas ici les notions de physique des lasers indispensables a ’obten-
tion du modele (un détail du calcul est proposé en Annexe B), nous préciserons néanmoins
les hypotheses simplificatrices fortes sur lesquelles repose cette évaluation préliminaire des
seuils lasers. Nous avons ainsi supposé que :

— le milieu amplificateur organique est un systéme a 4 niveaux parfait (voir Annexe

B);

— D’absorption de la pompe soit totale sur I’épaisseur “e” du milieu amplificateur tout
en conservant une densité de puissance du faisceau de pompe constante au cours
de la traversée de I’épaisseur. Cette hypothese extrémement forte et physiquement
impossible n’a été faite que pour calculer facilement un premier ordre de grandeur
des seuils a atteindre;

— la pompe excite de facon homogene I’ensemble du milieu amplificateur, la densité
de puissance incidente est donc la méme en tout point de la surface pompée.

A partir de ces hypotheses sur la pompe, nous pouvons estimer un recouvrement 7oyeriap
du mode de pompe avec le mode laser selon la relation suivante :

Vmode

(1.9)

Noverlap =
Vmilieu
Avec Vipode le volume occupé par le mode laser, et Viiien le volume du milieu amplificateur
pompé transversalement.

Nous avons pour cela considéré un mode laser cylindrique de wy = 50um de rayon dans



28 CHAPITRE 1. POMPAGE DIRECT PAR LED

un milieu amplificateur d’épaisseur e = 200um et de largeur w = 200um. Ces dimensions
deux fois supérieures au diametre du mode laser permettent d’avoir un mode laser non
diffracté. Nous conserverons ainsi une qualité de faisceau optimale ce qui est I'une des
raisons de la mise en place d'un laser a cavité externe.

Le facteur de recouvrement devient alors :

7T’lU02

(1.10)

Noverlap =
Pexw

Nous estimons donc ici un recouvrement d’environ 20% entre le mode laser et le mode de
pompe (idéalisé).

Pour compléter ces hypotheses, nous considererons un résonateur constitué simplement de
deux miroirs tel que représenté en figure 1.17. La densité de puissance seuil D (W /cm?)
associée a ces hypotheses est alors donnée par la relation suivante (voir Annexe B) :

10~%he n

QO'emTF/\pnabsnoverlap( ( ) ( )

D
L

Avec les notations suivantes :

— 7p, le temps de vie de fluorescence du colorant utilisé ;

—— Oem, sa section efficace d’émission (cm?);

— Ap, la longueur d’onde du faisceau de pompe;

— Taps, la fraction de pompe incidente absorbée sur 1’épaisseur “e” traversée ;

— «, les pertes linéiques en cm ™! de la matrice polymere. Ce coefficient est défini a
partir de la relation exponentielle? T' = e=** avec T la transmission du matériau
associée ;

— L la longueur du milieu amplificateur et e son épaisseur;

— 1, les pertes de la cavité externe supposée composée de deux miroirs de réflectivités
Ry et Ry. Ces parametres sont reliés par la relation n = —in(R; Rz).

h étant la constante de Planck et c¢ la vitesse de la lumiere.

En appliquant ce modele au pyrrométhene 597 (P597), a la coumarin 540A (C540A), ainsi
qu’a la rhodamine 640 (Rh640), nous obtenons ’évolution de la densité de puissance seuil
en fonction de la longueur de milieu amplificateur pompé présentée en figure 1.18. Les
parametres de cavité utilisés pour ces simulations sont les suivants :

— la réflectivité du miroir de fond de cavité : Ry = 99,5% ;

— la réflectivité du coupleur de sortie : Ry = 95% ;

La longueur d’onde de pompe est adaptée selon les colorants considérés dont les parametres
sont rapportés dans le tableau ci-dessous. Un troisieme colorant particulierement populaire
a été ajouté pour l'occasion, la rhodamine 640, qui servira de comparatif vis a vis du
pyrrométhene et de la coumarin que nous avons choisi.

Colorants | A\, (nm) | 7us | Oem (cm?) | 77 (ns)
C540A 450 1 |0,65.10710% 6,5*
P597 532 1 | 1107 [0 | 6 [1]]
Rh640 532 1 | 510 [15] | 4 [10]

Les valeurs annotées d’un astérisque (*) ont été mesurées expérimentalement a partir de

films de PMMA dopés.

4. Clest cette définition qui sera utilisée dans 1’ensemble de ce manuscrit et non la relation en base 10
que 'on peut aussi rencontrer dans la littérature.
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Pour terminer nous noterons que le coefficient de pertes linéiques choisi correspondait
a celui d'une matrice en PMMA, un polymere couramment utilisé pour sa transparence
élevée dans le visible. Les meilleures performances obtenues dans la littérature rapportent
des coefficients de 1'ordre de 2.10*em ™! [17], mais n’ayant pas analysé I'influence de la
réabsorption pour les différents colorants considérés ainsi que la qualité potentiellement
moins bonne de nos films (diffusion, présence d’agrégat...), le coefficient de pertes linéiques
a été volontairement sur-évalué d'un ordre de grandeur soit o = 2.103em 1.

C540A
\ —Rh640
\ --

14 P597

10 -+ Densité de puissance maximale

du module de LED pulsé a 20ns

Densité de puissance
des LED en continu

Densité de puissance seuil (kW/cm?)
(o]
}

-
-
-_——-

0 1 2 3 4 5 6 7 8 9
Longueur du milieu amplificateur (mm)

FIGURE 1.18 — Schéma de principe de notre laser en SU-8 dopé pyrro-
métheéne 597 pompé transversalement.

A partir de ce modele tres simplifié dont les résultats sont proposés en figure 1.18,
nous constatons que la densité de puissance délivrée par nos LED commerciales en régime
continu (= 1kW/cm?) est totalement insuffisante pour espérer passer le seuil laser en
pompage transverse de ces colorants. En revanche, le facteur 10 gagné en puissance créte
grace au régime pulsé nous permet de dépasser le seuil laser dans le cas de la rhodamine
640 des quelques millimetres de milieu amplificateurs. Les autres colorants présentent des
seuils légerement plus élevés tout juste au-dessus de la gamme de densité de puissance
accessible avec nos LED commerciales. Ces résultats sont “relativement” encourageants
mais illustrent aussi bien les limites actuelles des diodes électroluminescentes. Le point
fondamental a noter pour le futur design de notre cavité est la nécessité d’un milieu ampli-
ficateur d’au minimum 6 millimetres de long pour espérer nous rapprocher suffisamment
des densités de puissance fournies par notre module de LED.

La différence de seuil observée entre la rhodamine et les autres colorants lasers tient es-
sentiellement a la section efficace d’émission o, qui est un facteur multiplicatif du seuil
évalué dans notre modele simplifié.

Ces valeurs doivent étre prises avec précaution dans la mesure ou elles sont relativement
complexes a mesurer précisément expérimentalement. Les propriétés photo-physiques des
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colorants dépendent par ailleurs significativement de ’environnement dans lequel est im-
mergé le colorant. La littérature regorge ainsi d’articles présentant la variation de ces
parametres pour différents solvants d’immersion [13], ou encore lors du passage d’un sol-
vant liquide & une matrice solide [18], [19], [50]. On ne sera ainsi par surpris de trouver des
résultats variables d’une publication a une autre pour les mémes parametres d’'un méme
colorant.

Nous allons maintenant procéder a I’étude expérimentale du pompage transverse de
milieux amplificateurs organiques massifs. Comme nous l’avons précisé précédemment,
les milieux que nous allons mettre en forme devront faire plusieurs centaines de microns
d’épaisseur afin d’assurer I'obtention d’un mode laser non diffracté. Notre idée initiale
était de “couler” notre matrice polymere directement dans une cuve en verre, mais une
telle cuve étant relativement difficile a réaliser nous avons essentiellement travaillé a partir
de matériaux épais pompés transversalement simplement maintenus a l'aide d’'un porte
échantillon tel que schématisé en figure 1.19.

Ligne de pompe transverse laser (532nm)

<—— Coupleur de sortie
Miroir fond de cavité ——>

| [ Laser

Vis de serrage

Milieu amplificateur
SU-8/PMMA dopé P597 Porte-échantillon

FIGURE 1.19 — Schéma de principe de notre laser en SU-8 dopé pyrro-
méthene 597 pompé transversalement.

1.3.2 Pompage d’un barreau de SU-8 dopé

La résine SU-8 est une résine époxy photosensible dite négative. L'un de ses avantages
réside en effet dans sa faculté a réticuler sous un éclairage adapté, le plus souvent UV
(typiquement 365nm). La mise en forme de motifs structurés est alors particulierement
simple puisqu’il suffit d’exposer la résine a l'aide d’une lampe UV en ayant disposé au
préalable un masque opaque “percé” des motifs désirés au-dessus de la résine. Il est pos-
sible de réaliser, par cette technique, des structures de quelques micrometres cubes [51],
[52], & plusieurs centaines de micrometres cubes [53], [54], [55] sans difficulté. La résine
SU-8 est ainsi couramment utilisée pour la réalisation de microsysteme électro-mécanique
(MEMS) [56]. Une lithographie dite & “deux photons” (a 800nm) est aussi possible mais
repose sur un processus non linéaire et donc sur I'utilisation d’un dispositif d’exposition
sensiblement différent et nettement moins répandu (un laser Ti:saphir). Cette technique
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offre des résolutions nettement plus fines de 'ordre de quelques dizaines de nanometres
tout a fait hors du cadre des travaux rapportés ici. Nous utiliserons pour notre part uni-
quement des dispositifs de photolithographie UV.

A cette mise en forme facile de couches épaisses s’ajoute une “bonne”” transparence in-
dispensable pour une application laser, ainsi qu'une dureté élevée favorable a un polissage
optique, nous pouvons aussi ajouter une excellente résistance chimique permettant une uti-
lisation avec de nombreux solvants sans risque. Ces différentes raisons nous ont conduit a
privilégier ce matériau pour débuter nos expérimentations, notamment vis a vis du PMMA
pourtant tres largement utilisé en photonique organique mais dont la mise en forme en
couche épaisse est aussi nettement plus complexe qu’une simple photo-lithographie comme
nous le verrons par la suite.

La réalisation de ’ensemble des structures a base de résine SU-8 a été effectuée dans la
salle blanche du Laboratoire de Photonique Quantique et Moléculaire (LPQM) de I’Ecole
Normale Supérieure de Cachan. Je remercie a ce titre Mélanie Lebental pour m’avoir per-
mis l'acces a ces infrastructures ainsi que Rasta Ghasemi, Joseph Lautru, et Jean-Pierre
Lefevre pour m’avoir formé et encadré a 1'utilisation des différents équipements nécessaires
a mes expérimentations.

1.3.2.1 Mise en forme d’une couche épaisse de SU-8

Présentation de la résine SU-8

Bien que particulierement pratique, le choix de la SU-8 n’est pas anodin a plus d’un
titre et tout particulierement lorsque I’on souhaite y dissoudre des molécules tels que nos
colorants organiques. Afin de percevoir les éventuels processus contraignants liés a la mise
en forme de la SU-8, nous allons présenter ici les différentes étapes de la réalisation d'un
milieu en SU-8. Pour notre application, nous avons visé des épaisseurs d’au minimum
e > 500um afin de permettre un polissage correct des faces de notre matériau, ainsi
qu’'une propagation du mode laser sur plusieurs millimetres sans diffraction par les bords.
Notre premiere démarche a alors été de choisir le type de SU-8 a utiliser. En effet, les
solutions de SU-8 que nous avons utilisé sont fournies par Microchem et se présentent
sous forme d’un mélange de trois composés :

— le monomere SU-8 dont une représentation schématique est proposée en figure 1.20.
Cette représentation est une idéalisation de la molécule dans la mesure ou celle-ci
se présente en réalité sous différentes formes et tailles. En moyenne, ce monomere
est constitué de 8 groupements chimiques époxy, ce nombre étant responsable de
sa dénomination ;

— un solvant, le cyclopentanone.

— un sel, le triaryl hexafluoroantimonate (tArSF). Ce sel est indispensable puisqu'’il
permet 'obtention du catalyseur acide de la réaction de réticulation de la SU-8 par
photolyse. C’est ce composé qui réagit a I'exposition UV).

Le SU-8 en solution peut se présenter avec des ratios en monomeres extréemement variables
(de quelques pour cent & pres de 77%) ce qui conduit a des solutions plus ou moins
visqueuses. Chaque viscosité est adaptée a I’obtention d'une épaisseur donnée lors du dépot
de la solution de SU-8 qui est généralement effectué par spin-coating (voir Annexe C.1).
Les solutions commerciales de SU-8 se trouvent ainsi en multiples variantes référencées

5. Cette notion, comme nous le constaterons, est tres relative dans le cas de la SU-8.
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selon leur ratio en monomere °.

Réaliser des épaisseurs supérieures a 500um n’est pas habituel et nous avons donc opté
pour la solution la plus visqueuse disponible : SU-8 2150. Son ratio en résine de 76, 5%
permet d’atteindre des épaisseurs de pres de 650um en théorie, mais nous avons eu des
difficultés en pratique a dépasser les 500um avec un seul dépot. Afin d’atteindre plus
facilement ces épaisseurs nous avons eu recours a deux méthodes de mise en forme, la
premiere consistait a effectuer plusieurs dépots successifs les uns sur les autres, alors que
la seconde reposait sur l'utilisation d’'un moule réalisé en amont. Ces deux méthodes
reposent sur le méme processus chimique : la photo-réticulation de la SU-8.

groupement époxyde

0
o\@ jo jo &
cyclopentanone (solvant)
O Q O O Qé SbFg

e} o @] O
\_<C|) \_<IO \_GO \_<IO
monomeére SU-8 tArSF (sel)

FIGURE 1.20 - Représentation des trois composés présents dans une
solution de SU-8 : le monomere SU-8 (a gauche), le solvant (en haut a
droite), et le catalyseur acide (a droite).

Avant de présenter en détails les deux méthodes de mise en forme utilisée, nous allons
rapidement expliquer le role des différentes étapes du processus de photo-lithographie de
la résine SU-8 (voir Annexe C.2). La lithographie de la SU-8 se décompose en étapes :

1. le dépot de la solution de SU-8 préparée au préalable. Ces dépots sont généralement
réalisés par spin-coating, technique qui consiste a mettre en rotation le substrat sur
lequel on aura simplement fait couler une petite quantité de solution. La rotation
du substrat permet d’aplanir la solution et de controler précisément son épaisseur
suivant un abaque “épaisseur/vitesse de rotation” renseigné par le fournisseur pour
chaque catégorie de solutions [57], [58].

6. Il est possible de modifier ce ratio en diluant la solution de SU-8 dans du cyclopentanone, et nous
aurons d’ailleurs recours a cette méthode dans le dernier chapitre de ce manuscrit. Je conseillerai néan-
moins de rester mesuré sur I’ampleur de telles dilutions dans la mesure ou leur influence sur lefficacité du
catalyseur reste une interrogation pour moi (le support technique de Microchem ne m’a malheureusement
pas donné de réponse claire a ce sujet).
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2. la Soft-Bake, qui est une premiere étape de cuisson dont le role est d’évaporer le
solvant (ici le cyclopentanone) présent dans la solution. Cette cuisson est réalisée
en deux phases avec une premiere chauffe a 65°C' suivie d’une seconde a 95°C.
Passer par le premier palier a 65°C est particulierement important lors de la réali-
sation de film épais puisqu’il permet d’éviter des changements de température trop
violents pouvant stresser le matériau. Un Soft-Bake insuffisant peut conduire a des
problemes d’adhérence ainsi qu’a la formation de fissures dans la structure finale
[09], [56]. Je retransmet vivement un conseil souvent prodigué dans la littérature
qui est d’effectuer le Soft-Bake sur plaque chauffante et non pas dans un four, ce
dernier conduisant a la formation d'un film “de résine seche” en surface empéchant
le solvant de s’évaporer correctement. A la fin de cette étape le film est extréme-
ment visqueux suite a la quasi absence de solvant (environ 5% restant) mais il n’est
pas réticulé.

3. la phase d’exposition UV. Comme nous allons le voir par la suite, cette phase
permet de créer l'acide catalyseur de la réaction de réticulation a partir du sel
tArSF. Nous réaliserons cette exposition a ’aide d'un aligneur de masque (M.JB4)
fournissant une illumination a 365nm. Il est nécessaire d’adapter I’énergie avec
laquelle est éclairée la résine en fonction de I'épaisseur du film pour qu’une dose
suffisante parvienne jusqu’a la base du substrat. Ceci permet d’assurer une bonne
adhérence ainsi qu'un rapport de forme élevé de la structure finale [60].

4. la Post-Exposure-Bake (PEB). Cette étape est la phase durant laquelle s’effectue
la polymérisation du monomere SU-8. La cinétique de cette réaction est extréme-
ment lente a température ambiante, il est donc nécessaire de chauffer au-dela de la
température de transition vitreuse qui est d’environ 60°C avant réticulation [61].

5. le développement réalisé avec un solvant spécifique fournis par Microchem (SU-8
developer qui est une solution de 1-metoxy-2-propyl acetate). Il permet de retirer
toute la résine non-exposée et donc non réticulée.

6. le lavage qui, comme son nom l’indique, consiste a retirer les éventuels résidus
notamment de solvant et de SU-8 non-réticulé. Nous avons systématiquement utilisé
de l'isopropanol pour nos lavages.

L’ensemble des parametres de ces différentes étapes peuvent étre pris directement dans
la documentation de Microchem mais il reste indispensable d’adapter et d’optimiser ces
parametres a ’environnement de travail (température ambiante, vieillissement de la solu-
tion...). Je tiens par ailleurs a préciser que du fait de 'extréme viscosité de la SU-8 2150
(similaire & un miel tres épais), sa manipulation est sensiblement différente de celle des
SU-8 moins visqueux (similaires a de I’huile) largement utilisés en micro-électronique.

La réaction de photo-polymérisation

La chimie de réticulation de la SU-8 est une réaction de polymérisation cationique qui
repose sur la présence d'un acide de Lewis, I'acide fluoroantimonique (HSbF). Cet acide
est généré par photolyse a partir du sel tArSF selon la réaction présentée ci-dessous (figure
1.21) :

Une fois cet acide généré (exposition UV) et avec un apport thermique suffisant (étape
de de PEB), la réaction de réticulation du monomere SU-8 peut avoir lieu. Un schéma
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N Illumination (UV) n
S SbFfy ———» s HSbF,
cyclopentanone

FIGURE 1.21 — Réaction de photolyse du tArSF.

résumant la réaction est proposé en figure 1.22, ou 'acide HSbFy est simplement noté
sous sa forme H* (HSbFz = SbFy + H™).
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FIGURE 1.22 — Réaction de réticulation de la SU-8 a partir du catalyseur
acide HSbFs. Image extraite de Uarticle de Olziersky et al [07].

Nous devons ici nous arréter sur un détail contraignant qui est la présence de I'acide

fort indispensable a la polymérisation. En effet, notre objectif n’étant pas simplement
d’utiliser la résine SU-8 en tant que telle mais aussi de lui intégrer un colorant, il est
impératif que le catalyseur ne réagisse pas préférentiellement avec notre colorant. Au
travers de mes échanges avec le LPQM de 'ENS Cachan, il m’a par exemple été rapporté
qu'un dopage au DCM était inefficace.
Lors de nos expérimentations a partir de pyrrométhene 597, nous avons considéré qu’en
I’absence de variation d’absorbance entre un film de PMMA dopé P5697 et un film de
SU-8 dopé P597 de méme épaisseur, la photo-polymérisation de la SU-8 n’affectait pas
I’absorption de la molécule.

Deux méthodes de mise en forme de la résine SU-8 dopée
Afin de réaliser des couches supérieures a 500pum nous avons employé deux méthodes la
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premiere étant un double dépot de SU-8 par spin-coating, et la deuxieme étant le coulage
dans un moule. Pour chacune de ces méthodes, la premiere étape consiste a préparer
la solution de SU-8 dopé. Nous dissolvons pour cela directement le colorant P597 (en
poudre) dans une solution de SU-8 pure en respectant un dopage en masse choisi au
préalable pour avoir une absorption précise de notre faisceau sur la future épaisseur “e”
de notre milieu. Ayant déja choisi d’utiliser la résine SU-8 2150 dont le ratio en résine est
Nsus 2150 = 76,5%, le calcul du taux de dopage npsgr en masse de notre colorant P597

dans cette résine est alors donné par la relation suivante :

mpso7
NPs97 = (1.12)
msus 2150 T1SU8 2150

Avec mpsgr la masse de pyrrométheéne 597 dissoute et mgys 2150 la masse de monomere
SU-8.

Afin d’avoir un profil de pompe relativement homogene dans notre matériau, et de mini-
miser les éventuelles phénomenes parasites tels que de la diffusion par des agrégats, nous
avons commencé par travailler avec des taux relativement faibles de 'ordre de 0,016%
permettant 47% d’absorption sur 850um.

Le SU-8 2150 étant extrémement visqueux, la dissolution a été facilitée par la succession
de plusieurs phases d’agitation de 10min chacune a I'aide d'un agitateur magnétique en-
trecoupées par des phases d’ultrasons de 10min. Une astuce pratique consiste a légerement
chauffer (= 40°C) la solution pendant la premiere phase d’agitation, en effet, chauffer la
résine diminue fortement sa viscosité améliorant ainsi la dissolution du colorant. Une fois
la dissolution terminée, il est nécessaire de laisser la solution dopée au repos plusieurs
heures afin de permettre aux bulles d’air présentes de s’échapper.

Mise en forme d’échantillon épais par dépots multiples

Cette méthode est une adaptation de la méthode la plus couramment utilisée qui consiste
a réaliser une couche de résine d’épaisseur controlée par spin-coating. La mise en applica-
tion est relativement simple puisqu’il suffit de déposer la solution précédemment préparée
sur un substrat qui sera mis en rotation selon des parametres suggérés par 1’abaque four-
nie dans la documentation du fournisseur [57]. Ces parametres de contrdle que sont la
vitesse de rotation (rpm), 'accélération (rpm/s) et le temps de rotation (s), doivent en
pratique étre sensiblement modifiés pour optimiser 1’épaisseur du film finalement obtenu.
Les parametres que nous avons utilisés étaient les suivants :

Etape | Accélération (rpm/s) | Vitesse (rpm) | Durée (s)
1 100 500 10
2 250 1000 30

Lors du dépot de la solution dopée sur le substrat, des bulles d’air peuvent s’introduire
dans la couche de SU-8 et rester piégées durant les phases de rotation ce qui conduit a un
milieu final inutilisable pour des applications d’optique. Afin d’améliorer considérablement
la qualité des couches déposées tout en favorisant la bonne répartition de la solution de
SU-8 sur I’ensemble du substrat, je suggere ici aussi de faire chauffer la solution quelques
minutes a ~ 40°C'" avant son dépot pour spin-coating. Une fois la solution bien répartie sur
le substrat, il est nécessaire de la laisser reposer quelques minutes pour qu’elle redescende
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a température ambiante et retrouve sa viscosité initiale pour le spin-coating qui suivra.
Une fois le spin-coating réalisé, on procede généralement a la lithographie UV présentée
au paragraphe précédent, puis au développement.

Dans la littérature [63], les utilisateurs répetent ce processus autant de fois que le
nécessite leur application afin de réaliser des couches multiples. Cette méthode semble
efficace pour réaliser des structures pour des applications mécaniques mais il n’était pour
moi pas clair si une interface entre la premiere couche déja réticulée (et donc non dissol-
vable) et la seconde couche qui la recouvre pouvait étre présente. En effet, dans ce méme
article de Mata et al les photos proposées montrent clairement des variations de teintes
entre les différentes couches de SU-8 superposées. En conséquence, nous avons légerement
modifié la méthode et procédé au second spin-coating directement apres la fin du soft-bake
de la premiere couche (donc avant son exposition UV). J'espérai ainsi profiter d’une légere
dissolution du haut du premier dépot pour obtenir une fusion parfaite des deux couches.
Finalement le processus complet était le suivant :

1. la préparation de la solution de SU-8 2150 dopé au pyrrométhene 597 ;

2. la préparation du substrat. Cette étape “optionnelle” a consisté a recouvrir le sub-
strat (un wafer en silicium) d’une couche d’Omnicoat™. Ce matériau fourni par
Microchem permet de retirer notre échantillon de SU-8 massif du wafer pendant
I’étape de développement.

3. le spin-coating de la premiere couche de SU-8 dopé avec les parametres de la recette
décrite plus haut.

4. la soft-bake : 20min a 65°C puis 120min a 95°C.

5. répétition de 3) et 4);

6. Dexposition UV : 970m.J/cm?, estimée d’apres une extrapolation des données de
la documentation Microchem. L’exposition a été réalisées a-travers des masques de

forme rectangulaire afin de mettre en forme des barreaux dopés (un film aurait tres
bien fait 'affaire).

7. le développement du film de SU-8.

8. la dissolution de I’'Omnicoat™ pour décrocher les motifs réticulés. On notera que
des tests réalisés sur des substrats en verre ont montré un décollement facile des
structures apres développement sans utilisation d’Omnicoat.

Une fois les échantillons développés, nous les avons fait polir (Thierry Billeton - LPL) sur
les futures faces d’entrée et de sortie du mode laser, et nous avons finalement obtenu des
résultats encourageants présentés en figure 1.23 :

Les quelques remarques que nous pouvons faire sont d’'une part I’épaisseur intéres-
sante de plus de 800um atteinte grace au double coating de deux couches de solution, et
d’autre part I’absence d’interface visible dans le matériau. Il est aussi intéressant d’obser-
ver I'apport du polissage optique en comparant la qualité de la face latérale qui résulte
uniquement de la lithographie UV, avec la face d’entrée-sortie polie par notre opticien. On
notera la présence de taches sombres sur deux des coins du barreau, taches auxquelles je
n’ai aucune explication si ce n’est éventuellement un impact de la technique de polissage
(le barreau a été maintenu par des points de colle a I'intérieur d’un bloc de verre troué).
Il est intéressant de rapporter que des observations au microscope optique ont montré que
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FIGURE 1.28 — Photos d’un barreau de SU-8 dopé P597 mis en forme par
double spin-coating et polis sur ces extrémités. Des visuels au microscope
de la face latérale et d’une des faces d’entrée-sortie sont aussi proposés.

la qualité des faces supérieures et inférieures des films réalisés était aussi bonne que celle
atteignable apres polissage. Ce détail sera I'une des motivations de la mise en place de la
seconde méthode de mise en forme que nous allons détailler ici.

Mise en forme par utilisation d’un moule PDMS

La mise au point de cette seconde méthode a été motivé par deux raisons qui était pre-
mierement la possibilité d’éviter le recours a une phase de polissage grace a un moule aux
parois d’excellente qualité optique, et deuxiemement de pouvoir réaliser un grand nombre
de barreaux simultanément pour compenser la durée particulierement longue nécessaire a
la mise en forme de dispositifs aussi épais (déplacements & Cachan limités).

L’idée est ici de partir d’'un “pré-moule” ayant la forme des barreaux a réaliser qui sera
utilisé pour mettre en forme le moule en PDMS (polydiméthylsiloxane) dans lequel sera
coulée la solution de SU-8, voir figure 1.24.

Nous sommes parti d'un pré-moule en dural fabriqué par notre atelier de mécanique

(Albert Kadajian). Ce pré-moule tres facilement réalisable était loin d’avoir une qualité
suffisante pour des expériences d’optique mais nous a permis de rapidement vérifier la
faisabilité de cette méthode. Le moule est ensuite congu en coulant directement une solu-
tion de PDMS (ratio élastomere/durcisseur de 10/1) sur le pré-moule. Nous avons choisi
le PDMS en raison d'une absence d’adhérence de la SU-8 sur ce matériau (il démouille
lorsqu’il est déposé sur une telle surface).
Une fois le processus de lithographie terminé, il est ainsi possible de démouler sans effort
les barreaux de SU-8 dont la forme et la qualité correspondent alors a celles du moule
lui-méme. En observant la photo de gauche en figure 1.25, on retrouve bien la qualité du
moule en PDMS sur la surface démoulée, notamment a travers la présence des rainures
déja existantes sur le pré-moule en dural. Cette excellente correspondance entre le pré-
moule et le moule ainsi qu’entre le moule et les structures finales pourrait a priori nous
permettre de nous passer d'un polissage dont nous pouvons une fois de plus constater la
qualité sur la photo de droite en figure 1.25.
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FIGURE 1.24 — Mise en forme de barreau de SU-8 par moulage.

rainurage

barreau démoulé barreau polis

FIGURE 1.25 — Photos de la surface d’entrée-sortie d’un barreau de SU-
8 pur réalisé par moulage avec a gauche, un visuel de la surface aprées
démoulage, et a droite, un visuel de surface aprés polissage.

Malgré ces premiers constats encourageants, nous n’avons pas poussé plus loin 1'uti-
lisation de cette méthode par moulage. En effet, vous n’aurez pas manqué de remarquer
la couleur inattendue du barreau de SU-8 pure présenté en figure 1.24. Alors que nous
nous attendions a un barreau parfaitement transparent, il est coloré d’une teinte jaunatre
relativement marquée (photo prise sur un support parfaitement blanc). Cette teinte déja
présente par double spin-coating et signe d’une absorption non négligeable dans le bleu,
est préoccupante pour I'obtention d’un seuil laser bien que nous recherchions une émission
vers des longueurs d’onde plus élevées (vert/rouge) dans notre cas. Comme nous allons le
voir, nos craintes se sont vérifiées des les premiers résultats obtenus a partir des barreaux
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réalisés par double spin-coating.

1.3.2.2 Expérimentation du pompage laser

Deés 'obtention des premiers barreaux, nous avons entrepris la réalisation d’un laser
pompé transversalement par un laser Nd:Y AG doublé a 532nm (laser Harrier). Le banc
de pompage mis en place est schématisé en figure 1.26 avec en vert la pompe travaillée a
I’aide d’une lentille cylindrique pour former une ligne pour exciter le milieu amplificateur
sur toute sa longueur. Ce dernier est placé a 'intérieur d’une cavité constituée d’un miroir
plan (Haute Réflexion - 99, 5% - sur la plage [590, 660|nm), et d’un miroir concave de rayon
de courbure R = 25mm (coupleur de sortie a 99, 5% ou 97% de réflexion).

633nm continue 532nm pulsé (20ns)
(alignement) (pompe)

coupleur de sortie E ‘
a97% (R=25mm) 5 7mm % cube polariseur
P : miroir plan

— M2

~8mm / 399,5% “

o

Laser < \
f=100mm

Lentille cylindrique «<——
f=75mm

|
|

f=100mm

FIGURE 1.26 — Montage expérimental de notre laser SU-8 dopé P597 en
pompage transverse. La cavité utilisée était une cavité plan concave.

Alignement de la cavité

Le parcours rouge schématisé en figure 1.26 représente le faisceau d’alignement orienté
horizontalement et dans les environs du plan de la future focalisation de la pompe. Une
fois le faisceau d’alignement correctement positionné il nous servira de référence pour
I’ensemble de I’alignement.

L’alignement de la cavité se fait alors facilement par autocollimation avec en premier le
coupleur de sortie (miroir concave), suivi du milieu amplificateur (placé sur un support de
prisme). Nous pouvons ensuite ajuster la position et l'orientation de la ligne de pompe,
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la fluorescence du milieu amplificateur étant une aide pratique pour cette opération. Il ne
reste finalement plus qu’a aligner le miroir plan de fond de cavité.

Comme pour tout montage laser 'alignement est ensuite optimisé au cours de I'expéri-
mentation.

Résultats laser

Notre laser de pompe génere des pulses de durée t,,s. = 25ns, a f = 10Hz focalisé
sur une ligne de largeur w = 30um (au waist) et de longueur largement supérieure a la
longueur de I’échantillon L ps97 : nous considererons le profil de pompe comme homogene
sur la longueur de I’échantillon. Dans ces conditions, le seuil le plus bas a été atteint
avec la cavité (HR-HR) pour une énergie de pompe mesurée a Egepi = 12, 72uJ (énergie-
metre Coherent J8LP-4), soit avec les parametres définis précédemment, une densité de
puissance créte de Dgeyy = 298kW/ cm? donnée par la relation suivante :

Eseuil

Dseui AN
" tpuse(w x L)

(1.13)

Le spectre mesuré au voisinage du seuil est présenté en figure 1.27 et affiche un pic a
584nm.

lentille cylindrique Laser: 584nm \
16000 +
©
3'_ 12000 +
g m
5 8000 - pompe
[7,]
4000 +
0 : : —t :

450 500 550 600 650
Longueur d’onde (nm)

cavité plan-concave

FIGURE 1.27 — A gauche, visuel du laser obtenu a partir d’une cavité
plan concave (HR-HR) d’environ 8mm de long. A droite, spectre laser
a 584nm.

Discussion

Le seuil laser obtenu est plus de deux ordres de grandeurs au-dessus de la valeur 3, 2kW /cm?
initialement anticipée pour le pyrrométhéne 597 avec notre modele simplifié (voir 1.18),
comment expliquer un tel écart ?

En premier lieu, nous devons réévaluer les parametres de notre cavité en tenant tout
d’abord compte I'absorption de notre échantillon. Son dopage tres faible qui nous per-
mettait de considérer un profil de pompe relativement homogene ne conduit qu’a 47%
d’absorption sur I’épaisseur d’environ 850um de notre échantillon. Une si faible absorp-
tion conduit, malgré I'utilisation de deux miroirs haute réflexion Ry = Ry = 99,5% (contre
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un coupleur de sortie & 95% dans notre premiere simulation), a un seuil deux fois plus
élevé a environ 6kW/cm? contre 3, 2kW/mm? initialement prévu.

Un autre parametre que nous avions sous-estimé est l'influence des pertes de Fresnel aux
interfaces de notre matériau amplificateur, ces dernieres n’étant pas traitées anti-reflet
et les faces du barreau réalisé n’étant pas parfaitement paralleles. Les pertes de Fresnel
doivent étre ajoutées dans le coefficient n qui décrit les pertes de la cavité de la maniere
suivante :

n=—In(RiRy x (1 — R)*) (1.14)

Avec R le coefficient de réflexion de Fresnel associé a une interface air/SU-8, évalué a
partir de l'indice de réfraction de la SU-8 ngys ~ 1,6 [57].

La valeur de la densité de puissance seuil passe & 60kWW/cm?. L'influence de ce parametre
est donc notable mais ne permet toujours pas d’expliquer ’écart d'un ordre de grandeur
encore existant entre nos résultats prévisionnels et nos résultats expérimentaux.

En second lieu, une approximation de notre modele initial qu’il est possible d’affiner
était le calcul approximatif du recouvrement de la pompe avec le mode laser. Dans les
faits, le faisceau de pompe est absorbé tout au long de sa traversé de 1’épaisseur du milieu
amplificateur selon la loi de Beer-Lambert ” (voir graphique de gauche en figure 1.28) :

T = e~ as? (1.15)

Avec T la transmission de la pompe pour une profondeur z de milieu traversé. aups TEPTE-
sente le coefficient d’absorption linéique du milieu dopé.

De plus, le mode laser (idéalement gaussien) est loin d’occuper 1’ensemble du milieu am-
plificateur comme nous pouvons le voir en figure 1.28. Afin de tenir compte de ce recouvre-
ment, nous avons considéré un gain linéique du milieu amplificateur non plus seulement
proportionnel a l'intensité de pompe, mais au recouvrement de la pompe avec le mode
laser. Ce gain que nous appellerons gain modal sera calculé pour des tranches (z,y) de
milieu amplificateur et noté g,eq(z). Le détail complet de ce formalisme est expliqué en
Annexe B, mais nous présenterons ici les points clés permettant de compléter notre mo-
dele initial.

Ce gain modal linéique geq(2) est alors relié au gain maximum du matériau gpmai—maz(2)
dans le plan transverse (x,y) (gain du matériau ou l'intensité de pompe est la plus forte)
par la relation suivante :

Imod(2) = Gmat—maz(2)T'(2) (1.16)

Ou I'(z) est le facteur de recouvrement entre le mode laser fi,sr et le mode de pompe
fpompe POUr des tranches de milieu amplificateur (w X e). Le coefficient de recouvrement
['(z) est ainsi donné par la formule suivante :

— ff fPOmpeflaserdl’dy
ff flaserdxdy

7. Afin d’harmoniser nos notations, la loi de Beer-Lambert ne sera pas exprimée en base 10 comme
c’est généralement le cas en chimie mais plutot sous forme exponentielle, forme plus couramment employée
dans les modeles de physique.

()

(1.17)
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En supposant que le profil de pompe est homogene sur toute la longueur du milieu am-
plificateur (en (z)), le gain matériau est alors constant en (z), c’est-a-~dire :

gmatfma:v(z) = 9mat—maz (118)

Finalement, en intégrant le gain modal sur la longueur du matériau on obtient :

/ Imod(2)d2 = Gmat—maz / I'(z)dz (1.19)

Le terme f ['(z)dz est donc assimilable & une longueur effective sur laquelle s’applique le
gain du matériau en présence d'un recouvrement imparfait de la pompe a le mode laser :

Leff = /0 F(Z)dZ (120)

Le calcul du seuil laser effectué précédemment 1.11 est alors modifié de la maniere sui-
vante :

10~%he e
D= 2aL + 1.21
2O-errﬂ-F/\pnabs (Leff ( n) ( )

pompe

miroir plan miroir concave

mode gaussien

(e'n)4ase| apow np Isuadju|

FIGURE 1.28 — Représentation schématique du mode laser ainst que du
profil de pompe dans notre cavité plan concave.

Pour nos simulations, nous avons par ailleurs considéré que les profils de pompe et du
mode laser sont des faisceaux gaussiens. En rappelant que le profil de pompe est supposé
constant en (z), il peut étre décrit par la relation suivante :

2
Wpo =205 —(aps )y
e wrw)? x e \abs (1.22)
wp(y)

f pompe —

Ot wyy est le waist minimal du faisceau de pompe, wy,(y) le waist en différents points
de ’épaisseur du matériau, aqs le coefficient d’absorption et a le coefficient de pertes
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linéiques de la matrice de SU-8 supposé indépendant de la longueur d’onde.

Nous avons focalisé notre ligne de pompe de fagon a avoir au minimum un waist de 60um
(sur plus d’'un centimetre dans I'autre dimension).

Le profil du mode laser fiyser(,y, 2) est lui assimilé a un faisceau gaussien classique se
propageant selon (z), soit :

2,2
Wio ¥ +y

¢ w? 1.23
e (1.23)

Ot wyy est le waist minimal du mode laser et wy(z) le waist du laser en différents points
de la longueur du milieu amplificateur.

Notre cavité plan-concave est dimensionnée de fagon a avoir un waist de ~ 47um placé
sur le miroir plan.

Par ailleurs, il est difficile de connaitre exactement la position du mode dans le milieu
amplificateur, autrement dit la valeur de yq sur la figure 1.28. Nous effectuerons ici les
calculs pour deux positions, 'une étant le milieu de 1'épaisseur du milieu amplificateur (ici
425um) et l'autre étant telle que l'extrémité du waist soit & 100um de la face du milieu
amplificateur (soit yo = 140um), limite au-dela de laquelle nous estimons étre perturbé
par les pertes par diffractions sur les bords (pertes complexes a évaluer).

flaser =

En utilisant ces parametres ainsi que les parametres de notre situation expérimentale,
c¢’est-a-dire un milieu amplificateur dopé en pyrrométhene 597 tel que 47% de la pompe
soit absorbée sur ’épaisseur e = 850um du barreau de SU-8 de longueur L = 5, 7mm,
ainsi qu'un coefficient de pertes linéiques de 0.02cm ™!, nous pouvons réévaluer la densité
de puissance seuil D qui est alors comprise dans l'intervalle [18;24]kW/cm? respective-
ment pour yo = [150; 425]pum. Le recouvrement “théorique” de notre mode de pompe avec
le mode laser étant bon suite a notre dopage particulierement faible, nous obtenons une
densité de puissance seuil plus faible que précédemment qui nous éloigne encore de notre
seuil expérimental de 298k /cm?. Ces phénomenes seuls ne permettent donc pas de mo-
déliser correctement notre cavité.

Finalement, 'un des parametres que nous n’avons pas réévalué ici est le coeflicient de
pertes linéiques de notre matrice SU-8. Ce coefficient est potentiellement beaucoup plus
grand que ne le suggérait la transparence annoncée de la résine en raison de la teinte
jaunatre que nous avions observé en figure 1.24. Nous allons donc maintenant mesurer
I'impact de ce changement de teinte et mettre en évidence une transmission de la SU-8
préjudiciable a I'obtention dun seuil laser accessible.

Le brunissement de la résine SU-8

Ce phénomene que nous nommerons ici “brunissement” de la résine a été rapporté a
plusieurs reprises dans la littérature [61], [65]. Bien que peu préoccupant sur de faibles
distances, la teinte tres marquée de nos échantillons de plus de 800um semble indiquer
que ’absorption par la matrice de SU-8 est loin d’étre négligeable a nos échelles. Afin
d’étudier un peu plus ce phénomene, nous avons réalisé une série de mesures sur un film
pure de 240pm en augmentant progressivement la dose d’exposition.

Les résultats présentés en figure 1.29 montrent clairement une chute de transmission
avec I’énergie d’exposition jusqu’a obtenir une coloration presque brune du matériau. Alors



44 CHAPITRE 1. POMPAGE DIRECT PAR LED

100 »
90 -
< 80 +
3
.0
g 70 - Energie d’exposition:
2 - 0mJ/cm?
©
= - —212mJ/cm?
—424mJ/cm?
—848mJ/cm?
50 +
0mJ/cm? 848mJ/cm?
40
370 420 470 520 570 620 670

Longueur d’onde (nm)

FiGURE 1.29 — Transmission d’un film de SU-8 2150 pur de 240um
d’épaisseur exposé a des doses variables d’éclairage a 365nm.

qu’avant exposition la transmission est stable au-dessus de 450nm (seules les pertes de
Fresnel sont visibles), la transmission a 584nm passe de 95% sans exposition & 85% pour
848m.J/cm? d’illumination, autrement dit, ce brunissement affectera notre effet laser.
Ces mesures ont été effectuées a titre qualitatif dans nos locaux dans des conditions
différentes de la réalisation des barreaux. Afin de relever une valeur de pertes linéiques
la plus proche possible du barreau utilisé en tant que milieu amplificateur, nous avons
mesuré la transmission d’un faisceau a 633nm (laser Hélium-Néon) sur un barreau de
5, 7mm de SU-8 pur. Les pertes linéiques mesurées s’élevaient & 0, 33cm ™! soit deux ordres
de grandeurs de plus que la valeur que nous avions initialement choisie.

Afin de comprendre 'impact d’une telle absorption par notre matrice organique, nous
avons relancer notre simulation en remplacant la valeur initiale de 0.2m~!. L’intervalle
des seuils simulés précédemment de [18;24]kTV/cm? augmente alors a [77;97], soit une
multiplication de presque un facteur quatre ce qui souligne le caractere limitant de la
mauvaise transparence de la SU-8 pour notre application. Ces résultats sont dans 1'ordre
de grandeur du seuil de 298k /cm? mesuré mais la présence d’un facteur trois d’écart
reste perturbante. Trois sources d’incertitudes peuvent expliquer cette différence :

— la dégradation du matériau organique au cours des expérimentations suite aux
expositions répétées. Malgré 'utilisation d'une fréquence de répétition relativement
faible de 100 H z pour controler la pompe, les densités de puissance incidente élevées
finissent par photo-blanchir le matériau ;

— l’influence des pertes par diffraction sur les bords du milieu amplificateur. Ces
dernieres sont de plus en plus significatives a mesures que le mode laser est proche
des faces de notre barreau ;

— le recouvrement du mode de pompe avec le mode laser qui est certainement moins
bon qu’estimé théoriquement. Le choix d’un mode de pompe adapté au mode laser
nous permet de maximiser l'efficacité de notre pompage mais rend aussi notre
montage plus sensible a des parametres de réglage tels que la position du mode
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laser dans le milieu amplificateur (peu influent ici du fait de notre faible dopage),
mais aussi l'orientation de la ligne de pompe par rapport au mode laser qui vient
s’ajouter au réglage des miroirs de cavité.
En résumé, ces expériences sur la résine SU-8 ont mis en évidence deux sources de pertes
majeures que sont d'une part les pertes de Fresnel qui pourront étre corrigées simplement
(inclinaison du matériau a Brewster, dépot d’un traitement anti-reflet) et la transparence
moins bonne qu’espérée de la SU-8.

1.3.3 Pompage de milieux en PMMA dopés

Puisque la SU-8 apparait comme un matériau trop absorbant pour réaliser un laser
efficace, nous nous sommes orientés vers un polymere particulierement courant en photo-
nique organique, le PMMA (polyméthacrylate de méthyle). Plus connu sous le terme de
Plexiglas, le PMMA est utilisé pour toutes sortes d’applications et notamment pour la
fabrication de plaques transparentes dans le visible. En effet, sa transmission relativement
élevée dans le visible associée a un faible cotut de fabrication en fait un matériau bien
adapté aux applications de photonique organique et notamment la réalisation de fibres
optiques organiques[06], [67].

Synthese d’échantillon massif de PMMA

Bien que le PMMA soit facile a déposer pour former des couches de quelques centaines
de nanometres jusqu’a plusieurs microns [68] par spin-coating de solutions commerciales,
la mise en forme de matériaux massif de plusieurs centaines de micrometres d’épaisseur
nécessite le passage par une synthese directe du polymere a partir de son monomere.
N’ayant ni les connaissances ni le matériel nécessaire a la synthese de polymere, nous
avions initialement exploré une méthode consistant a couler une solution de PMMA dans
un moule, le tout étant ensuite laissé a température ambiante jusqu’a évaporation complete
du solvant de notre solution commerciale (I’anisole). Bien que cette méthode ait effecti-
vement permis d’atteindre des épaisseurs conséquentes avoisinant les 500um, le PMMA
a tendance a monter aux parois du moule par capillarité ce qui conduit a une perte de
matiere significative. De plus, les échantillons réalisés ont systématiquement présenté un
bombement (forme en fond de bouteille) rendant impossible leur utilisation en pompage
transverse.

C’est grace a la bonne volonté de Yann Molard (équipe Chimie du solide et matériaux
de Pinstitut des sciences chimiques de Rennes) qui a répondu favorablement & ma de-
mande d'une formation rapide, que nous avons pu expérimenter ce matériau sur notre
montage laser en pompage transverse. L'un de ses sujets d’étude est en effet la réalisa-
tion de copolymeres luminescents a base de PMMA notamment a travers I'incorporation
de nanoparticules inorganiques [69], [70]. Je remercie tres chaleureusement Yann Molard
pour avoir pris une semaine de son temps pour me former et m’aider a la synthese de
PMMA dopé dans ses locaux.

La synthese de PMMA que nous avons réalisé a été effectuée a partir du monomere
de méthacrylate de méthyle (MMA) stabilisé. Les différentes étapes de processus sont les
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suivantes :

1.
2.

la distillation du MMA stabilisé afin d’éliminer le stabilisant (= 350°C").

la préparation d'un mélange de MMA avec de ’AIBN. L’AIBN (azobisisobutyro-
nitrile) est un amorceur radicalaire qui va permettre la polymérisation radicalaire
du MMA en PMMA. 1l est important de noter que la décomposition de ’AIBN
conduit a la production de diazote, nous veillerons ainsi a conserver un trou de
dégazage au cours de la future synthese. Notre dosage était de 93mg d’AIBN pour
50mL de MMA, soit une concentration molaire de 0,2%. Un passage de 10min
dans un bain d’ultrasons permet d’obtenir une solution parfaitement homogene
utilisable pour la synthese.

le dopage en colorant du mélange MMA /AIBN. Nous avons effectué un dopage en
P597 npsgr de 3.1072% suivant la relation :

Mpsor = (1.24)

Avec mpsgr la masse de pyrrométhéne et mypa la masse de monomere.
Le dopage final sera en principe plus élevé, une partie du monomere (MMA) s’éva-
porant durant la synthese du polymere.

Synthese thermique du PMMA. Notre solution est d’abord placée dans un ballon
chauffé au bain marie a 70°C' pendant 1h30. Le ballon est bouché avec seulement
un trou de dégazage pour permettre au diazote de s’échapper sans perdre trop de
MMA (tres volatile). A la suite de cette étape permettant a ’AIBN d’amorcer la
réaction, la solution est versée dans les contenants dans lesquels le polymere sera
moulé. Ces derniers sont placés dans une étuve pendant 24h a 60°C

. II ne reste plus qu’a démouler nos échantillons massifs de PMMA dopé. Une im-

mersion dans un récipient d’eau est une astuce relativement efficace pour décoller
la structure que 1'on peut alors retirer presque intacte de son contenant.

Face de pompe

Face support
dépolie

Face entrée —sortie
polie

FIGURE 1.30 — Photo d’un des échantillons de PMMA dopé P597 syn-
thétisé a Rennes et poli au LPL. A gauche sous éclairage naturel et d
droite sous éclairage UV.

Les échantillons finalement obtenus étaient d’une excellente qualité comme nous pouvons
le voir sur les photos affichées en figure 1.30. Les faces d’entrée-sortie du mode laser ont
été repolies par T. Billeton au LPL en raison de légers défauts créés lors du retrait. Les
grandes faces n’ont pas été retouchées et sont d'une excellente qualité : optimiser la tech-
nique de synthese dans des moules adaptés pourrait permettre d’éviter le polissage du
matériau.
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Résultats expérimentaux

Les expérimentations ont été menées sur un montage identique a celui présenté précédem-
ment dans le cadre de I'étude de barreaux en SU-8. Le seuil mesuré sur un barreau de
5,6mm de long absorbant 74% de la pompe sur 500um s’élevait & environ 23kW/cm? (ou
encore 17kW/cm? absorbée) et était associé aux résultats présentés en figure 1.31.
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FIGURE 1.31 — A gauche, évolution de [’énergie laser en fonction de la
densité de puissance créte. A droite, spectre du faisceau laser.

Ce résultat est nettement meilleur que les 298kW /cm? obtenus précédemment & partir
de notre barreau de SU-8. Nous noterons un rendement relativement faible de 2% lié a
notre cavité constituée de deux miroirs HR, miroirs qui offrent en contre-partie un seuil
relativement faible. La diminution du seuil de pres d’un ordre de grandeur est permise
en partie par un coefficient de pertes dans le PMMA nettement plus faible que dans la
SU-8 puisque nous avons mesuré o = 0,034cm ™! dans notre milieu. Cette mesure a été
effectuée dans le matériau dopé a 'aide d’un laser He-Ne a 633nm donc en principe non
absorbé par le pyrrométhene 597.
En adaptant les parametres de notre simulation a ce matériau, c¢’est-a-dire en considérant
un milieu amplificateur en PMMA dopé P597 de 5,6mm de long et absorbant 74% de la
pompe sur son épaisseur de 500um, nous prévoyons un intervalle de seuils [10; 14]kW /cm?
respectivement pour 'intervalle de position 3, du mode laser [150;250]um. Ces valeurs
sont relativement proches du seuil expérimental de 23kW/cm? aux incertitudes pres déja
mentionnées dans le cas de la SU-8. Comparons maintenant ces valeurs a ce qu’elles
seraient pour de la SU-8, c¢’est a dire en utilisant des parametres de dimensionnement
identiques si ce n’est que le PMMA d’indice npyra = 1,5 et de pertes linéiques a =
0, 034cm ™1 est remplacé par de la SU-8 d’indice ngys ~ 1,6 et de pertes agyg = 0, 33em ™.
Nous obtenons alors l'intervalle de densités de puissance seuil [39;52]kW/cm? presque
quatre fois plus élevés que pour le PMMA ce qui traduit bien l'intérét d’optimiser le
matériau utilisé en tant que milieu amplificateur.
Finalement nous pouvons estimer quels seraient ces seuils en supposant une correction
parfaite des pertes de Fresnel, qui nous ’avons vu sont particulierement délétere dans
notre montage. Ces valeurs calculées pour un milieu amplificateur de 500um d’épaisseur,
de 5, 7mm de long, et pour une absorption de 74% du pyrrométhene 597 sont résumées
dans la figure 1.32.

Bien que nettement plus efficace que la SU-8 grace a des pertes linéiques plus faibles,
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- Mode laser centré
Yo=250um
- Pertes de Fresnel

- Mode laser décentré
Yo=150um
- Pertes de Fresnel

- Mode laser décentré
Yo=150um
- Sans pertes de Fresnel
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FIGURE 1.32 — Résumé des seuils lasers simulés Dgeyyy(SU — 8) et
Dgeyit(PM M A) respectivement pour des milieuz amplificateurs en SU-8
et en PMMA dopés en pyrrométhéne 597.

notre échantillon en PMMA ne nous permet toujours pas d’atteindre des performances
accessibles a notre architecture de pompage par LED. En effet, avec le dimensionnement
actuel de notre architecture, le seuil que nous pouvions espérer s’éleve a 4kW/cm? soit
quatre fois plus que I’émittance® de 1kW/cm? accessible a partir de notre module de
pompage par LED.

1.3.4 Conclusion sur le pompage direct par LED

Réaliser des lasers a partir de matériaux organiques nous impose de pomper nos mi-
lieux amplificateurs en régime pulsé avec des durées de pulses inférieures 100ns. Dans ces
conditions, nous avons pu mettre en place une architecture de pompage par LED qui,
pulsée a 20ns, fournie des pulses d’environ 1kW/em? de densité de puissance créte, valeur
a Pétat de lart [71] sur laquelle nous évaluons la faisabilité de nos architectures laser.
Nos premieres expérimentations réalisées sur un colorant laser, le pyrrométhene 597, dis-
sous dans une matrice de SU-8, ont montré que les seuils lasers étaient plus de deux ordres
de grandeurs au-dessus des 1kW /cm? de référence. Bien que des travaux rapportent déja
I'étude de dispositifs en SU-8 d’une centaine de microns [72], mettre en forme des couches
de plusieurs centaines de microns d’épaisseur pour réaliser des dispositifs optiques n’est
pas courant et a mis a jour un défaut particulierement néfaste a 1’émission laser. En ef-
fet, cette résine s’est révélée absorbante dans le visible avec des pertes linéiques de pres
de 0,33cm ™! rendant ce matériau inadapté & 'obtention d'un seuil laser suffisamment
bas dans notre architecture a pompage transverse. Afin de palier a ce défaut, nous avons
décidé d’expérimenter une matrice en PMMA dont la réalisation nécessite une polymé-
risation in situ dans des moules. Bien que les performances fussent meilleures, les seuils
d’environ 10kW/cm? restent un ordre de grandeur plus grands que les seuils accessibles &
un pompage direct par LED : une architecture laser aussi simple est inefficace.

Plusieurs options sont alors possibles pour tenter d’améliorer notre systeme :

— Utiliser des matériaux dont la transparence est encore supérieure au PMMA que
nous avons nous méme synthétisé. Gagner un ordre de grandeur sur le coefficient de
pertes linéiques nous ferait passer tout juste sous le seuil symbolique de 1kW/cm?
ce qui reste limite du fait de I'incertitude sur les sources de pertes additionnelles.
Nos compétences limitées en chimie de synthese ne nous permettait pas d’envisager
une optimisation du matériau;

8. L’émittance est aussi appelée excitance.
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pompe transverse

milieu amplificateur
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miroir miroir miroir miroir
milieu amplificateur

Vue de coté ‘ ’ Vue de dessous ‘

FIGURE 1.33 — A gauche, vue de c6té d’une architecture avec réflexion
du mode laser sur la face supérieure du milieu amplificateur. A droite,
vue de haut de la méme architecture dont le milieu amplificateur est taillé
a Brewster.

— Améliorer la performance de la source de pompe. Ceci passe par une architecture
parfaitement adaptée au pompage de LED en régime nanoseconde [73], ¢’est-a-dire
non seulement des drivers générant des impulsions de courant suffisamment courtes
et suffisamment puissantes, mais aussi une connectique adaptée au pilotage de LED
pour éviter la problématique des temps de descente exagérément longs. Ces points
releve du domaine de recherche de I’électronique rapide qui n’est pas le notre ;

— Modifier la cavité laser afin de diminuer les seuils nécessaires. Sans revenir sur
notre choix de cavité externe déja évoqué plus tot (cf 1.1.3), il est encore possible
d’optimiser notre architecture existante notamment en optimisant le recouvrement
du mode laser par le faisceau de pompe. Cette problématique peut étre adressée
par le dimensionnement de la cavité notamment au travers du choix du taux de
dopage, ou encore en rapprochant le mode laser de la face pompe. Il faudra alors
étre particulierement attentif aux phénomenes de diffraction qui risquent d’étre
fortement préjudiciables ce qui nécessite une modification de la forme de la cavité
elle-méeme. Une solution intéressante serait par exemple de reprendre 1’approche
proposée par Damzen et al [71], [75] qui consiste a faire “lécher” le mode laser
sur la surface pompée pour maximiser le recouvrement sans pour autant diffracter
le faisceau (voir figure 1.33). Ajouter des prismes anamorphoseurs pour grossir le
mode laser de facon a ce qu’il soit adapté a la surface de pompe des LED, et tailler
les faces d’entrée et de sortie du milieu amplificateur a Brewster pour supprimer
la réflexion de Fresnel aux interfaces sont aussi des améliorations possibles ;

— Augmenter la densité de puissance disponible a partir de nos LED commerciales.
C’est cette derniere option que nous avons choisi d’étudier et que nous allons dévelop-
per dans la partie suivante. Comme nous le verrons, augmenter la densité de puissance
de nos LED qui sont des sources lumineuses lambertiennes ne peut étre réalisé a 1'aide
d’un systeme optique linéaire (lentille, miroir...) en raison de la loi de conservation de
la luminance. Dépasser cette limitation fondamentale nécessitera 'usage d'un dispositif
particulier issu du domaine photovoltaique : le concentrateur luminescent.
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Chapitre 2

Les concentrateurs luminescents :
une source pour l’illumination

Le chapitre précédent nous a montré les limites d’une utilisation directe des LEDs.

Malgré des performances en constante progression 1’éclairement actuellement disponible
ne permet pas un dépassement aisé des seuils lasers de nos architectures. La question qui
se pose alors est : Comment augmenter I’éclairement en sortie des LED ?
En utilisant un rayonnement spatialement cohérent comme source de pompage (typi-
quement un laser), il est possible de focaliser ce rayonnement par ajout d’'un dispositif
d’imagerie comme une simple lentille afin d’augmenter la puissance par unité de surface
disponible selon la relation usuelle :

_ M

= (2.1)

wo
Avec wy le rayon du waist dans le plan focal objet de la lentille de focale f, wy le rayon du
waist image dans le plan focal image, et X la longueur d’onde considérée.

En revanche, augmenter ’éclairement d’une source lambertienne telle qu'une de nos
LED a l'aide d’un systeme d’imagerie est impossible comme nous allons le démontrer
dans la premiere partie de ce chapitre. La seule solution est 'utilisation du systeme dit
de concentrateur luminescent (LC). Nous montrerons que cette technologie initialement
utilisée dans le domaine photovoltaique sous le terme de concentrateur solaire luminescent
(LSC-luminescent solar concentrator) peut étre appliquée a des sources lambertiennes afin
d’en augmenter I’émittance en utilisant un montage similaire a celui schématisé en figure
2.1).

Apres avoir présenté les notions théoriques nécessaires a 1’étude physique des concen-
trateurs luminescents, nous montrerons qu’a la différence d’une application solaire ou
I'objectif se limite a collecter un maximum de rayonnement pour qu’il soit capté par des
cellules photovoltaiques, nous chercherons pour notre part a extraire la lumiere émise par
notre association “LED-concentrateur” pour pouvoir l'utiliser en tant que dispositif de
pompage, ou encore comme une source d’éclairage en champ lointain.

Extraire le rayonnement d’un milieu émetteur, c’est-a-dire limiter le piégeage du rayon-
nement lié & la réflexion a l'interface “milieu émetteur/air”; est un probleme majeur dont

51
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matrice de LED

concentrateur luminescent =

rayonnement émis

FIGURE 2.1 — Schéma du montage de principe de [’associtation LED-
concentrateur luminescent.

nous verrons les conséquences pratiques au travers de résultats expérimentaux mesurés a
partir de concentrateurs luminescents monocristallins en C'e:Y AG. Bien que peu explorée
dans la littérature ayant attrait aux LC, l'extraction du rayonnement lumineux est une
problématique bien connue de la recherche sur les dispositifs émetteurs tels que les LED,
les OLED, ou encore les scintillateurs, et nous nous en inspirerons pour la conduite de
nos travaux.

Nous utiliserons a cette occasion un formalisme analytique simple et pratique permettant
de comprendre la physique des rayons piégés. Nous illustrerons son application grace a
I’étude expérimentale d’optimisations simples de nos concentrateurs cristallins pour en
améliorer le role en tant qu’augmentateur de brillance de nos LED. Nous completerons
systématiquement ces résultats avec des prévisions simulées obtenues par le biais d'un
logiciel commercial de tracé de rayons LightTools®.

Afin de marquer la différence entre le concentrateur luminescent comme source lumineuse
et le concentrateur solaire luminescent (LSC) qui est un module de collecte, nous serons
amenés a introduire une nouvelle dénomination : le concentrateur luminescent pour 'illu-
mination (LCI).

2.1 Augmenter la densité de puissance des LEDs

2.1.1 Une barriere théorique : La loi de conservation de la lu-
minance

2.1.1.1 Rappel des bases de photométrie

Une diode électroluminescente, a la différence d’un laser, est une source incohérente
dite lambertienne et uniforme : sa luminance L est constante angulairement et spatiale-
ment sur I'étendue de sa surface émissive.

A partir des notations usuelles (figure 2.2) la luminance L d’une source émettant un
flux élémentaire d?F dans un pinceau d’étendue géométrique d*G, dans air, est définie
comme :

_BF

= =G (2.2)
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Etendue géométrique élémentaire dG:
d?G = dSsource €05(Bsource) Q2

Angle solide élémentaire df? :

_ dSrécepteur Cos(erécepteur) ~

dQ = 0

dQ

récep

dQ

récepteur

source

) D= distance source-récepteur

source

ds

source

FIGURE 2.2 — Présentation des notations usuelles de radiométries.

Afin de pouvoir démontrer nos assertions sur 1’éclairement regu par une surface éclairée
par une source lambertienne nous allons chercher a exprimer 1’éclairement a l'aide de la
luminance L définie précédemment. Nous commencerons pour cela par calculer 1’éclaire-
ment Fj sur une surface accolée a cette source ce qui revient a calculer son émittance.
Partons du cas général d’'une source quelconque d’élément de surface dSs,urce €mettant
un flux élémentaire dF'. Son émittance M est définie par :

dF
M=——m 2.3
dSsource ( )

Nous pouvons facilement faire apparaitre la luminance L a partir de la définition 2.2 et en
exprimant dM , la contribution a I’émittance totale M d’un pinceau élémentaire d’étendue
géométrique d*G :

Ld?

Pour une source plane et uniforme spatialement 1’émittance peut étre intégrée sur I’angle
solide €2 selon ’expression suivante :

M= / L(6, ) cos(0)dS2 (2.5)
0
La luminance étant en plus uniforme angulairement (L(6, ¢) = Lg), on obtient :
M= /dM _ LO/ cos(0)dS2 (2.6)
Q

En exprimant 'angle solide élémentaire dS) en coordonnées sphériques (6, ¢) :

d*Q = sin(0)dOd¢ (2.7)
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L’émittance intégrée sur un demi-espace s’exprime ainsi :

2T 7T/2

M = L / / cos(8) sin(8)dode (2.8)

L’émittance d’'une source lambertienne de luminance Lg est donc :
M = L07T (29)

Cette valeur correspond aussi a 1’éclairement FEj recu par une surface accolée a cette
source, et constitue le maximum dont nous montrerons qu’il ne peut étre dépassé.

Afin de compléter la base théorique nécessaire aux démonstrations qui vont suivre nous
pouvons calculer quel serait ’éclairement recu cette fois par une surface éloignée de notre
source lambertienne. En notant dF' le flux élémentaire regu par la surface, I’éclairement

est par définition :
d*’F
E= / - (2.10)

dSrécepteur

En reprenant I’équation 2.2, il peut aussi s’exprimer a partir de la luminance L, constante
de la source lambertienne et de I'étendue géométrique GG définie par la surface d’émission

et la surface de réception :
d*G
E =1L / _— (2.11)

dSrécepteur

Or comme nous 'avons vu précédemment (figure 2.2) I’étendue géométrique élémentaire
dG définie par un élément de surface émettrice dSsource €t de surface de réception dSyecepteur
peut s’écrire :

d2G - dssource COS(Qsource)dQsource (2]—2)
Mais aussi :
d2G - dSrécepteur Cos(erécepteur)erécepteur (213)

En supposant d’une part que les deux surfaces considérées soient petites devant la dis-
tance qui les séparent, et d’autre part que celles-ci soient toutes deux de forme circulaire
(pour la seule raison de simplification des calculs d’angles solides), I’étendue géométrique
élémentaire devient :

d*G = dSsource c0s(0)27 sin(0)do (2.14)

Avec 0 'angle entre un point de la surface Ss,urce €t son centre vue depuis le récepteur
comme représenté en figure 2.3. En notant 6,,,, 'angle maximum d’une telle géométrie,
I'intégrale sur 6 de 27 cos() sin(f) vaut :

/ 27 sin(6) cos(6)dh = 7 sin By (2.15)
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Finalement, en reprenant I’équation 2.11, I’éclairement E obtenu est :
E = wLosin® (0,42 (2.16)

Cette valeur est sans surprise inférieure a ’éclairement Ey récupéré par la méme surface
accolée a la source.

Fort de ces outils théoriques, nous allons démontrer que quelle que soit 'architecture
envisagée, il n’est pas possible d’augmenter I’éclairement recu au-dela de la valeur Ejy a
I'aide d’un systéme optique linéaire (imageant ou non). Nous montrerons en premier lieu
qu’augmenter le nombre des sources n’est pas suffisant !, pour ensuite vérifier que I'ajout
d’un systeme d’imagerie n’est pas non plus une solution.

2.1.1.2 Eclairement obtenu pour une infinité de sources

1 source lambertienne de luminance L, i N sources lambertiennes de luminance L,

E = nLySin®*(Omax) E = Eosin*(Omax nsources)

E = Eysin*(Omax)

S

max Nsources

S

source

récepteur récepteur

S

Nsources

FIGURE 2.3 — Représentation du passage d’une situation d’illumination
par 1 LED lambertienne a une illumination par n LED.

En reprenant la source lambertienne circulaire de surface S,ource utilisée dans les cal-
culs précédents, disposer N de ces sources les unes a coté des autres permet d’obtenir une
surface S = Snsources qui peut étre simplifiée sous la forme d’une seule surface émissive
circulaire de dimension Sysources = N Ssource (Voir figure 2.3).

La luminance L ygources de cette nouvelle surface est identique a la luminance d’une seule
source lambertienne, c’est-a-dire :

LNsources = LO (217)

D’apres la relation 2.16, I'éclairement Ensoyrces Y€Cu par une surface Syeceptenr ¢loignée est
alors :

ENsources = 7TLO Sin(emax Nsources)2 (218)

1. Une idée intuitive aurait pu consister a placer suffisamment de sources en face de notre surface
jusqu’a pouvoir dépasser la valeur d’éclairement FEj.
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On constate qu’au maximum (pour une surface émissive infinie) :
ENsources = EO (219)

Peu importe le nombre de sources que I'on utilise, I’éclairement obtenu ne dépassera jamais
Ep.

2.1.1.3 Conséquence de ’ajout d’un systeme d’imagerie :

Démontrons maintenant que la mise en place d’'un systeme d’imagerie (comme une
lentille) ne permet pas non plus d’augmenter 1’éclairement au-dela de Fy. Reprenons
I'exemple précédent d'une surface émettrice infinie et plagons cette fois un systeme d’ima-
gerie (ne faisant donc intervenir que des processus de réfraction ou réflexion) entre la
surface Sysources €t la surface réceptrice.

Commencons par évaluer le flux recu par la pupille d’entrée de notre systeme d’imagerie,
en notant G 'étendue géométrique associée a cette surface d’entrée ainsi qu’a la surface
émettrice Sysources

Emagerie— = LNsources x G (220)

En vertu du principe de conservation de 'étendue géométrique, 1'étendue géométrique
en sortie du systeme d’imagerie est égale I’étendue géométrique GG en entrée : un grand
faisceau peu divergent est focalisé en un faisceau plus petit mais aussi plus divergent. En
notant alors, T' la transmission de I’ensemble du systeme d’imagerie, le flux total en sortie
de systeme Fipagerie+ vaut :

Fimagerie+ = Tﬂmagerie— (221)

la luminance Ljyqgerie+ €n sortie du systeme d’imagerie est donc égale a la luminance en
entrée, au facteur de transmission pres, autrement dit :

Limagerie—i— = TLO (222)

On retrouve alors les configurations étudiées plus haut, et d’apres la relation 2.16 ’éclai-
rement s’exprime par :

: 2
Erécepteur = 7"JI’LNsources s (Qmaz imagerie) (223)

Avec 000 imagerie 'angle maximum défini par la sortie du systeme d’imagerie et vu par
g

la surface de focalisation. L’éclairement obtenu est donc une fois de plus au mieux celui

de I’éclairement Ey d’une source accolée a la surface réceptrice.

Afin de pouvoir malgré tout augmenter 1’éclairement disponible a partir d’une source
lambertienne, et donc de nos LED, la seule alternative est de sortir du cadre d’application
de la loi de conservation de la luminance [76]. Ceci est rendu possible par I'utilisation de
matériaux luminescents et plus précisément par les concentrateurs luminescents (lumines-
cent concentrator - LC).
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2.1.2 Vers une nouvelle utilisation des concentrateurs lumines-
cents

2.1.2.1 Les concentrateurs solaires

La notion de concentrateur luminescent a été introduite a la fin des années 70 avec
I’essor de la recherche sur 'énergie photovoltaique qui repose sur deux problématiques :
collecter le rayonnement solaire et le convertir en énergie électrique. Le panneau solaire
traditionnel remplit ces deux objectifs a la fois puisque les cellules photovoltaiques qui
le composent collectent directement la lumiere tout en la convertissant en énergie élec-
trique. Son utilisation reste néanmoins encore aujourd’hui limitée par une efficacité de
conversion restreinte autour de 17% pour des cellules photovoltaiques d’un prix suffisam-
ment raisonnable [77] pour en envisager une large commercialisation. Un panneau solaire
constitue aussi une structure relativement massive et encombrante ce qui oblige a repenser
les espaces auxquels il s’incorpore, principalement des toits ou des espaces vides dédiés
(photo2.4a).

(b)

FIGURE 2.4 — a) Installation photovoltaique & panneaux solaires sur le
toit d’une habitation. (www.ohm-easy.com)

b) Paraboles solaires Dish-Stirling expérimentées sur le site d’Albu-
querque au Nouwveau-Mezxique. (www.connaissancedesenergies.org)

Afin de rendre la technologie solaire plus compétitive, différentes approches ont été
et sont encore étudiées au-dela du seul travail d’amélioration des cellules elles-mémes,
bien que ce domaine de recherche soit particulierement dynamique aujourd’hui notam-
ment grace a 'apparition de nouveaux matériaux tels que les perovskites|75| (figure 2.5).
L’une de ces approches consiste a séparer le probleme en utilisant un systéme indépen-
dant consacré uniquement a la collecte du rayonnement qui est ensuite converti a ’aide
d’un autre dispositif : les concentrateurs solaires [79]. L’idée est ici bien str de pouvoir
optimiser indépendamment les deux taches afin par exemple de collecter le rayonnement
sur de tres grandes surfaces a l’aide d’un matériau qui n’a plus nécessairement de pro-
priétés électroniques, pour ensuite le concentrer sur des modules de conversion réduits en
taille (par exemple des cellules plus cheres, plus efficaces mais en plus petit nombre). Les
concentrateurs solaires peuvent étre séparés en deux catégories, les concentrateurs solaires
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imageants et les concentrateurs solaires non imageants. Les systémes imageants se défi-
nissent en tant que dispositif de focalisation de la lumiere, autrement dit, ils permettent,
a I'aide de grandes surfaces de collecte, de focaliser le rayonnement solaire sur de petites
surfaces de conversion. La concentration peut dans ce cas étre réalisée par des miroirs
(paraboliques pour une concentration dite ponctuelle , ou cylindro-parabolique pour une
concentration linéaire) comme utilisés sur 'architecture photographiée en figure 2.4b, ou
encore par des systemes a bases de lentilles (lentille de Fresnel par exemple). Ces systemes
reposent sur la directivité du rayonnement et nécessitent donc des dispositifs de suivi du
soleil au cours de son parcours journalier 2.

- - - ‘ﬁ’
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FIGURE 2.5 — Meilleures performances des cellules photovoltiques dével-
lopées en laboratoire depuis les années 70s. (www.nrel.gov)

Les concentrateurs non-imageants, par définition, ne requierent pas de suivi du soleil
ce qui rend leur utilisation beaucoup plus simple et flexible mais au prix d’une concentra-
tion moins efficace. La capacité d’'un concentrateur a concentrer efficacement la lumiere
est quantifiée par son facteur de concentration C' défini comme le rapport entre ’éclaire-
ment incident E;, sur la surface éclairée du concentrateur et I’éclairement de sortie E,,;
correspondant a I’éclairement recu par la cellule de conversion :

Eout
C = . 2.24
5 (224

2. Nous pouvons facilement nous représenter la problématique de focalisation d’un faisceau directif
au travers de ’exemple simple de la focalisation par une lentille oti, le faisceau incident se déplagant, il
entraine simultanément un déplacement de son image focalisée : la cellule de conversion doit aussi étre
déplacée.
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Alors que les concentrateurs imageants présentent en pratique des facteurs de concentra-
tion supérieurs & 100 limités essentiellement® par la taille des dispositifs (par exemple
la surface de collecte d’une parabole), ainsi que par les phénomenes physiques que sont
la diffraction et les aberrations; les dispositifs non-imageants sont eux généralement li-
mités a des concentrations de l'ordre de quelques dizaines [31] (des facteurs théoriques
de plusieurs milliers sont atteignables avec des systemes hybride [32]). Les concentra-
teurs non-imageants les plus simples et les plus courant sont les CPC (compoud parabolic
concentrator) et les concentrateurs solaires luminescents (luminescent solar concentrator
- LSC).

Les CPC dont le principe a été introduit par Winston en 1974 [83], sont des dispositifs de
concentration réfléchissants qui permettent de concentrer de grands faisceaux relativement
directifs vers une sortie de plus petite dimension mais de forte divergence (conservation
de I'étendue géométrique) comme symbolisé en figure 2.6. Ce processus de concentration
est associé a une acceptance angulaire pouvant aller jusqu’a 6,,,, =~ 45° qui permet de col-
lecter 'essentiel du rayonnement solaire direct au cours d’une journée, ainsi qu'une large
partie du rayonnement diffus [81], [25], [79]. On remarquera néanmoins qu’un dispositif
de suivi du soleil permettrait d’améliorer encore les performances en ce qui concerne la
collecte du rayonnement direct.

Réflecteur intérieur (parabole)

Focus

77y
Axe de L Angle d’acceptance
(Brmax)

révolution |

I L |

FiGURE 2.6 - Illustration du schéma de principe d’un CPC tra-
duite de l’anglais a partir d’une tllustration technique prélevée sur
www. edmundoptics.com

Le concentrateur solaire luminescent

Les concentrateurs solaires luminescents (LSC) sont pour leur part radicalement diffé-
rents aussi bien dans leur géométrie que dans le principe physique méme de la concen-
tration qui a lieu. Comme décrit la premiere fois par Weber en 1976 [36] sous le terme
luminescent greemhouse collector for solar radiation un LSC consiste en 1'utilisation de
larges plaques faites d’un matériau luminescent (généralement un polymere ou un verre

3. La limite théorique absolue est de 46000 et fixée par Pouverture angulaire du soleil lui-méme [30].
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dopé avec des luminophores) dont le role est d’absorber le rayonnement solaire *. Ce rayon-
nement est ensuite réémis a l'intérieur du matériau et partiellement guidé par réflexion
totale selon la relation de Snell-Descartes. On rappelle que la réflexion totale est possible
d’un milieu 1 d’indice n; vers un milieu 2 d’indice ny si ny > no, et si 'angle du rayon
incident est supérieur a ’angle critique 6,,;; défini par :

na

Sin(0uy) = 2 (2.25)

ni

Ce processus permet une concentration de la lumiere émise vers les tranches du concen-
trateur dont la surface Sy qnene €St nettement plus faible que la surface incidente S;y,cigent
(voir fig 2.7).

Concentration

Scollecte _ £

Rayonnement solaire Stranche e
direct
[ ]
o Rayonnement solaire diffus
/ °
e
Propagation par réflexion i

cellules photovoltaiques
(en contact direct sur le concentrateur)

angles hors réflexion totale

FIGURE 2.7 — Fonctionnement d’un concentrateur solaire luminescent.

4. Je me permet de retranscrire ici les premieres lignes de la description proposée par Weber et
Lambe : We describe in this Letter a planar solar collector utilizing a luminescent medium to absorb
radiation and total internal reflection to collect it. The medium strongly absorbs light in a portion of
the solar spectrum and then emits it at longer wavelengths, where it is weakly reabsorbed. Collection is
achieved since most of the light is emitted at angles more grazing to the surface than the critical angle
for total internal reflection. This light is thus trapped in the collector and will propagate by successive
reflections to the edges, where it can be coupled out. Absorption in the visible and trapped emission in the
ir is often called the greenhouse effect; therefore, we suggest the phrase luminescent greenhouse collector
to refer to this device. The primary application for this type of collector would be for concentrating light
onto a high efficiency, semiconductor solar cell, whose cost per unit area is 2 to 8 orders of magnitude
greater than that of the collector.
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Cette idée comporte en principe de nombreux avantages [37] :

— le matériau envisagé sous la forme d’une plaque de polymere dopée permet une
large surface de collecte a bas cofit ;

— la surface réduite de cellules photovoltaiques permet 'utilisation de cellules plus
efficaces méme si plus onéreuses ;

— le LSC absorbe aussi bien la lumiere directe que la lumiere diffuse ce qui permet
une collecte efficace sous ciel nuageux ou en environnement urbain ;

— l'obtention possible de plaques partiellement transparentes dans le spectre vi-
sible permet une utilisation en remplacement de surfaces habituellement vitrées
[ ]7[ ]’[ ] )

— une ergonomie nettement plus importante que pour un panneau solaire traditionnel
grace a un poids global plus léger et a des possibilités de formes variées, notamment
courbées et flexibles [91];

Malgré ces nombreux avantages un LSC reste un intermédiaire supplémentaire et donc
une source de pertes de plus ce qui, associées a diverses limites techniques (durée de vie,
efficacité...), limite encore aujourd’hui le passage de cette technologie vers ’étape indus-
trielle. Comme ’exprime Debije et Verbunt dans leur article de revue [37], I'utilisation du
LSC est a chercher en complément des technologies photovoltaiques classiques notamment
lorsque celle-ci sont difficiles a entreprendre. Dans le contexte actuel d’'une demande crois-
sante de technologies durables dans le domaine de I’énergie la recherche sur les LSC reste
particulierement active [92] notamment grace a des progres significatifs dans la synthese
d’émetteurs efficaces comme les quantum dots [91],[93].

Le concentrateur luminescent pour l’illumination :

Pour notre utilisation, le point fondamental qui doit néanmoins étre retenu est la pos-
sibilité offerte, grace a la conversion de longueur d’onde entre absorption et émission du
matériau luminescent, de sortir du cadre d’application de la loi de conversion de la lu-
minance. Il n’est théoriquemment plus interdit d’augmenter 1’éclairement d’une source
lambertienne entre ’entrée et la sortie du concentrateur au-dela de 1’éclairement Ey recu
par une surface qui lui serait accolée.

Différentes équipes ont récemment appliqué cette propriété aux LED [941],[95] offrant tout
un nouveau domaine d’utilisation aux concentrateurs luminescents. Yang, Samuel et Turn-
bull ont notamment imaginé a la fin des années 2000 utiliser cette technique dans le but
d’un pompage de milieux amplificateurs organiques [71]. Ils ont ainsi proposé d’associer
une LED de 1mm x 1mm a un concentrateur en couche mince de SU-8 dopé de quelques
microns d’épaisseur, pour pomper un laser a structure DFB (Distributed Feedback) [90]
positionné pres de I'une des tranches. Malgré un éclairement encore insuffisant pour dé-
passer le seuil laser ils ont posé les bases d'une architecture de pompage par LED assistée
par concentrateur.

Malgré le nombre important d’études déja réalisées sur la physique des LSC [97],[98],
[99],[100], I'utilisation des concentrateurs luminescents pour augmenter I’émittance d’une
source lambertienne nous impose de porter un regard neuf sur les parametres essentiels
de ce systeme prometteur. Ainsi, le concentrateur luminescent comme amplificateur de
LED nous conduit a ne plus considérer le concentrateur comme un simple collecteur mais
bien comme une nouvelle source d’illumination en tant que couple LED-concentrateur.
Nous proposons ainsi de nous y référer sous I'appellation concentrateur luminescent pour
Villumination (LCI) dans la suite de notre étude afin d’insister sur les défis particuliers
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qui en découlent.

Apres avoir présenté les parametres essentiels utilisés pour décrire la physique des
concentrateurs luminescents, nous mettrons en avant comment l'extraction de la lumiere,
I'une des nouvelles problématiques spécifiques aux LCI, peut étre aborder de maniere
simple par 1’évaluation des rayons piégés dans l'objet concentrateur. Nous terminerons
en étudiant 'influence des pertes associés aux luminophores en nous intéressant plus
particulierement a la problématique centrale de la réabsorption.

2.2 Introduction au concentrateur luminescent pour
I’illumination

2.2.1 La physique des concentrateurs luminescents

Traditionnellement, le parametre clé pour caractériser 'efficacité d’un concentrateur
luminescent reste le facteur de concentration défini précédemment comme le rapport entre
I’éclairement incident F;, sur la surface d’entrée S;, du concentrateur et I’éclairement de
sortie F,,; par une surface de sortie S,,. Il peut étre développé a 'aide des termes de
puissance incidente P, et de sortie P,,; comme suit :

Pout Szn

= . 2.2
C P’m Sout ( 6)

Ce ratio est généralement écrit sous la forme :
C = nxG@G. (2.27)

Le facteur n correspond au rendement du concentrateur c’est-a-dire au rapport entre la
puissance (plus couramment appelé flux en photométrie) de sortie et la puissance d’en-
trée, et G représente le facteur dit facteur de concentration géométrique correspondant
au rapport des surfaces considérées.

L’optimisation d'un LC nécessite donc d’optimiser d’une part les parametres physiques
du matériau constituant le concentrateur et d’autre part sa géométrie. Dans le cadre d'une
utilisation pour le photovoltaique, les LSC prennent généralement la forme dun pavé tel
que représenté en figure 2.7. Cette forme a ’avantage d’étre simple a réaliser et, si 'on
envisage de placer des cellules solaires sur I’ensemble des tranches du concentrateur, a en
réalité peu d’influence sur 'efficacité de concentration puisque ’ensemble de la lumiere
guidée sera toujours captée sur les tranches : seule des modifications sur 1’épaisseur du
concentrateur auront un impact. En revanche, si I’on s’intéresse au rayonnement ne sortant
que par une seule des tranches comme dans le cadre de notre utilisation (de méme que pour
des LSC ne présentant des cellules que d’un seul c6té), les modifications géométriques dans
les trois dimensions de ’espace influenceront la propagation des rayons. Différents articles
[101], [102], [103], rapportent les résultats d’études sur la géométrie des concentrateurs
en tentant de sortir d'un pavé standard, mais il ressort que les gains atteignables sont
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minimes. Ceci s’explique essentiellement par le fait que toute modification géométrique du
concentrateur conduit naturellement a modifier le processus de réflexion du rayonnement
émis par les luminophores, alors que de simples surfaces paralleles permettent de conserver
les angles de réflexions et donc de maintenir les conditions de réflexion totale sur I’ensemble
de la propagation.

M: miroir
PV: cellule solaire

FIGURE 2.8 — Quelques formes de concentrateurs luminescents étudiées
dans la littérature [101], [103]. Privilégier une face de sortie rend le
placement de miroirs (M) avantageux pour ne pas perdre inutilement le
rayonnement sortant par les faces non recouvertes de cellules photovol-

taiques (PV).

Nous avons donc choisi de commencer par étudier des concentrateurs de forme pavé
a la fois plus faciles a nous procurer et dont les mécanismes sont aussi plus simples a
modéliser. Dans un pavé, la largeur [ est commune aux surfaces d’entrée et de sortie
du concentrateur (figure 2.7) et le facteur de concentration géométrique peut ainsi étre
simplifié suivant la formule :

(2.28)

Optimiser le facteur de concentration géométrique revient alors a prendre un concentrateur
le plus long et le plus fin possible>. Comme nous ’exposerons par la suite, la longueur et
I’épaisseur d’un concentrateur sont rapidement limitées d’une part par :

— Nos limites technologiques comme par exemple les techniques de croissance de
monocristaux pour des concentrateurs cristallins ;

— La physique méme des émetteurs (luminophores) au travers du phénomene de
quenching qui consiste en une désexcitation non radiative entre des émetteurs trop
proches les uns des autres (concentration trop élevée). Pour limiter ce phénomene,
une épaisseur optimale est alors a trouver afin d’obtenir le meilleur compromis

5. Cette vision peut étre remise en question en présence de réabsorption (nouvelle absorption d’un
photon émis dans la plaque avant sa sortie par I'une des faces), ce processus affectant sensiblement
la marche des rayons comme nous le verrons en détail plus tard. En effet, il peut alors étre judicieux
d’avoir un concentrateur plus large pour permettre a un photon devant s’échapper par une autre face que
notre face d’extraction d’étre potentiellement réabsorbé et réémis dans la bonne direction. Nous n’avons
néanmoins pas eu le temps de vérifier cette assertion.
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possible entre un maximum d’absorption du rayonnement incident et une concen-
tration d’émetteurs suffisamment faible.

Rayonnement incident

colorant @) ¢
o v (5)
S A
o) ° () ?’E . o)
(4) "o"  limites de réflexion totale:

critique

cone d’échappement

FIGURE 2.9 — Représentation des pertes au cours de la propagation d’un
faisceau émis dans le concentrateur. (1) Rendement quantique du do-
pant, (2) Pertes linéiques, (3) Diffusion par la rugosité éventuelle du
matériau, (4) Pertes de Fresnel a la réflexion (absence de réflexion to-
tale), (5) Réabsorption qui relance 'ensemble du processus de propaga-
tion. (*) Représente la réflexion partielle du rayonnement incident qui
ne constitue pas des pertes intrinséques au concentrateur a proprement
parler mais impacte Uefficacité globale du systéme.

D’autre part les pertes rencontrées par 1’émission des luminophores au cours de leur
propagation rendent inutiles 1'utilisation de concentrateurs excessivement longs : un rayon
émis proche d’une extrémité serait trop atténué en sortant du coté opposé. Ces pertes sont
comprises dans le facteur n qui regroupe ainsi de multiples phénomenes liés d’une part a
la matrice du luminophore (que nous appellerons aussi matrice hote) tels que les pertes
linéiques « (absorption, diffusion), la rugosité de la surface, la fraction de rayons guidés
(imposée par la condition de réflexion totale); et d’autre part, des pertes associées a la
présence des luminophores tel que leur rendement quantique ¢py, (efficacité de conversion
du rayonnement absorbé en un rayonnement émis), et la réabsorption par les luminophores
eux-mémes du rayonnement qu’ils émettent (voir figure 2.9).

Nous commencerons par étudier les parametres liés a la matrice hote pour ensuite
nous intéresser aux pertes associées a la physique des luminophores.

2.2.2 Qu’est-ce qu’une bonne matrice hote ?

Généralement les LSC sont envisagés a partir de matériaux polymeres. Ces derniers
présentent deux avantages pratiques notables : un tres faible cotit de fabrication et une
mise en forme a grande échelle facile. Ces concentrateurs sont en fait constitués de deux
entités distinctes que sont la matrice polymere et le dopant qui absorbe le rayonnement
incident et ’émet a l'intérieur de cette matrice. Ces deux éléments jouent a priori deux
roles différents que nous maintiendrons séparés pour améliorer la clarté de présentation
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des notions qui suivront.

Le role de la matrice polymere est de fournir un support au colorant pour qu’il puisse
étre utilisé, mais aussi de guider I’émission de ce dernier jusqu’a une interface de sortie.
La premiere condition de sélection d’un matériau en tant que matrice hote est donc bien
sur que ce dernier soit en mesure d’accepter un dopant émetteur (a moins d’étre émetteur
lui méme °). Comme nous 1'avons vu dans le chapitre précédent les colorants peuvent se
présenter sous forme de poudre qu’il est possible de dissoudre dans le polymere. Dans ce
cadre la matrice n’a pas, a priori, de propriété émettrice et nous considérerons donc dans
la suite qu’elle est faite d'un matériau inerte”. Elle reste néanmoins la source de pertes
qui affectent sensiblement D'efficacité d’'un LC et que nous nous proposons de séparer en
deux catégories distinctes.

2.2.2.1 Les pertes de la matrice

Tout d’abord les pertes de surface qui se manifestent par une diffusion plus ou moins
grande a linterface air/concentrateur selon I'importance de la rugosité de surface du
concentrateur (rugosité résultant par exemple d'un défaut de dépot dans le cas d'un
concentrateur organique). Soleimani et al propose d’aplanir une telle surface en dépo-
sant une couche supplémentaire d’'un matériau dont I'indice de réfraction est identique a
I'indice de réfraction du concentrateur luminescent [104]. Nous ferons I’hypothese d’une
absence totale de rugosité dans les études qui suivront essentiellement en raison de 1'ex-
cellente qualité optique des concentrateurs réalisés, qualité vérifiée a ’aide d’observation
au microscope a force atomique - AFM (voir figure 2.10), mais aussi suite a la difficulté
que représente une quantification précise de ces pertes de surface.

Ensuite, les deuxiemes pertes potentiellement induites par le matériau seront regrou-
pées sous le terme de pertes linéiques quantifiées par un coefficient d’absorption linéique
« et défini par la relation :

T =e o (2.29)

Ou T représente la transmission résultante aprés une longueur z de milieu traversé par
le rayonnement considéré.

Ces pertes comprennent les phénomenes associés a une absorption de la matrice a la
longueur d’onde d’émission du dopant, ainsi qu'une éventuelle diffusion liée a des défauts
de structure interne tels que des agrégats consécutifs a un dopage excessif.

En résumé, minimiser les deux types de pertes mentionnées jusqu’ici revient a rendre
la matrice hote la plus transparente possible a la longueur d’onde d’émission du dopant
qui lui sera ajouté. De ce point de vue, les polymeres transparents dans le visible, par
exemple le PMMA, sont des matériaux intéressants avec des pertes linéiques de 'ordre de

6. Nous pouvons par exemple mentionner les semi-conducteurs organiques. Ces matériaux n’ont néan-
moins pas été étudiés pendant ma these.

7. Il est en revanche important de noter que le matériau constituant la matrice hote a un impact
significatif sur les propriétés spectrales du colorant auquel il est associé
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a = 2.10"%em™=t [17], [67]. TIs ont de plus Pavantage d’étre tres peu chers et réalisables sur
de grandes surfaces. Nous pouvons aussi penser aux mono-cristaux tels que ceux utilisés
dans les cavités lasers et dont la structure interne comporte tres peu de défauts : un cristal
de Nd:Y AG présente par exemple un coefficient de pertes linéiques o = 1.103em ™!
a 1064nm [105] (Voir Annexe A.2). Ces matériaux sont néanmoins plus chers et aux
dimensions tres limités (de 'ordre de la dizaine de centimetres carré).

44,0nm 2,7nm
valeur RMS=4nm s valeur RMS <1nm

30 2,5

40

10

0.0 1: Height 100.0 unl -46,8nm 00 1: Height 100.0 ulll 7.50m
FIGURE 2.10 — A gauche, image AFM d’une surface polie d’un monocris-

tal de YAG dopé cérium. A droite, image AFM de la surface supérieure

d’un film de PMMA aprés spin-coating.

2.2.2.2 Pertes liés au guidage

Par ailleurs, au-dela des pertes mentionnées précédemment, la matrice hote impacte

fondamentalement la propagation de ’émission du luminophore au travers du processus
de réflexion totale a I'interface matrice/milieu d’immersion (ce dernier étant généralement
de T'air). La différence d’indice entre les deux milieux permet de définir la condition de
réflexion totale a I'interface et donc un cone d’échappement des rayons ne répondant pas
a cette condition. Seuls les rayons qui sortent par la surface de travail nous sont utiles,
les rayons qui s’échappent avant par d’autres faces seront donc considérés comme perdus.
On peut noter que ces rayons perdus peuvent étre récupérés avec des miroirs [106], [107]
ce qui fera l'objet d’une étude a part entiere a la fin de ce chapitre (¢f 2.4.4).
Dans un premier temps, nous chercherons donc a calculer la proportion de rayons perdus
par ces cones d’échappement (rayon non-guidés) pour en déduire la proportion de rayons
susceptibles d’atteindre la face de sortie du concentrateur. Cette étape nous donnera un
premier outil pour appréhender I'influence de la matrice sur le fonctionnement global d'un
LCI. Moyennant quelques hypotheses nous verrons qu’il est ensuite aisé de quantifier le
pourcentage de rayons guidés a l'intérieur du concentrateur grace a la condition de ré-
flexion totale (équation 2.25) déduite de la relation de Snell-Descartes.
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Hypotheses nécessaires :

Une hypothese relativement forte qu’il convient de faire est de considérer que tous les
rayons non totalement réfléchis sont perdus. En théorie, ces rayons subissent une réflexion
partielle dite réflexion de Fresnel plus ou moins importante selon les angles incidents
considérés [108],[109], il subsiste donc une part d’énergie réfléchie dans le concentrateur.
Néanmoins si I’on considere plusieurs réflexions successives, le rayonnement partiellement
réfléchi devient rapidement négligeable en raison de la rapide décroissance du coefficient
de réflexion une fois dépassé I'angle critique de réflexion totale (figure 2.11). Si I'on note
Iy l'intensité initiale du signal et R le coefficient de Fresnel en intensité a un angle donné,
I'intensité I,, apres n réflexions devient :

I, = I,R" (2.30)

En prenant 'exemple d’un concentrateur en verre, le coefficient de réflexion sous incidence
normale s’éleve a R = 0,04, seul 4% de l'intensité initiale est réfléchie. Cette valeur
chute a 0,16% apres seulement deux réflexions : on comprend rapidement la 1égitimité
de 'hypothese établie. Cette hypothese est d’autant plus acceptable qu’elle concerne des
rayons tres peu inclinés par rapport a la normale a la surface et qui subissent donc un
nombre important de réflexions. Par ailleurs, un concentrateur luminescent étant d’autant
plus efficace qu’il est fin, le nombre de réflexions subies par un rayon pour parvenir a
I'interface de sortie est nécessairement important.

n=1,5 n=2  ----- n=2,5 —n=3

Réflexion totale:
0> 9cr'\thue
0,8 + .
0,6 +
e« i
04 - i
l R sous indice normale:
02 oo i (1 _ n>2
: R =
: 1+n
0
0 15 30 45 60 75 90

eincident (o)

F1GURE 2.11 — Coefficient de reflexion de Fresnel R pour un rayonne-
ment non polarisé en fonction de l’angle d’incidence 0. R est calculé
pour différents indices de réfraction du matériau supposé immergé dans

Vair (ngir = 1.)

Ensuite, notre objectif n’étant ici que de considérer le phénomene de propagation des
rayons dans la matrice, nous ferons I’hypothese que cette matrice n’est affectée par aucune
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perte supplémentaire.

Pour terminer, une hypothese indispensable a la validité des résultats que nous présen-
terons dans la suite est de supposer que la propagation du rayonnement étudié résulte
d’une émission isotrope : la probabilité d’émission d'un rayon dans une direction donnée
est équivalente dans 47 stéradians.

Rayons guidés ou rayons piégés ?

Une spécificité notable de 1’étude des LCI est le fait qu’a la différence des LSC, le
rayonnement émis par les luminophores ne doit pas seulement étre guidé jusqu’a 'une des
tranches recouvertes de cellules photovoltaiques, mais il doit aussi sortir du concentrateur
pour étre utilisable. Il passera ainsi du concentrateur d’indice de réfraction n.o,. vers
un second milieu d’indice n,,,; potentiellement différent, et subira donc au mieux une
réflexion partielle a l'interface (selon les coefficients de Fresnel calculés précédemment),
ou au pire une réflexion totale (problématique évoquée par De Boer et al[91],[110]). Les
rayons guidés considérés étant totalement réfléchis lors de leur propagation, s’ils sont en
plus totalement réfléchis sur la face de sortie, se retrouvent totalement piégés dans le
concentrateur 2.12. Dans un LSC tapissé de cellules sur toutes ses tranches (un photon
arrivant sur une tranche est forcément absorbé) la propagation du rayonnement est donc
limitée a un confinement 2D entre les deux grandes surfaces du concentrateur, tandis que
pour un LCI, le confinement des rayons a lieu dans les 3 dimensions de 'espace.

Avant d’étudier la configuration plus complexe des LCI, nous allons dans un premier temps
retrouver la proportion de rayons guidés 7g,.4¢s mentionnée dans les premiers papiers
théoriques qui ont posé les bases de la modélisation de la propagation du rayonnement

dans les LSC [100],[97].

LSC:

No
N

F,: face supérieure
concentrateur cellule photovoltaique

No

F,: face de sortie T T

concentrateur milieu de sortie (ici I'air)

No

F_,: face inférieure

FIGURE 2.12 - Géométrie standard d’un concentrateur parallélépipé-
dique et schématisation de la problématique des rayons piégés dans le
cadre d’un concentrateur luminescent pour lillumination.

Point vocabulaire :

Dans la suite de ce manuscrit, nous appellerons rayons piégés, les rayons répon-
dant a la condition de réflexion totale sur I’ensemble des faces du concentrateur,
y compris la face de sortie.

Ils seront a différencier des rayons guidés qui constituent ’ensemble des rayons
confinés en 2D par les faces supérieure et inférieure du concentrateur.
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Calcul pour une géométrie 2D :

En considérant la géométrie proposée en figure 2.12, la proportion ng,qes se calcule
facilement a partir de ’évaluation du cone d’échappement des rayons sortant par une face
(rayons ne respectant pas la condition de réflexion totale). On peut associer a ce cone
délimité par 0..; un angle solide Q¢chappement défini par :

Qéchappement = 27T(1 - Cos(ecrit)) (231)

L’angle solide d'une sphere valant Qgypere = 4m, la proportion de rayons non-guidés
Nnon—guidés (C'est-a-dire s’échappant par les deux grandes faces) correspond au rapport :

Qéc appemen
Nnon—guidés = 2% (232)

Finalement La proportion de rayons guidés 7g,q4¢s est donnée par la relation :

Qéc appemen
Nguidés = 1 — 2% (2.33)

C’est a dire, en reprenant 2.31 :
Nguidés = COS(chit) (234)
Finalement, pour un concentrateur immergé dans l'air :

2

] — e (2.35)

Nguidés =

gulaes nconc2
Nous pouvons noter la valeur de ngyides prmara = 0, 75 obtenue pour une matrice de PMMA
d’indice npyrara = 1,49 : 75% des rayons émis sont confinés et donc récupérables dans
une géométrie 2D. Cette valeur monte & 7gyi4¢s vac ~ 0,84 pour une matrice cristalline
de YAG d’indice ny a¢ = 1, 84 (indices de réfraction a 530nm [L11]).

Intéressons-nous maintenant au confinement en 3D et calculons la proportion 7pges
de rayons non plus seulement guidés mais piégés, afin de mettre en évidence 'influence
de la prise en compte de la réflexion totale sur la face de sortie du concentrateur.

Calcul pour un confinement 3D :

Une méthode efficace pour résoudre le probleme en 3D est de réfléchir sur I'orientation
des rayons (c’est-a-dire I'angle définissant leur direction d’émission), et non sur la position
des émetteurs dans le concentrateur. Bien que cette approche supprime une information
concernant les coordonnées d’émission du rayon, nous allons voir qu’elle offrira une vision
efficace des principes de base de la propagation des rayons dans un concentrateur puisque
cette problématique repose essentiellement sur ’angle d’incidence des rayons sur une in-
terface donnée.

Pour commencer, placons-nous dans I’espace des vecteurs d’onde k caractérisant I'orien-
tation des rayons et posons :

ko = 27;"0 (2.36)
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Avec ng lindice de réfraction du miliew d’immersion (ici l'air) et X la longueur d’onde
du rayonnement étudié.
Le vecteur d’onde k£ d’un rayonnement se propageant dans le concentrateur vaut donc :

—

k = Neoncko (2.37)

Dans I'hypothese d’une matrice constituée d’un matériau isotrope, 'indice de réfraction
Neone €St identique et constant dans toutes les directions, ’ensemble des vecteurs k pos-
sibles définit alors une sphere® de rayon ng.,. (dans I'espace normalisé k/kq).

De plus, notant @ la normale a la surface considérée, la condition de sortie par cette face
se traduit par :

1k.T| > ko ncone c08(Burit) (2.38)

Ou encore :

k.|| > ko Teone (2.39)

Pour qu'un rayon puisse sortir du concentrateur il faut donc qu’au moins une des faces
réponde a cette condition, autrement dit, les rayons totalement piégés dans le concentra-
teur répondent aux trois conditions suivantes vérifiées simultanément :

||Eu_;H < kO ncon62 - n02 (240)
HEU—;H < kO nconc2 - n02 (241)
||];:U_;H < kO ncon02 - n02 (242)

Pour chaque interface, la condition de sortie est donc représentée par une calotte sphé-
rique définie par l'intersection entre la sphere de rayon n..,. dans I'espace des (E /ko) et
un cube de coté 2v/Neone® — No?. Nous obtenons alors 6 calottes d’échappement pour les
6 faces d’un concentrateur de forme pavé comme représenté sur la figure 2.13.

Deux cas distincts correspondant au recouvrement ou non des calottes sont alors
possibles. Quand les calottes ne se recouvrent pas, cela signifie qu'un rayon sortant ne
peut sortir que par les faces correspondant a une et une seule direction, soit directement,
soit apreés de multiples réflexions sur les autres faces®.

Dans le cas d'un recouvrement, un rayon émis dans la direction du recouvrement pourra
sortir par I'une ou l'autre des faces correspondant aux calottes d’échappement qui se
superposent. Dans ce cas, la face de sortie dépend de l'ordre de succession des faces
rencontrées lors du processus de réflexions multiples, elle est donc liée a la position de
I’émetteur. Notre approche angulaire étant insuffisante dans ce cas, il est indispensable

8. En principe, ne considérer qu'un quart de sphere est suffisant mais nous représenterons généralement
une sphere compléte par commodité.

9. L’avantage d’une représentation dans l’espace des k /ko est qu'elle s’applique & tout rayon de co-
ordonnées initiales kg, ky, k.), quel que soit le nombre de réflexions totales internes qu'’il peut subir au
cours de sa propagation.
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rayons piégés

é. calottes
—= Oy d’échappement
~— —\:
7 Neone &
ko

F,: face de sortie

fl

2 2
Nconc™ — Ng

FIGURE 2.18 — Représentation de l’espace des k des calottes d’échappe-
ment pour un concentrateur de forme pavé de taille | x L x e. La vue
2D représente une coupe de la sphére selon le plan ky, = 0 ou sont dis-
tinguables en couleur jaune les coupes des calottes d’échappement et en
hachure les directions associées aux rayons entierement piégés.

de vérifier que cette situation ne correspond pas a une configuration standard des LCI.
Calculons a cet effet la limite entre le recouvrement ou non des calottes d’échappement.
Cette limite est obtenue lorsque les calottes se rencontrent suivant la diagonale du carré
de coté 2v/Neone? — no? (dans le plan de coupe k, = 0 représenté en figure 2.13), c’est-a-
dire lorsque le carré est totalement inscrit dans le cercle de rayon ng.,.. En appliquant le
théoreme de Pythagore on a :

ngonc = 2(n00n02 - n02) (243)
Soit :
Necone = \/§ (244)

Les matériaux d’indice aussi faible étant peu nombreux [112] et peu propices a étre utilisés
en tant que concentrateur en raison du mauvais confinement optique, nous pouvons nous
contenter, dans un cas pratique, de I’étude dans le cas de non recouvrement des calottes
d’échappements entre elles . L’approche angulaire que nous avons choisie est donc suffi-
sante.

Par ailleurs, nous pouvons aussi remarquer que lorsque le cube de co6té 2v/Neone? — ng? est
totalement inscrit dans la sphere de rayon n..,., I’ensemble de la sphere est recouverte
par les calottes d’échappement : il n’y a plus aucun rayon piégé.

10. Le calcul de I'angle solide d’échappement associé a des calottes qui se recouvrent est identique au
calcul en I'absence de recouvrement si ce n’est que l'angle solide d’intersection entre les calottes doit étre
déduit de fagon a ne pas étre compté deux fois. Ce calcul requiert un effort mathématique un peu plus
conséquent sans apport significatif, nous ne nous y attarderons pas ici.
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Cette situation correspond a I’équation d’égalité entre la diagonale du cube et le diametre
de la sphere, c’est a dire :

2 \% nconc2 - nOQ\/g = 2Ncone (245)

La valeur limite de l'indice de réfraction est finalement :

3
Neone = Mo\ = (2.46)
2
Ce cas ne concernant que les matériaux d’indice inférieur a n ~ 1,22, il n’est jamais

rencontré en pratique.

Poursuivons maintenant notre calcul de la proportion de rayons sortant du concen-
trateur. On constate qu’elle correspond au rapport de la somme des angles solides des 6
calottes d’échappement ' sur 'angle solide de I’espace complet (47). En utilisant le terme
Qéchappement Précédemment définit par la relation 2.31, la proportion de rayons piégés
Npicgés €st donnée par la relation :

6Qécha ement
Npicgés = 1 — 4—;” (2.47)
Soit :
Npiégés = 1- 3(1 - COS(GCMt» (248)

En T'absence de toutes autres pertes, la proportion de rayons totalement piégés dans un
concentrateur immergé dans un milieu d’indice ng est donc :

/ n02
npiégés =3 1-— nconcz -2 (249)

Pour un concentrateur en PMMA immergé dans I’air nous pouvons ainsi retenir que 24%
des rayons émis sont piégés dans le concentrateur, cette valeur s’élevant a pres de 52%
pour une matrice cristalline de YAG. La problématique des rayons piégés introduite par
le confinement en 3D du rayonnement dans un LCI est donc loin d’étre négligeable.

Pour mettre en évidence ces résultats, nous pouvons comparer la proportion de rayons
sortants par les 4 tranches du concentrateur dans le cas d'un confinement 2D (cas d'un
LSC ou tous les rayons atteignant les tranches sont absorbés) et d’un confinement 3D (cas
d’un LCI ou les rayons atteignant les tranches subissent une réflexion totale). Dans le cas
2D cela correspond & la proportion 7,465 déja calculée (2.49), et pour le confinement 3D,
elle correspond a la proportion 7sfqces de rayons guidés auxquels est appliqué en plus la
condition de sortie. A partir des calculs précédents, on a :

Qéchappement (2 ‘ 50)

aces — 4
s 4

11. La situation étant totalement symétrique dans ’espace des E, le comportement des rayons est
identique dans les 3 dimensions de 1’espace. Autrement dit, en ’absence d’autres pertes, chaque face voit
la méme quantité de rayons s’échapper quelles que soit ses dimensions.
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- =confinement 2D

——confinement 3D

%rayons sortants par les 4 tranches/rayons émis

|

0 H
1,2 1,34

1,7 2,2 2,7

Indice de réfraction du concentrateur luminescent

FIGURE 2.1/ — Evolution, en fonction de l’indice de réfraction de la ma-
trice, de la proportion de rayons guidés mise en regard de la proportion
de rayons s’échappant par les 4 tranches du concentrateur.

Pour un concentrateur en PMMA, 52% des rayons sortent par les tranches du concen-
trateur pour 75% de rayons guidés. Avec une matrice cristalline de YAG, seuls 32% des
rayons peuvent sortir pour 84% de rayons confinés entre les faces supérieure et inférieur
du concentrateur. Plus 'indice de réfraction du matériau est élevé plus le confinement est
élevé (figure 2.14), on constate alors naturellement que ce qui était positif pour un LSC
deviendra dramatique pour un LCI ot nous sommes obligés de faire sortir le rayonnement
du concentrateur.

Pour utiliser un concentrateur en tant que source d’illumination, nous venons de voir
que la problématique de confinement des rayons devient critique. Nous allons donc main-
tenant étudier I'extraction des rayons par une face du concentrateur afin de récupérer ces
rayons piégés.

2.2.2.3 Extraire les rayons confinés en 3D

L’utilisation que nous souhaitons faire des concentrateurs luminescents ne nécessitant
qu’une seule face d’extraction, nous pouvons commencer par évaluer la proportion de
rayons sortant par une seule face 7; fqce a partir du point précédent 2.50 :

Qéc appemen
Mface = % (251)

Soit en développant :

Mface = 07 5(1 - Cos(ecm‘t)) (252)
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Ou encore :

(2.53)

En effectuant le calcul numérique pour le PMMA et pour un monocristal de YAG, on
obtient 71 face Prima = 0,13 et Miface vag = 0,08. Autrement dit, pour une matrice de
YAG sans pertes seuls 8% de I'ensemble des rayons émis par les luminophores nous seront
accessibles.

Le probleme étant ici la réflexion sur la face de sortie, I'idée la plus simple est de réduire la
différence d’'indice entre n.y,. I'indice de réfraction du matériau constituant la matrice et
I'indice du milieu d’arrivée. Disposer des cellules solaires sur les tranches ne supprimant
pas totalement la réflexion de Fresnel, des équipes travaillant sur les LSC ont envisagées
une solution par la mise en place de matériaux dit d’adaptation d’indice (index matching)
entre un concentrateur et les cellules solaires qui I’entourent. Wuang a ainsi montré une
nette amélioration de la transmission du rayonnement vers les cellules photovoltaiques
dans ces architectures [113]'*. Nous aurons l'occasion, pour notre part, de mettre en évi-
dence ’apport d’'un matériau d’adaptation d’indice lors de la mise en place expérimentale
du pompage laser a ’aide d’un concentrateur.

“Vidange” par adaptation d’indice :

En adaptant parfaitement 'indice de réfraction du concentrateur a I'indice de réfraction
du milieu de sortie (Teone = Mumat), tous les rayons qui touchent la face de sortie sont
intégralement transmis dans le milieu suivant. La conséquence immédiate qui en découle
est une vidange de I’ensemble des rayons piégés qui se réfléchissaient indéfiniment dans le
concentrateur auparavant '*. En reprenant notre représentation dans 1’espace des (l; ko),
cela revient a agrandir la calotte de sortie a la taille d’'un demi-espace, autrement dit, le
cube de coté 2v/Neone® — np? est transformé en un parallélépipede dont I'un des cotés est
rétréci a une taille \/1eone? — 102.

A partir du calcul 2.53 de la proportion de rayons sortant par une face 7;qce, ainsi que
de la proportion de rayons piégés établie dans la relation 2.49, nous pouvons évaluer la
proportion de rayons vidangés par adaptation d’indice 7yidange de la maniere suivante :

Nvidange = T face + Npiégés (254)

Formule que nous pouvons aussi exprimer directement a 1’aide des indices de réfractions,
soit :

1
Nvidange = 5 (5 1— (255)
En remarquant que 7 foce peut aussi s’écrire :
L — Npicges
Mface = A (256)

6

12. Le manuscrit de la these soutenue par Wuang comporte par ailleurs ’étude d’une trés grande variété
de dispositifs de LSC.

13. Pour étre exact, les rayons orientés dans un plan exactement parallele a la face de sortie sont en
principe toujours piégés, mais ces rayons étant en réalités infiniment peu nombreux, ils peuvent étre
négligés.
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Nous pouvons évaluer le ratio Myidange /M face QUi vaut :

Nvidange 677piégés

=1+

(2.57)
M face 11— Npiégés

En reprenant I'exemple du PMMA et du YAG, nous constatons qu'une vidange parfaite
permet de récupérer 2,9 fois plus de rayons pour un matériau d’indice npyara = 1,49
et 7,5 fois plus pour ny g = 1,84, 'apport d’une vidange totale ds rayons piégés est
considérable.

2 2
Neone™ — Mmat

rayon (2) rayon (2,)5 rayon (2)
rayon (1) Neconc k rayon (1) Neone
- __> _X _> _X
ko ko
\ No X) No
Mo <\(1){} M "o Mo |27 = R ) Mimat
Nconc RN i A
/ / Nconc I

concentrateur concentrateur Matériau d’adaptation d’indice

FIGURE 2.15 — Schéma, dans l’espace des E/ko, d’une vidange partielle
du rayonnement a partir de deux rayons (1) et (2). Le rayon (2°) est
Utmage par réflexion sur un plan (ks ky) du rayon (2).

Le cas d’une adaptation d’indice parfaite pouvant étre la plupart du temps difficile a
réaliser en pratique, il est intéressant de considérer I'influence d’une adaptation partielle
de I'indice de réfraction sur la vidange des rayons piégés.

A partir de la représentation dans 1’espace des (IZ /ko) d’un concentrateur d’indice nppe
immergé dans un milieu d’indice ng (tel que ng < neone) présentée en figure 2.15, nous
pouvons commencer par noter que l'introduction d’un matériau d’adaptation d’indice ac-
colé a la face de sortie a pour conséquence directe d’agrandir la calotte d’échappement
dans la direction correspondante (ici (4+k;)). En effet pour un matériau d’indice npq tel
que ng < Nmat < Neone, 1une des arrétes du cube initialement de taille 2v/Neone — No? est
rétrécie a la valeur v/neone? — 102 + vV Meonc® — Mimar 2. Le raisonnement est identique a celui
appliqué a une vidange totale mais de plus faible ampleur.

Sur la figure 2.15, nous constatons que le rayon (2) initialement dans une direction apparte-
nant au groupe angulaire des rayons piégés, se retrouve finalement dans la nouvelle calotte
de sortie et est vidangé par le matériau d’adaptation d’indice. Par ailleurs, le rayon (27)
image du rayon (2) par réflexion sur un plan (k., k,) sera naturellement lui aussi vidangé
lorsqu’il rencontrera la face de sortie apres de multiples réflexions. Le rétrécissement de
I'arréte du cube peut donc étre considéré dans les deux sens, c’est-a-dire aussi selon (—k;).
La représentation schématique peut alors étre ramené a l'intersection de la sphere de rayon
Neone avec un parallélépipede de dimension (2v/Tconc? — 102, 2V Nconc? — 102, 24/ Meonc® — Mumat?)-
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En revanche pour le rayon (1) déja orienté selon la calotte d’échappement en (—k,), 'ajout
du matériau d’adaptation d’indice n’a aucune conséquence puisque ce rayon sort par 1’in-
terface correspondante opposée a la face de sortie utile.

En tracant I’évolution de 7picgés, M1 faces €6 Muidange €0 fonction de I'indice de réfraction
de la matrice hote (figure 2.16) on vérifie bien qu’en présence d’une vidange (nmar = Neonc)
les matériaux les plus performants sont ceux dont I'indice est le plus élevé possible.
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FIGURE 2.16 — Evolution de la proportion de rayons piégés, de la pro-
portion de rayons sortant par une face (avec réflexion totale interne a
Uinterface concentrateur/air), et de la proportion de rayons vidangés
(rayons sortant par une face + rayons piégés), en fonction de l'indice
de réfraction de la matrice supposée immergée dans l’air.

La proportion de rayons piégés augmentant rapidement avec 'indice de réfraction,
I'écart entre 71 face €t Myidange Croit tout autant une fois la valeur limite n.op. = \/ﬁ dé-
passée. Dans le cadre d'une adaptation d’indice efficace en ’'absence de pertes, ’essentiel
des rayons récupérés en sortie de concentrateur appartient au rayonnement piégé. Nous
nous sommes limités sur ce graphique a des indices inférieurs & 3 (les matériaux trans-
parents dans le visible correspondant a des indices plus élevés étant inexistants), nous
devons néanmoins nous attendre a voir la fraction de rayons piégés tendre vers 1 pour des
valeurs théoriques extrémes.

En reprenant les matériaux mentionnés au début de cette section, les cristaux sont des
candidats optimaux puisqu’ils présentent des indices particulierement élevés tel que les
matrices de YAG déja mentionnées dont 'indice de réfraction est voisin ' de ny 4¢ ~ 1,84
a 530nm. Les polymeres possedent en général des indices plus faibles voisins de n = 1,5

14. Le dopage futur de la matrice considérée entraine une variation de 'indice de réfraction par rapport
a l'indice de la matrice seule.
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comme le PMMA dont l'indice vaut npypa &~ 1,49 a 530nm ou encore le Polystyrene
d’indice nporystyrene = 1,59 a 530nm, ce qui permet un confinement intéressant mais net-
tement moins efficace que pour une matrice cristalline. Nous pouvons aussi mentionné les
semi-conducteurs organiques qui sont des matériaux prometteurs grace a des indices de
réfractions d’environ n = 1,7 [111] et une absorption totale du rayonnement d’excitation
sur quelques centaines de nanometres.

Conséquences de I’ajout d’un substrat sous le concentrateur :

Pour notre analyse des rayons piégés dans la matrice nous pouvons évoquer quel serait
I'influence d’'un substrat que 'on accolerait a I'une des faces du concentrateur. Cette
situation se rencontre généralement pour des LSC en couche mince qui, n’étant pas auto-
supportés en raison de leur trop faible épaisseur, doivent étre déposés sur des substrats
comme une vitre en verre [39]. Deux cas sont ici & dissocier, le premier étant celui d’'un
substrat maintenu par des surfaces de contact négligeables (par exemple une vitre fixée
par ses extrémités) et pouvant donc étre considéré comme immergé dans lair, et le second
cas étant celui d’un substrat posé sur une couche tout ou partiellement absorbante (voir
figure 2.17).

Nair Nair

e }:::3\: Oconc = {:’}’\
4 _

n
Nsubstrat 1 . substrat 1
|
Gsubstrat H
<—— milieu absorbant

Substrat dans l'air Substrat sur absorbant

FIGURE 2.17 — A gauche, schéma d’un concentrateur déposé sur un sub-
strat (ici d’indice plus faible), le tout étant immergé dans lair. A droite,
schéma d’un concentrateur déposé sur un substrat supporté par un milieu
absorbant.

Dans le premier cas, le substrat n’a aucun impact sur la proportion de rayons piégés
puisque si 'on applique la relation de Snell-Descartes aux deux interfaces on obtient :
Interface concentrateur/substrat :

Neone Sin(econc) = Nsubstrat Sin(esubstrat) (2-58)
Interface substrat/air :
Nair Sin(eair) = Nsubstrat Sin(‘gsubstrat) (2-59)
Et finalement :
Nair SIN(Ogir) = Neone SIN(Oeone) (2.60)

Cette configuration présente néanmoins un véritable intérét vis a vis des autres pertes
que nous allons introduire par la suite, en effet, le substrat peut jouer le role de milieu
de propagation sans perte pour le rayonnement émis dans la couche qu'’il supporte [115].
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Un compromis doit néanmoins étre fait sur le choix I’épaisseur du substrat puisque plus
celui-ci est épais, plus les rayons peuvent se propager loin a l'intérieur, mais plus la face
de sortie est aussi agrandie et donc le facteur de concentration réduit (ce dernier point
est critique dans le cadre du pompage laser ou la concentration doit étre suffisante pour
permettre de dépasser le seuil laser). Dans le cas ou le substrat participe au guidage des
rayons, nous noterons qu’il est possible d’envisager les deux cas possibles d’un substrat
de plus haut indice ou de plus bas indice.

La deuxieme situation d'un substrat déposé sur un milieu que nous supposerons tota-

lement absorbant pour simplifier la discussion, est un cas général de vidange des rayons
piégés évoquée précédemment mais selon une face qui n’est pas la face de sortie désirée :
ces rayons sont considérés comme perdus.
Le changement d’indice imposé par le substrat entraine, dans ’espace des (E/ ko), une
modification des dimensions du cube de coté 2v/Neone? — no? qui devient /nNeone? — N2 +
VNeone? — Nsubstrat2- Pour un substrat d’indice plus faible cela revient & déplacer la base
de la calotte d’échappement dans la direction de la face du concentrateur concernée, soit
(—k,) sur la représentation proposée en figure 2.18. Du fait du processus de réflexion il
est nécessaire de considérer aussi I'image de cette calotte selon (+k,), le coté du cube est
donc finalement rétréci & une valeur 2v/neonc? — Neupstrar? : les deux cones d’échappements
sont agrandis par la présence du substrat.

AZ image par réflexion de
1 ko la face opposé (en -k,)

2 2
Neonc™ — Mo

2 2
J Neonc™ — Mo

2 2
Nconc™ ~ Nsubstrat j

2 2 e
Nconc™ — Mg rayons utilisables

rayons piégés

rayons vidangés par
le substrat

o

substrat ‘

Ny

i

milieu absorbant

FIGURE 2.18 — Représentation de linfluence d’un substrat d’indice de
réfraction Ngypstrar Nférieur a lindice du concentrateur Neope sur la di-
mension des calottes d’échappement dans [’espace des k.

Il est intéressant de noter que dans le cas d’un concentrateur ne présentant pas de
recouvrement des calottes d’échappement, si I'indice du substrat est suffisamment diffé-
rent de l'indice du concentrateur (c’est-a-dire proche de l'indice du milieu d’immersion
no), la modification des calottes n’entrainera toujours pas de recouvrement et donc au-
cune modification de la quantité de rayons sortant dans les directions perpendiculaires
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correspondant aux rayons utilisables en figure 2.18 : le substrat ne vidange que des rayons
appartenant aux rayons piégés qui ne sortaient pas auparavant.

En revanche un substrat d’indice trop proche de 'indice de réfraction du concentrateur
entrainera un recouvrement des calottes les unes avec les autres et donc une modification
sensible de la proportion de rayons guidés que I’on souhaite récupérer : le substrat vidange
des rayons utiles (voir figure 2.19).

Ceci est d’autant plus vrai que la face concernée est grande et donc susceptible d’étre
rencontrée par un rayon avant d’atteindre la face de sortie utile.

- L . k k
limite angulaire imposée N Z n=Z
; ) ' i
par I'interface (+k,): fixe /10\ L Ko
. i . i
-~ 1 e 1
e 1 - |
\ K £ . )
Neonc :
ke i ky
ko R ko
i
ky : -
_rayon | 0 el
, L
| 1
. T
limite angulaire imposée Déplacement de la limite
par l'interface (-k,) angulaire avec Nt
substrat o o
o | Nconc \/| | Nconc \ |
n, /] > A —
71 “conc \ | Nsubstrat 1 ‘ | Nsubstrat 2 ‘
m = | | |
concentrateur
absorbant Nsubstrat 1 < Nsubstrat 2

FIGURE 2.19 — Représentation de la modification des calottes d’échap-
pement induite par lintroduction d’un substrat a partir d’une situation
initiale ne présentant de recouvrement. La vidange de rayons utiles suite
a Dagrandissement des calottes par un substrat d’indice trop élevé est
mis en évidence sur le plan droite.

En considérant I’évolution de la proportion de rayons vidangés en figure 2.16 étudiée
dans le paragraphe précédent, nous devons nous attendre a ce que la présence d'un substrat
absorbant soit particulierement néfaste a I’'obtention d’un LCI efficace.

Bilan sur la propagation des rayons dans la matrice hote :

Pour terminer cette section nous allons analyser 'influence du dernier parametre dé-
pendant des propriétés de guidage du matériau concentrateur : la réflexion des rayons
incidents issus des LED sur la face d’entrée du concentrateur.

L’indice du matériau devient ici délétere puisque plus ce dernier est élevé plus le facteur de
réflexion sera important (2.11). En notant Ty, Jeone la transmission des rayons incidents a
travers 'interface d’entrée, ’ensemble des grandeurs calculées précédemment peuvent étre
ré-évaluées en prenant en compte ce facteur. Les proportions calculées correspondent alors
a des ratios établis par rapport a la quantité de rayons incidents et non plus seulement
la quantité de rayons émis dans le concentrateur. En notant Nyortants €6 Nincidents T€Spec-
tivement le nombre de photons sortants et le nombre de photons incidents, la proportion
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de photons sortants par une face devient :

N sortants

N air/conc X M1 face (261)
incidents
De la méme fagon nous pouvons établir un ratio que nous noterons 7,,; correspondant au
cas d'un concentrateur vidangé par sa face de sortie :

Nopt = Tair/conc X Nvidange (262)

Que I'on peut aussi exprimer a partir des indices de réfractions selon la relation suivante :

(nO - nconc)2 7102
1——5)(5y /1 — -3 2.63
( (no + nconc)2 )( nconcz ) ( )

Ce ratio correspond a la proportion de rayons accessibles lorsque l'on prend en compte
uniquement les processus de réflexions inhérent au phénomene de concentration lui méme :
nous pouvons le considérer comme un rendement (en rayons) optimal du couple source-
concentrateur. En tracant I’évolution de 7, en fonction de n.,, pour un rayonnement
d’excitation sous incidence normale (figure 2.20) nous pouvons constater la présence d’'un
maximum 7opt maz = 0,65 pour neene = 2,6. Cet indice correspond a un optimum au-
dela duquel I'apport du confinement accrus des rayons émis dans le concentrateur est
contrebalancé par 'augmentation de la réflexion du rayonnement incident en entrée du
concentrateur. Bien que cette courbe mette en évidence I'importance de la transmission de
I'interface d’entrée dans le bilan global de I'efficacité d’une matrice de concentration, I'in-
dice de réfraction optimum est particulierement élevé et nous permet donc de considérer,
dans un cas pratique, que les matériaux transparents d’indice le plus élevé possible sont le
plus adapté a une utilisation en tant que concentrateur luminescent pour I'illumination.

TNopt =

N | —

Il est possible de gérer la réflexion du rayonnement incident a l'aide de dispositifs sé-
lectifs en longueur d’onde [ 16], [117] basés sur des propriétés de diffraction ou encore des
traitements de surfaces dichroiques. Ces systemes sont particulierement intéressants dans
le cas des LCI puisque le spectre de la source d’excitation (comme nos LED) est beau-
coup moins large que le spectre solaire. On notera néanmoins que la sélectivité en longueur
d’onde de ces dispositifs n’est effective que pour une incidence angulaire restreinte ce qui
limite leur efficacité dans le cadre d’une utilisation avec des sources lambertiennes. La
mise en place de ses traitements est plus ou moins facile a réaliser selon la nature du
matériau (I'application d’un traitement dichroique parait par exemple peu évidente sur
des concentrateurs organiques) ce qui limite aussi le champ de leur utilisation.

Nous pouvons terminer en remarquant qu’a partir du graphique précédent (figure
2.20) nous pouvons finalement calculer le facteur de concentration optimal accessible avec
une matrice donnée en I'absence de toute autre source de pertes (formule 2.27). C’est
un facteur de concentration dit photonique dans la mesure ou seul le nombre de rayons
récupérés importe, aucune grandeur énergétique n’est prise en compte. En notant C,,; le
maximum accessible pour un indice de réfraction donné, on retiendra la relation suivante :

Copt - G X Topt (264)
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FIGURE 2.20 — Evolution de la proportion 1oy de rayons vidangés par
rapport au rayons incidents en fonction de l'indice de réfraction de la
matrice supposée immergée dans l’air et éclairée sous incidence normale.
L’évolution de Nyidange (correpondant au ratio des rayons vidangés sur
le rayonnement émis dans le concentrateur) est rappelé en taille réduite.

Dans le cas d’une matrice de YAG (cas que nous aurons 'occasion d’étudier en pratique)
d’indice ny a¢ = 1, 84, la transmission air/concentrateur est T4, jconc = 91%), ce qui donne
un coefficient 1,,; = 54%. Pour un barreau de longueur L = 100mm et d’épaisseur e =
1mm, le facteur de concentration géométrique vaut 100 ce qui nous donne un facteur de
concentration Cyp yag = H4.

Cette valeur est la encore nettement plus élevée que celle obtenue en ’absence de vidange :

CYAG = 7, 3.

L’ensemble des considérations énoncées dans cette section ne sont valides que dans la
limite d’un matériau sans pertes '°. Bien qu’elles nous permettent d’estimer un majorant
des performances accessibles avec un matériau concentrateur au travers du coefficient 7,
que nous avons établi, nous verrons que considérer les propriétés physiques du dopant im-
pacte significativement le rendement final du concentrateur. Nous pouvons ainsi terminer
en remarquant que pour un concentrateur parfait, c’est-a-dire sans pertes et ou tous les
rayons émis seraient vidangés par la seule face de sortie (des miroirs seraient placés sur
toutes les autres faces a I’exception de la surface d’entrée qui serait un dichroique parfait),
le facteur de concentration limite serait le facteur de concentration géométrique G.

Dans la section suivante, nous étudierons l'influence des différents phénomenes photo-
physiques associés aux luminophores utilisés. Nous nous intéresserons tout particuliere-
ment au processus dit de réabsorption qui, nous le verrons, est le principal facteur de

15. On remarquera que les pertes linéiques n’ont pas un impact important sur le phénomene de propa-
gation et ne modifient donc que trés peu les études théoriques précédentes.
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divergence vis a vis des résultats analytiques obtenus lors de 1’étude des rayons piégés.
Ceci nous permettra d’obtenir une estimation analytique efficace des performances d’un
concentrateur. Nous pourrons alors passer du facteur de concentration photonique évalué
précédemment, au facteur de concentration énergétique prenant notamment en compte
I'énergie du rayonnement émis par le luminophore (autrement dit son spectre). Nous
conclurons notre réflexion par une analyse de cas pratiques a partir de dopants parmi les
plus efficaces rapportés dans la littérature, pour finalement constater que leur hiérarchi-
sation les uns par rapport aux autres est entierement dépendante de la géométrie du LCI
considéré.

2.2.3 Qu’est-ce qu’un bon luminophore ?
2.2.3.1 La limite thermodynamique

Le dopant, grace au processus d’absorption/réémission du rayonnement, est I’élément

physique responsable du dépassement de la limite fondamentale imposée par la loi de
conservation de la luminance. C’est en fait le décalage spectral entre l'absorption du
rayonnement incident et I’émission du nouveau rayonnement par les luminophores qui
permet de dépasser cette barriere théorique, mais il en fixe aussi la limite : la limite ther-
modynamique.
Pour un concentrateur parfait, c’est-a-dire absolument sans pertes (la réflexion partielle
du rayonnement incident est donc aussi négligée) et avec 100% de confinement du rayon-
nement émis %, il existe un facteur de concentration ultime C,; fixé par la deuxieme
loi de la Thermodynamique. Quelle que soit la géométrie du concentrateur, quelles que
soient ses dimensions, il est impossible de dépasser ce facteur de concentration qui ne dé-
pend que des propriétés thermodynamiques de I’émetteur : son spectre d’absorption, son
spectre d’émission, sa température et sa brillance. Différents articles [1 18], [76], [119] pu-
bliés des les années 80 exposent le formalisme fondamentale décrivant cette limite imposée
par la thermodynamique, nous mentionnerons pour notre part la simplification proposée
par Yablonovitch pour un concentrateur planaire [118], qui s’exprime selon la relation
suivante :

)\ 3 hc()\,l 7)\,1_ )
inc inc émis

Cure = ( ) e kBTo (2.65)

)\émis

Nous rappelons qu’a partir de cette section, les facteurs de concentration considérés ne
sont plus des facteurs de concentration photoniques mais des facteurs de concentration
énergétiques.

Outre les constantes générales que sont la constante de Planck h, la vitesse de la lumiere
¢, et la constante de Boltzmann kg, cette relation ne fait intervenir que les 3 variables
que sont la température Ty du concentrateur et les longueurs d’onde A, et Agnis, respec-
tivement la longueur d’onde d’absorption du rayonnement incident et la longueur d’onde
d’émission du dopant !” qui correspondent aussi a 1'énergie incidente et & 1’énergie émise.

16. Ces deux conditions reviennent a disposer un filtre en longueur d’onde parfait sur la face d’entrée
du concentrateur et des miroirs parfaits sur les autres faces a ’exception de la face de sortie qui subit
une vidange complete.

17. En pratique, les luminophores posseédent des spectres relativement larges (jusqu’a plusieurs dizaines
de nanometres pour les colorants organiques[120]), pour appliquer la simplification il convient alors de
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Si nous prenons ’exemple d’un colorant relativement bien connu tel que la coumarin 540A
(C153) dont les maxima des spectres associés a un film de PMMA dopé se situent autour
de Agps = 417nm et Ao = 495nm, nous obtenons un facteur extréme de Cy; = 7.107 (on
constatera qu’utiliser les longueurs d’ondes moyennes des spectres plutot que les maxima
augmente encore cette valeur de deux ordres de grandeurs). Nous remarquerons par ailleurs
que selon la simplification précédente, plus I'écart énergétique est important entre les pho-
tons absorbés et émis (ce qui correspond & un Stokes-Shift plus grand), plus le facteur de
concentration ultime atteignable est élevé. Il sera intéressant de constater que dans un
cas réel, I'accroissement du Stokes-shift ne sera pas nécessairement synonyme de perfor-
mances optimales.

Comme nous le constaterons dans notre étude pratique, ces valeurs sont tres éloignées
des valeurs accessibles expérimentalement méme avec d’excellents matériaux concentra-
teurs [121]. Cet écart s’explique en partie par la difficulté de réalisation d'un dispositif
de matrice optimale, mais aussi par les pertes introduites par les luminophores, parmi
lesquelles tout particulierement la réabsorption.

2.2.3.2 Les pertes associées aux luminophores

Comme nous venons de le voir, la présence du luminophore est associée a un processus
d’absorption-émission nécessaire au dépassement de la loi de conservation de la luminance.
Ce phénomene est la source de multiples pertes qui affectent largement le rendement glo-
bal du concentrateur luminescent. Avant de nous pencher sur les pertes et leur influence
sur le rendement d’un LC, nous pouvons noter que pour étre efficace, un concentrateur
doit avant tout absorber un maximum de rayonnement incident, qu’il soit solaire ou issu
d’une source artificielle.

Ce point nous donne l'occasion d’évoquer une différence importante entre les concen-
trateurs luminescents utilisés pour une application solaire et les LC utilisés en tant que
sources d’illumination. En effet, dans le cas d’un LCI il n’est a prior: pas nécessaire d’ab-
sorber le rayonnement sur un spectre large, quelque dizaines de nanometres suffisent par
exemple avec nos LED. La gamme de dopants accessibles est ainsi plus grande, et il nous
est notamment possible d’utiliser des colorants lasers qui possedent des spectres plus fins
mais au bénéfice d’'un rendement d’émission parfois plus élevé. Comme nous le verrons
par la suite, absorber un maximum de rayonnement incident demande aussi d’avoir soit
un dopage en luminophores suffisant, soit de traverser une épaisseur de concentrateur
suffisamment grande. En pratique cette condition est la source de contraintes difficiles a
contourner, notamment si I’on pense aux phénomenes de quenching liés a un dopage trop
important (désexcitation par transfert entre émetteurs trop proches les uns des autres,
formation d’agrégats non émissifs). Nous décrirons efficacité d’absorption d'un systeme
donné par la proportion 7., de rayonnement absorbé sur une distance d parcourue dans le
concentrateur. Nous pouvons 'exprimer a partir du coefficient d’absorption as du lumi-
nophore a la longueur d’onde du rayonnement incident A;,., selon la loi de Beer-Lambert :

1 — nabs — e_aabs()\inc)d (266)

ramener les spectres a une seule longueur d’onde le plus proprement possible, I’évolution en exponentielle
étant extrémement rapide. Yablonovitch mentionne pour sa part le maximum des spectres ce qui semble
cohérent pour des spectres gaussiens.
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Une fois les caractéristiques d’absorption considérées, un autre parametre auquel nous
pouvons nous intéresser est le défaut quantique ¢ correspondant a la perte d’énergie entre
le rayonnement absorbé et le rayonnement émis par un luminophore. Il est défini par le
ratio suivant :

q= Aabs (2.67)
>\em

Avec Aoy la longueur du mazimum d’émission et Ay la longueur du maximum d’absorp-
tion.
Plus le Stokes-shift est important (décalage entre les maxima des spectres) plus le défaut
quantique augmente lui aussi. Bien que le défaut quantique ne constitue pas une perte au
sens photonique du terme (le nombre de photons est conservé), il affecte sensiblement le
rendement énergétique du concentrateur et devra donc étre considéré dans le cadre d'une
utilisation pour l'illumination (et particulierement dans I'optique du pompage laser).

Une autre source de pertes particulierement importante est le rendement quantique
¢pr, qui traduit efficacité de la conversion du rayonnement absorbé en un rayonnement
nouvellement émis. Ce coefficient varie tres largement selon les especes considérées mais
aussi selon le milieu dans lequel elles sont incorporées [122]. Le PM597 et la C540A que
nous avons utilisés dans le chapitre précédent en sont un bon exemple puisque 'on rap-
porte pour des dissolutions dans 1'éthanol ¢py pser ~ 0.43 [13] et dpr cs10a = 0.26 [18],
alors que dans des matrices polymeres ¢py, psor & 0.72 [11] et ¢pr, c5104 = 0.98 [19] (nous
avons mesuré pour notre part ¢py css04 ~ 0.88 dans un film de PMMA). Ces résultats
s’expliquent essentiellement par la rigidité du milieu qui limite la désexcitation vibration-
nelle de la molécule.

Pour terminer, la derniere source de pertes qu’il nous reste a considérer est le phéno-
mene dit de réabsorption. Ce dernier est une conséquence du recouvrement entre le spectre
d’absorption et d’émission de nos émetteurs et décrit ainsi la probabilité plus ou moins
élevée pour un rayon d’étre absorbé/réémis plusieurs fois au cours de sa propagation. Les
nombreux articles traitant de la physique des LSC [97], [123], [93], mettent en avant la
réabsorption comme source principale de pertes, ce qui suscite des efforts continu pour en
limiter les conséquences [121], [125]. Ceci s’explique par la particularité de ce processus de
faire intervenir de nouveau, lors de son exécution, I’ensemble des pertes précédemment ci-
tées comme nous pouvons le voir sur le diagramme simplifié 2.21. Outre le fait que chaque
réabsorption nécessite de prendre en compte le rendement quantique de fluorescence, elle
entraine aussi une redistribution angulaire du rayon nouvellement émis.

Influence de la réabsorption sur les rayons piégés

La plupart des émetteurs usuels peuvent étre modélisés en tant qu’émetteurs isotropes
auxquels on peut attribuer une probabilité identique d’orientation de 1’émission dans un
espace complet de 47 stéradians '*. En effet, bien qu’étant des dipoles émetteurs'?, si 'on

18. On rappelle que cette assertion constituait I'une des hypotheses nécessaires aux calcul des rayons
piégés de la section précédente.

19. Dans le modele classique du rayonnement dipolaire, le diagramme d’émission favorise une émission
polarisée dans la direction perpendiculairement a la direction d’oscillation (moment dipolaire).
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Ficure 2.21 - Diagramme logique d’évolution d’un rayon depuis la
source d’excitation jusqu’a la sortie du concentrateur luminescent. Est
représenté en tirets le cheminement en cas d’absence de vidange.
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considere que les luminophores sont orientés aléatoirement durant leur incorporation dans
la matrice concentrateur I’émission est statistiquement isotrope dans le concentrateur lu-
minescent . Si I'on considére maintenant la problématique des rayons guidés/piégés pré-
sentée précédemment, on constate que chaque phénomene de réabsorption remet en jeu la
probabilité d'un rayon de sortir par les cones d’échappement. L’épaisseur du concentrateur
étant nécessairement faible par rapport a sa longueur, un rayon se trouvant dans un cone
d’échappement de 'une des grandes faces a comparativement tres peu de chance d’étre

20. Différentes équipes étudient des concentrateurs constitués d’émetteurs orientés notamment a 1’aide

de cristaux liquides [126].
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absorbé /réémis sur 1'épaisseur de concentrateur et peut étre considéré comme perdu. A
I'inverse, la probabilité qu'un rayon guidé soit réabsorbé au moins une fois durant son
parcours est nettement plus élevée, autrement dit, la réabsorption favorise considérable-
ment la fuite des rayons par les grandes faces du concentrateur.

La réabsorption, en permettant aux rayons confinés de sortir de la matrice, peut étre
considérée comme un phénomene particulierement délétere lorsque 1’on étudie un concen-
trateur vidangé. Il est néanmoins intéressant de remarquer que dans le cas d'un LCI, et
en l'absence de dispositif de vidange des rayons, nous pouvons attribuer une contribution
positive a la réabsorption puisqu’elle permet aux rayons piégés de sortir. Sur le diagramme
logique 2.21, la portion verte symbolisant le chemin possible d’'un rayon en I’absence de vi-
dange présente une boucle dont le résultat est un retour a la situation initiale sans aucune
modification : le rayon est indéfiniment piégé en l’absence de réabsorption, il finira par
étre perdu au travers des pertes linédiques o dans la matrice hote. Nous pouvons ajouter
a ce sujet que la réabsorption peut rallonger significativement la distance parcourue par
un rayon dans le concentrateur et alors augmenter I'influence des pertes linéiques sur la
concentration finale du LC.

De plus, nous pouvons remarquer que d’un point de vue modélisation, la réabsorption

introduit un aspect itératif (qui correspond & la boucle issue de la condition réabsorption
sur le diagramme 2.21) qui rend impossible le calcul analytique de la puissance extraite
en sortie de LC sans des hypotheses simplificatrices fortes.
Pour répondre a la question Qu’est-ce qu’un bon dopant ¢ de maniere plus précise qu’en
évoquant seulement une maximisation du rendement quantique et une minimisation du
recouvrement spectral (la vérification simultanée des deux conditions étant rarement pré-
sente chez les dopants actuellement disponibles), il nous faut mettre en ceuvre des outils
calculatoires plus puissants.

2.2.4 Simulation numérique et modélisation analytique
2.2.4.1 Simulation numérique par tracé de rayons

Une méthode particulierement efficace de résolution est la simulation par tracé de
rayons. Elle consiste a calculer numériquement la propagation de rayons générés aléatoi-
rement dans le concentrateur. Reposant sur le principe des simulations dites de Monte-
Carlo, différents logiciels commerciaux (TracePro®, LightTools®) offrent une mise en
place pratique de simulations selon les configurations souhaitées. En partenariat avec le
groupe Laser du laboratoire Charles Fabry (projet ANR ELDELVEIS), nous avons choisi
d’utiliser LightTools® (version classique augmentée d’un module physique) afin de simu-
ler différents LCI qui seront présentés dans la suite de ce chapitre. Les simulations par
tracé de rayons sont particulierement efficaces et précises pour peu que les parametres
indispensables soient eux-mémes bien connus ou précisément mesurés (Annexe D). Sans
développer plus avant la mise en place de ces simulations ici, nous pouvons retenir les
quelques grandeurs indispensables a nos simulations ([127],[128]) qui sont d’une part les
parametres relatifs a la matrice :
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— l’indice de réfraction. Bien que LightTools prenne en compte la dispersion, nous
nous sommes contentés d’un indice moyen afin d’optimiser le temps de calcul des
simulations. Cette approximation est valable dans la mesure ou les variations d’in-
dice pour les matériaux utilisés sont faibles dans le visible, et ot il nous est difficile
d’avoir une connaissance précise de 'indice de réfraction d’un matériau dopé,

— les pertes linéiques,

— la géométrie du concentrateur.

Et d’autre part les parametres se rapportant aux caractéristiques du luminophore :

— les spectres d’émission et d’absorption du luminophore étudié. Ces spectres doivent
absolument étre mesurés dans le milieu auquel ils sont incorporés, la forme et la
position des spectres étant largement impactées par le milieu environnant (par un
exemple dans un film de PMMA pour la simulation d’un concentrateur en PMMA),

— le libre parcours moyen [,,.q., directement lié au taux de dopage en luminophore
du concentrateur par la relation suivante (voir Annexe D) :

e

lmean - —— 2.
(T (2.68)

Avec “e” l’épaisseur du concentrateur et T, la transmission au maximum d’ab-
sorption.

— le rendement quantique de fluorescence.

Nous pouvons aussi ajouter qu’'un parametre essentiel de ce type de simulation est bien
str le nombre de rayons lancés. Le processus étant aléatoire, une simulation sur un nombre
trop faible de rayons conduira a une incertitude significative et a des résultats inutilisables.
Toutes les simulations présentées dans ce manuscrit sont basées sur un nombre de rayons
suffisant pour avoir une incertitude inférieure a 5%. Il est important de noter qu’augmen-
ter le nombre de rayons lancés pour la simulation augmente aussi le temps de calcul, un
compromis doit donc étre fait entre une précision suffisante et un temps de simulation
raisonnable.

Nous avons commencé par utiliser ces simulations afin de mettre en évidence l'in-
fluence des deux pertes majeures que sont le rendement quantique de fluorescence ¢py,
et la réabsorption. La réabsorption étant un terme quantifiable par de nombreux para-
metres tels que le Stokes-shift, ou encore I'intégrale de recouvrement des spectres, nous
avons choisi pour faciliter la perception du phénomene d’utiliser des spectres théoriques
parfaitement définis (gaussiennes de largeur & mi-hauteur FW HM = 50nm*') dont nous
faisons varier le Stokes-shift en décalant progressivement le spectre de fluorescence vers
le rouge tout en fixant le maximum du spectre d’absorption a Aups mae = 450nm. Le libre
parcours-moyen est calculé de fagon a assurer une absorption de 90% du signal d’excitation
qui provient d'un éclairage directif sous incidence normale par rapport a la face d’entrée
du concentrateur (le choix d'une excitation sous incidence normale permet de simplifier
la simulation afin de pouvoir rapidement vérifier la pertinence des résultats obtenus). Le
concentrateur est supposé sans pertes (a = 0), immergé dans 'air, vidangé intégralement
sur sa face de sortie 2, et sa géométrie reprend les dimensions de LCI que nous utiliserons

21. Le choix d’une largeur de 50nm permet de nous rapprocher de spectres réels de colorants.
22. Le choix de la vidange est ici un choix pratique dans la mesure ou le temps de simulation est
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dans notre étude expérimentale : un pavé de 100 x 9 x Imm et d’indice de réfraction
Neone = 1, 84.
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FIGURE 2.22 — Fvolution du facteur de concentration C en fonction du
rendement quantique de fluorescence et du Stokes-shift entre des spectres
de FWHM = 50nm, pour un concentrateur sans pertes (a l’exception
de la réabsorption) dont la géométrie est présentée a gauche.

Le graphique 2.22 exposé ici, présente 1’évolution du facteur de concentration nor-

malisé C' en fonction du Stokes-shift A\ et du rendement quantique de fluorescence. Ces
simulations ont été effectuées pour 100000 rayons lancés soit une incertitude inférieure a
~ 3% sur les puissances collectées.
Un facteur de concentration maximum est obtenu pour A\ = 125nm (et un rendement
quantique ¢p;, = 1) et séleve a Clasn, = 38, 5. Il est intéressant de comparer cette valeur
dans un premier temps au facteur de concentration géométrique G' qui vaut ici G = 100/1
ainsi qu’au facteur C 4. que nous obtiendrions sans réabsorption. En notant ¢ le défaut
quantique tel que ¢ = 450/550, Tyir/cone = 0,91 la transmission des face d’entrée et de
sortie pour Neone = 1,84, et nus =~ 0,9 la proportion de rayonnement incident absorbée
sur un passage a travers I’épaisseur du concentrateur, on obtient approximativement :

leace ~ G x q Tair/concznabsnlface (269)

Relation que 'on peut aussi noter :

L
leace ~ E X q Tair/conc277abs X O; 5(1 - Cos(ecrit)) (270)

approximativement divisé par 10 avec une adaptation d’indice parfaite. En effet, le temps de calcul est
essentiellement impacté par le nombre de réflexions des rayons propagés, et il s’éleve a plus d’une dizaine
de minutes en présence de rayons piégés.
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A partir du terme 74 Obtenu lors de I'étude de la matrice héte nous trouvons un
facteur de concentration Cfqce = 5 logiquement nettement inférieur a la valeur simulée,
cette dernieére comportant une vidange du rayonnement. Si maintenant nous calculons la
valeur théorique Cligange associée a cette méme matrice de YAG, a partir de la relation
2.55, on obtient :

Cvidange ~ G X q Tair/concnabsnvidange (271)

Ou encore :
1+ 577piégés
6

On obtient alors Cyigange = 41 pour notre matrice d’indice neone = 1,84. Cette valeur est
relativement proche de la valeur simulée C'95,,,, = 38,5, ce qui s’explique par la proportion
importante de rayons piégés vidangés pour un indice de réfraction aussi élevé, proportion
peu redistribuée grace a une faible réabsorption (AX = 125nm). La réabsorption reste
néanmoins responsable de cette valeur légerement inférieure a ’approche analytique basée
sur le calcul des rayons piégés.

Cvidange ~ G X q Tair/concnabs( ) (272)

Cphotonique(¢PL=l)

C

vidange

Facteur de concentration C

0 50 100 150 200 250 300

Stokes shift (nm)

FIGURE 2.23 — FEwolution du facteur de concentration C en fonction
du Stokes-shift pour différente valeur de rendement quantique ¢ppr, (G =
100). Le facteur de concentration limite Cyigange calculé a partir de l'ana-
lyse des rayons piégés, ainsi que l’évolution du facteur de concentration
photonique pour ¢pr, = 1 (en tirets) sont également proposés comme
outil de comparaison.

Au-dela de la valeur du facteur de concentration simulée, le point particulierement
intéressant du graphique obtenu en figure 2.22, est 'existence méme d’un optimum qui
correspond certes & un rendement quantique de fluorescence unitaire (¢py = 1) mais pas
a un maximum de Stokes-shift. En effet, bien qu’il soit important d’avoir un recouvrement
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spectral le plus faible possible pour limiter au maximum la fuite des rayons par les grandes
faces de la matrice, plus I'écart spectral est grand plus la différence d’énergie entre les
photons absorbés et les photons émis est importante. En observant plus spécifiquement
I’évolution du facteur de concentration simulé pour des rendements quantiques fixés (voir
figure 2.23), nous constatons l'influence marquée du défaut quantique responsable de la
chute de C' au-dela de A\ = 125nm. Cela est d’autant plus évident lorsque I’on compare
la courbe associé & ¢p;, = 1 a son homologue en unité photonique (courbe en tirets), ¢’est
a dire en supprimant le défaut quantique. Le facteur de concentration photonique, une
fois le Stokes-shift suffisamment important, sature sans plus retomber : le recouvrement
spectral ne diminue plus sensiblement, le nombre de photons captés ne change donc pas.

Pour terminer sur ces premiers résultats par tracé de rayons, nous pouvons souligner
que comme nous nous y attendions en tentant de répondre a l'interrogation Qu’est-ce
qu’un bon dopant ?, I'interaction entre la réabsorption et le rendement quantique rend
difficile la hiérarchisation de luminophores ayant des parametres opposés. Un dopant au
rendement quantique élevé mais avec un recouvrement spectral moyen peut par exemple
étre aussi performant qu’'un dopant de rendement quantique moyen mais avec tres peu de
réabsorption.

Les simulations par tracé de rayons apparaissent comme une solution précise pour tester
différents émetteurs, néanmoins, elles nécessitent d’une part de posséder (ou d’écrire) un
programme permettant d’effectuer la simulation, et d’autre part d’avoir le temps et la
puissance de calcul suffisante pour effectuer ces calculs avec une précision suffisante.
Pour répondre a cette problématique, nous allons mettre en avant une approche analytique
permettant une estimation rapide des facteurs de concentration, pour ensuite 1'utiliser
afin de comparer différents luminophores et déduire lesquels sont les plus adaptés a notre
application.

2.2.4.2 Modele analytique

Différentes méthodes permettent d’évaluer la réabsorption dans un dispositif pour
pouvoir ensuite 'appréhender dans un calcul analytique de modélisation de la propaga-
tion d’un rayonnement dans un concentrateur. Heeg et al [129] proposent par exemple
d’utiliser un modele de marche aléatoire [130] pour évaluer le nombre d’événements de
réabsorption permettant en moyenne a un photon d’atteindre le bout d’une structure a
partir du calcul de I'intégrale de recouvrement entre le spectre d’absorption et le spectre
d’émission des luminophores. Nous allons privilégier une méthode publiée récemment par
Klimov et al [93] qui se base sur un calcul des pertes par réabsorption présenté par Weber
et Lambe [30].

Klimov et al ont choisi d’établir un modele approché du calcul de 7)1(,}3 qui représente la

proportion de photons guidés atteignant la sortie du concentrateur en ayant subi des pertes
par réabsorption. Cette proportion concerne uniquement les premiers photons émis suite
a ’absorption du rayonnement d’excitation et nous nous y référerons en tant que photons
de premiére génération ce qui est symbolisé par l'indice (Y du coefficient. La proportion
de photons collectés par rapport au nombre de photons émis correspond alors au produit
nsgngmdés ol T)guidés Teprésente la proportion de rayons guidés dans le concentrateur. On



2.2. INTRODUCTION AU LCI 91

rappelle que la proportion de rayons guidés est donnée par la relation 2.35 : ngyiges =
1 _ nair2 )

Nconc

C’est cette proportion qui avait été évaluée par Werber et Lambe et dont les résultats
sont proposés en figure 2.24), résultats correspondant & la relation suivante :

L w/2 w/2 (L L
(1) o . _ @em(L—y) _ cem(Lty)
Mg Mguides = K | dy do sin(0)df(e” sm@sinG) 4 e~ sm@sn0) ) K,.(0, @) (2.73)
0 0 ecv‘it

Avec K une constante, K,(0,¢) un terme comprenant les coefficients de réflexions de
Fresnel, 0 et ¢ les angles polaires associés aux axes (x,y,z) de la figure 2.2/, et aem le
coefficient d’absorption a la longueur d’onde d’émission. Il est important de noter que
cette évaluation ne prend pas en compte les photons réémis mais seulement les photons
guidés ayant pu atteindre la face de sortie sans étre ré-absorbés.

rayonnement solaire
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FIGURE 2.2/ — A gauche est représentée la configuration étudiée par
Weber en 1976 et reprise par Klimov qui se caractérise par la présence
d’un miroir parfait sur la face opposée a la tranche de sortie et d’une
vidange partielle sur cette derniere a l’aide d’un matériau d’adaptation
dindice npq entre le concentrateur et une cellule de collecte. La dimen-
sion (z) est supposée infinie.

A droite sont présentés les courbes d’évolution de la proportion de rayons
collectés sur la tranche de sortie pour deux couples d’indice Neone,Mmat -
(illustration traduite de larticle de Weber et Lambe [30])

En considérant une architecture similaire a celle étudiée par Weber (voi figure 2.24)
aux différences pres que la face opposée a la face de sortie est aussi une face de collecte
vidangée et que les faces latérales sont parfaitement réfléchissantes, Klimov et al ont
approximé la formule précédente 2.73 par la relation suivante :

1

o - - -
1+ Baeg, L

Mg (2.74)

Ici a,, correspond au coefficient d’absorption a la longueur d’onde d’émission considérée
du luminophore (pour un spectre intrinseque non filtré par la réabsorption). Un spectre
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réel n’étant pas décrit par un Dirac mais par une courbe relativement large, il est né-
cessaire d’appliquer cette relation a chaque longueur d’onde afin d’évaluer un facteur de
concentration pour chaque longueur d’onde. C’est ensuite la moyenne pondérée par le
spectre d’émission des valeurs obtenues qui permet de calculer le facteur de concentration
final du concentrateur étudié.

L représente la longueur du concentrateur, et 5 un parametre d’ajustement par rapport au
modele de 1976. Klimov précise bien le caractere empirique du parametre S qui, pour une
valeur § = 1,4 semble parfaitement adapté pour des longueurs de concentrateur allant
jusqu’a L = 100cm, mais qui doit étre modifié a § = 1,8 pour de plus grandes longueurs
(il serait en fait plus propre de prendre pour critere le produit “c,, L” qui physiquement,
peut étre vu comme l'importance de la réabsorption). L < 100cm étant amplement suf-
fisant pour les concentrateurs que nous étudierons nous utiliserons la valeur de 5 = 1,4
dans la suite.

Nous sommes maintenant en mesure d’évaluer la proportion ngl)l représentant la propor-
tion de photons collectés par rapport aux photons absorbés pour une premiere génération
de photon émis dans le concentrateur. ngll représente en fait le rendement quantique in-
terne du concentrateur luminescent. En prenant en compte les parametres 7ng,iq¢s €t ¢pr
étudiés précédemment, il peut s’écrire :

(1) (1)

Neoll = Mg PPLNguidés (2.75)

De la méme maniere, nous pouvons considérer la deuxieme génération de photons en
appliquant nggl a la proportion 1 — 7783 correspondant aux photons de la premiere géné-
ration réémis suite a un premier évenement de réabsorption (ces photons n’ont donc pas
pu atteindre la face de sortie la premiere fois) :

2 1
néol)l =(1- 7783) ¢PLT]guidés77£ol)l (2.76)

Finalement, la quantité totale de photons collectés correspond a la somme des photons
collectés pour les différentes générations, et nous obtenons alors :

1
1
Moot = 1ol

(2.77)
1 - ¢PLnguidés(1 - nz(i)lg))

En remplacant 7]1(,}; par la fonction approchée 2.74, et en prenant en compte le défaut
quantique g, la proportion du rayonnement incident transmis T /cone = 1 — R (avec R
le coefficient de réflexion) et la proportion 7,s = 1 — e~*m°¢ absorbée sur 1'épaisseur
e du concentrateur, nous pouvons calculer le facteur de concentration photonique du
concentrateur luminescent :

C= qTair/concnabsncollG (278)

Ou “G” est le facteur de concentration géométrique qui vaut ici G = L/2e, le facteur 2
provenant du fait que nous ne nous intéresserons ici qu’au rayonnement extrait par une
seule face.

En développant les termes calculés précédemment, la relation devient :

O — Tair/conc Nabs ¢PL Nguidés £
1 + BaemL<1 - (bPLnguidés) 2e

(2.79)
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Soit en développant :

1 — R)(1 — e %abs® uidés L
C _ ( )( € )¢PL 779 d - (280)
1 + BaemL(l - ¢PLnguidés) 2e

Nous pouvons réécrire cette relation en faisant ressortir les indices de réfraction impliqués :

(1= R)(1 — e %) gpy /1 — ey
O = (2.81)

1+ BaemL(1 — pppy/1 — Raiz2)

™

2
Nconc

Il est intéressant de faire tendre le coefficient ., vers 0 pour observer ce que devient
I’expression du facteur de concentration en cas d’absence de réabsorption :

L
Cno reabs — (1 - R)(l - e_aabse)(bPL nguidés_ (282)

2e
C' est alors proportionnel & L/e : augmenter la longueur du concentrateur est particulie-
rement intéressant (tant que ae, L << 1).
A T'inverse, si ’on fait tendre la longueur a.,, L >> 1, ce qui est synonyme soit d’une forte
réabsorption soit d’une longueur de concentrateur particulierement grande, on constate
que le facteur de concentration sature a une valeur Cly; :

Cvy = (1= R)(A — e **)Ppp Nguiaes 1 (2.83)

ﬂaem<1 - ¢PL779uidés) 2e

Au-dela d’une certaine longueur de concentrateur, rallonger ce dernier n’a plus d’impact :
le rayonnement émis trop loin de la sortie du concentrateur s’échappe suite a la redis-
tribution angulaire engendrée par le phénomene de réabsorption. Cette évaluation est
relativement approximative dans la mesure ou elle repose significativement sur le facteur
B qui est a ajuster avec la longueur du concentrateur luminescent. Il est possible qu’il
faille réévaluer ce coefficient d’ajustement dans le cas d'un grand nombre d’éveénements
de réabsorption. C’est une des limites de cette approche analytique.

Dans la section précédente, nous avions évoqué le facteur de concentration idéal dun
concentrateur sans pertes entierement recouvert de surfaces réfléchissantes qui correspon-
dait alors au facteur de concentration géométrique G (Nguides = 1, Thirjcone = 1). Nous
pouvons ici ré-évaluer un facteur de concentration limite prenant cette fois en compte
les pertes liées a l'introduction du luminophore. A partir du facteur C' précédent et en
supposant en plus une absorption totale sur I’épaisseur du concentrateur (745 = 1), nous
obtenons :

opL L
ﬁaemL(l - ¢PL) 2e

(2.84)

Csat ideal —

2.2.4.3 Evaluation et comparaison de dopants efficaces

Munis de cet outil analytique il nous est maintenant possible d’évaluer les facteurs
de concentration obtenus pour différents dopants et ainsi voir lesquels sont les plus per-
formants. Afin de choisir des luminophores pertinents a étudier, nous avons décidé d’en
sélectionner quelques-uns a partir de publications marquantes aussi bien dans le milieu
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des LSC que dans le domaine laser. Sans étre parfaits, ils présentent soit des caractéris-
tiques spectrales intéressantes, soit un rendement quantique élevé. De plus, les LED que
nous avons sé¢lectionnées appartenant a la gamme [400, 450]nm (gamme d’émission des
LED les plus performantes aujourd’hui), nous avons restreint notre choix aux matériaux
absorbant efficacement sur cette gamme.

Nous avons ainsi calculé les performances de I'ads233YE (Super Yellow) utilisé par Yang
et al [25] pour la réalisation du premier laser organique pompé par LED, le BBEH-PPV
également utilisé pour un laser pompé par LED [31], le BsBez :CBP qui est caractérisé
par un rendement quantique de 0,96 exceptionnellement élevé pour un semi-conducteur
organique et est utilisé dans la recherche sur le pompage électrique de lasers organiques
[131], des quantum dots de silicium (Si Qd) [91], la coumarin C540A dans un film de
PMMA [132], et un monocristal de YAG dopé Cérium (Ce:Y AG) [91] utilisé justement
pour réaliser une source de forte brillance a partir de LED. Les trois premieres especes pré-
cédemment citées ne sont pas des dopants a proprement parler mais des semi-conducteurs
organiques : la matrice est donc elle-méme émettrice. Ces derniers sont généralement uti-
lisés en couches minces de quelques centaines de nanometres en raison de leur tres forte
absorption. Ces échelles peuvent nécessiter de considérer des phénomenes d’interférence
(domaine de I'optique guidée). Nous ferons néanmoins 1’hypothese que le comportement
de ces LC reste du ressort de 'optique géométrique.

Emetteur Leabs (MM) |y, (%)| o (cm ) | e (um) (A, (hm) K=L /e

ads233YE 1,21.101 80 1,00.104 1,00 450 121
BBEH-PPV 1,16.102 | 84 | 2,03.10% | 4,92.10%1 450 24
BSBCZ:CBP 6% 5,19.103 96 1,70.104 | 5,88.101 405 9
BSBCZ:CBP 20% 1,56.103 86 5,67.104 | 1,76.101 405 9

Si QD (PLMA) 2,55.10? 46 4,50 2,22.103 450 115
C540A 2% (PMMA) 1,30 88 5,39.102 1,86.101 450 70
C540A 0.58% (PMMA) 4,04 88 1,80.102 5,56.101 450 73
Ce:YAG 3,38.10! 95 1,40.101 7,14.102 450 47

FIGURE 2.25 — Tableau récapitulatif des données nécessaires a ’appli-
cation du modéle de Klimov. Les données sont issues ou déduite des
publications référencées précédemment a l’exception de la C540A et du
monocristal de YAG dopé Cérium que nous avons nous méme étudiés.
L’épaisseur “e” est calculée de maniére a absorber 90% du signal auz
dopages utilisés dans les publications.

Le tableau 2.25 récapitule les performances de ces émetteurs rapportées dans la lit-
térature et mesurées dans notre laboratoire pour la coumarin 540A et le Ce:Y AG. La
grandeur L,..qps correspond a une distance moyenne de parcours des photons avant d’étre
réabsorbés et est évaluée a partir du spectre de fluorescence (normalisé) du luminophore
Sem(A), du spectre d’absorption agps(A) (em ™) selon la relation suivante :

i 3 Sem(A)dA

= T aba(N) S (N) A (2.85)

Lreabs
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Sans étre un critére absolu en s0i??, Lyeqps donne une idée des ordres de grandeurs géo-
métriques envisageables selon les luminophores utilisés.

Le coefficient ays correspond au coefficient d’absorption a Agps = 450nm (et Agps = 405nm
uniquement pour le BsBez :CBP) pour les dopages mentionnés dans les publications asso-
ciées. la valeur A\, = 450nm nous servira de longueur d’onde de référence pour I’ensemble
des expérimentations dont les résultats seront rapportés dans la suite de ce manuscrit. Sans
étre nécessairement un optimum, cette longueur d’onde correspond a une absorption ef-
ficace pour tous les matériaux listés plus haut a I'exception du BsBecz :CBP pour lequel
les calculs seront effectué avec A, = 405nm. Une fois la valeur de a5 déterminée, nous
sommes en mesure d’en déduire une épaisseur e de concentrateur telle que 90% du rayon-
nement soit absorbé a Ag. Une absorption de 100% conduit & ce que les luminophores
proches de la face inférieur du concentrateur ne contribuent pas a 1’absorption initiale du
signal incident mais seulement aux évenements de réabsorption ce qui n’est pas particu-
lierement intéressant. Nous pouvons finalement définir un parametre sans dimensions K
qui serait le facteur de concentration géométrique obtenu en prenant comme longueur la
grandeur L,...ps, autrement dit :

Lreabs
e

K = (2.86)
Comme nous pouvons le voir, les différentes classes d’émetteurs considérées (semi-conducteur
organique, quantum dots, colorants organiques, terres rares) ont chacune des propriétés re-
lativement différentes. Les semi-conducteurs se distinguent par exemple par des coefficients
d’absorption tres élevés permettant une absorption sur environ lum d’épaisseur, mais
cette absorption élevée est aussi la cause d’une réabsorption importante Lyeqps < 107 1mm
qui limite la longueur de concentrateur utile. A l'inverse, certains quantum dots pré-
sentent des rendements quantiques de fluorescence relativement faibles (46% pour celui
utilisé ici), mais des recouvrements spectraux réduits permettant de limiter considérable-
ment la réabsorption. Ils constituent actuellement une piste de recherche importante du
fait de leur développement encore récent mais aux résultats prometteurs : la possibilité
d’avoir des spectres d’absorption et d’émission littéralement séparés est un avantage qui
peut compenser méme des rendements de fluorescences relativement faibles. Un papier
publié récemment rapporte un rendement quantique de fluorescence de 70% [39], ce qui
laisse envisager la possibilité de luminophores efficaces.

En considérant que les dopages proposés sont des dopages typiques permettant un
bon rendement des émetteurs?*, nous pouvons constater que chaque classe d’émetteurs
correspond a une gamme d’épaisseur optimale d’application. En placant ces différents
éléments sur un diagramme 2.26 en fonction de ¢py, et L,.qs, nous obtenons une figure
de mérite des différents émetteurs, les plus efficaces étant ceux situés en haut a droite,
synonyme d’un rendement quantique élevé et d’un recouvrement spectral faible.

I apparait que le Cérium (Ce), en tant que dopant d’une matrice YAG, est un excellent
candidat puisqu’il combine a la fois un trés bon rendement quantique (¢py, > 0,9) et un
recouvrement spectral faible (Lyeqps > 10mm). C’est ainsi le matériau que nous avons
choisi d’utiliser (des mono-cristaux Ce:Y AG) pour les études expérimentales présentées

23. Cette définition ne tient pas compte du décalage spectral vers le rouge qui résulte de la réabsorption.
Les longueurs d’onde rouges étant peu ré-absorbées, cela peut conduire & des libres parcours moyens
nettement plus élevés.

24. Je n’ai pas les informations nécessaires pour 'affirmer en ce qui concerne les quantum dots.
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dans ce chapitre. Nous retrouvons par ailleurs les qualités et défauts des quantum dots et
des semi-conducteurs organiques et constatons que la coumarin C540A a des performances
intermédiaires entre ces deux classes d’émetteurs. Bien que ce graphique soit visuellement
tres pratique, il ne permet de discriminer que les luminophores sans mettre en avant
certains des parametres essentiels concernant la matrice hote a laquelle il est incorporé :
I’épaisseur e et 'indice de réfraction n.ype.

BSBCz:CBP
Ce:YAG
100 o
C540A 2% )

90 ‘
B ©

80 D C540A 0,58% |
BBEH-PPV
70 ads233ye
—

60
g 50 —
g Semi-conducteur (]
© 40 organiques J
—_— SiQb
Colorants
30
Terres rares
20 1= Quantum dots
10
0
0,001 0,01 0,1 1 10 100 1000

I'reabs (mm)

FIGURE 2.26 — Figure de mérite de différents émetteurs positionnés en
fonction de leur rendement quantique ¢py, et de leur recouvrement spec-
tral caractérisé par Lyeqps (€valué pour la longueur d’onde du mazium
d’émission,).

Comme nous 'avons déja remarqué, 1’épaisseur est en réalité elle-méme fixée par les
propriétés des luminophores, ce qui permet donc d’établir I’ensemble de la géométrie du
concentrateur et d’avoir un apercu du facteur de concentration géométrique GG accessible.
En revanche, pour ce qui concerne la performance globale du LC, il est nécessaire de
tenir compte de 'indice de réfraction n.,. (c’est-a-dire du confinement des rayons dans
la matrice) ce qui est possible en calculant le facteur de concentration C' du couple ma-
trice/émetteurs.

En figure 2.27 ont été calculés les facteurs de concentration pour les différents émetteurs
en fonction de la longueur L du concentrateur. Chaque émetteur affiche bien la satura-
tion du facteur de concentration vers une valeur C,,; anticipée lors de I’étude du modele
proposé par Klimov et al. Celle-ci est en accord avec le parametre L,.qs et donc bien lié
a la réabsorption. La différence de résultats entre le semi-conducteur Super-Yellow et les
quantum dots en est une bonne illustration. Bien que possédant des facteurs de concen-
tration géométriques équivalents G0y =~ 100, I'écart considérable entre leur recouvrement
spectral est bien visible puisque la saturation de C' a lieu pres de trois ordres de grandeur



2.2. INTRODUCTION AU LCI 97

100 e
I9) ’/,— —————————————— /-" T =TT
c -, 1
S 10 o Y
I D e B TR R R T eI ST T e
‘qé; i 2
g yi I
’ ’ e |
S 1 —
© - [ - -ads233vE
g N (i e BBEH-PPV
o v
i i —BsBCz
01 — L .
. —siaD
7/
. C540 2%
yuilf - -Ce:YAG
0,01 0,1 1 10 100 1000 10000

Longueur du concentrateur (mm)

FIGURE 2.27 — Evolution du facteur de concentration C en fonction de la
longueur L de concentrateur. C est calculé a partir du modéle de Klimov
en utilisant les données répertoriés dans le tableau récapitulatif 2.25.

plus tot pour le Super-Yellow que pour le quantum dots. De la méme facon, ’écart entre
leur rendement quantique (¢pr aas2ssye = 2¢pL ga) est clairement visible au travers de
la valeur du facteur de concentration une fois la saturation atteinte. Nous remarquerons
néanmoins que si I’'on s’intéresse a 1’évolution du C'e:Y AG et du quantum dots, il apparait
que malgré un recouvrement nettement plus faible L,y 0¢ = 10Ly0y cevac, la satura-
tion du facteur de concentration a lieu a peu pres pour le méme ordre de grandeur de
longueur de concentrateur L = 1m. Ceci reflete en partie I'importance de I'indice ny,. de
la matrice hote et donc de la qualité du confinement (npppa = 1,49 et ny a¢ =~ 1,84).

Pour terminer, nous pouvons visualiser plus précisément la contribution des deux pa-
rametres G et 1 dont le produit défini le facteur de concentration C'. Nous avons tracé a cet
effet I’évolution de C, du facteur géométrique G, et du ratio de puissance 7, en fonction de
L (figure 2.28) pour des concentrateurs luminescents que nous aurons 'occasion d’étudier
expérimentalement dans la suite de ce manuscrit : un concentrateur a partir d'un film

de PMMA dopé a la coumarin C540A, et un concentrateur a base d’un monocristal de
CeY AG.

Sur la courbe reproduisant I’évolution des facteurs associés au Ce:Y AG dont la satu-
ration est relativement tardive autour de L ~ 10m (on rappelle que L,cqps &~ 34mm), on
retrouve clairement la contribution du facteur géométrique dans la pente du facteur de
concentration avant saturation.

Sur la courbe reproduisant I’évolution des facteurs associés au PMMA dopé C540A qui
présente cette fois une saturation précoce autour de L ~ 10mm (on se rappellera de la
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FIGURE 2.28 — A gauche est tracé ’évolution de G(L), n(L), et C(L),
pour un monocristal de YAG dopé Cérium.

A droite sont tracées les évolutions de G(L), n(L), et C(L), pour un
film de PMMA dopé a 2% en C540A.

longueur caractéristique Lyeqas = 4mm), on visualise la contribution du rendement en
puissance 7 au travers de I'incurvation de la courbe (c’est-a-dire de I'apparition de la sa-
turation).

La comparaison des facteurs de concentration de ces deux courbes montre aussi la gamme
d’utilisation de ces deux matériaux. Le monocristal de YAG dopé Cérium bien que pré-
sentant un facteur de concentration dont la valeur de saturation soit 1 ordre de grandeur
plus grand que celle obtenue avec la coumarin, est moins efficace que le PMMA dopé
C540A pour un concentrateur de quelques millimetres de long.

Cette introduction a la physique des concentrateurs luminescents nous a permis de
percevoir la complexité des phénomenes rentrant en jeu dans le processus de concentra-
tion dont l'avantage essentiel, pour nous, est 'augmentation de I’éclairement fourni par
les sources lambertiennes que sont nos LED.

La multiplicité des parametres a considérer a la fois pour caractériser la matrice du concen-
trateur (a travers la problématique des rayons piégés), mais aussi pour anticiper 'influence
des luminophores que 1'on incorpore (essentiellement caractérisés par leur rendement quan-
tique de fluorescence et leur recouvrement spectral), nous oblige a utiliser un outil calcu-
latoire puissant que sont les simulations par tracé de rayons.

Nous avons néanmoins vu que le modele analytique proposé par Klimov et al nous per-
met d’appréhender beaucoup plus simplement I'influence des différentes sources de pertes,
nous offrant ainsi un moyen pratique de hiérarchiser les différents matériaux concentra-
teurs selon 'utilisation que I'on souhaite en faire.

Nous pouvons finalement retenir les quatre parametres fondamentaux pour 'obtention
d’un concentrateur luminescent efficace que sont :

— le rendement quantique de fluorescence ¢py ;

— le recouvrement spectral caractérisé par la longueur de réabsorption L,.q.s, et qui
détermine le nombre d’évenements de réabsorption subis par un photons avant de
sortir du concentrateur ;

— l’absorption du luminophore utilisé. Cette derniere fixe I'ordre de grandeur de
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I’épaisseur a choisir et, combinée & L,qs, détermine le dimensionnement du concen-
trateur.

— lindice de réfraction du matériau utilisé en tant que matrice de guidage. Ce para-
metre est crucial en I’'absence de dispositifs réfléchissants pour récupérer les rayons
perdus par les faces qui ne sont pas la face de sortie (d’autant plus en présence
d’une réabsorption importante). Nous avons néanmoins vu que dans le cadre d’une
utilisation des LC pour de l'illumination (en tant que LCI), un guidage efficace
implique aussi une proportion significative de rayons totalement piégés dans le
concentrateur. Il est alors indispensable d’optimiser les LCI pour en améliorer I'ex-
traction.

Nous allons maintenant utiliser ’ensemble de ces notions pour étudier les performances
d’'un LCI monocristallin en Ce:Y AG, d’abord sous la forme standard d’un pavé poli sur
I’ensemble de ses faces, pour ensuite sortir de ce cas classique afin d’améliorer 'extraction
du rayonnement émis dans le concentrateur pour favoriser une application a l'illumination.
Nous terminerons par une étude simulée de I'influence de 'ajout de dispositifs réfléchis-
sant sur les différentes configurations de LCI qui auront été explorées auparavant.

2.3 Application a un LCI en Ce :YAG

2.3.1 Un matériau optimal : le monocristal de YAG dopé Cé-
rium

Dans la section précédente, nous avons comparé différents matériaux a 1’aide de I'ap-
proche analytique proposée par Klimov. A partir de la figure de mérite 2.26, les caracté-
ristiques photo-physique du Cérium comme dopant d’une matrice de YAG sont apparues
comme étant parmi les plus appropriées a une utilisation en tant que concentrateur lu-
minescent grace a un rendement quantique de fluorescence élevé (¢pr =~ 0,9 sous forme
de poudre cristalline [133] et ¢pr, ~ 0,88% sous forme de cristal d’aprés une publication
récente [131]) et & un recouvrement spectral minimum. De plus, le caracteére cristallin de
la matrice de YAG offre un indice de réfraction ny 4 ~ 1, 84 sensiblement plus élevé que
pour les polymeres habituellement utilisés pour réaliser des LSC. Bien que cela augmente
la proportion de rayons piégés suite a 'amélioration du confinement, nous pouvons espérer
récupérer ces rayons grace a une vidange efficace et finalement obtenir un LCI performant.

Par ailleurs, notre objectif étant d’utiliser le concentrateur luminescent comme aug-
mentateur de brillance de nos LED, il est indispensable que le recouvrement entre le
spectre d’émission a 405nm ou 445nm des LED a notre disposition et le spectre d’ab-
sorption du Cérium (dans une matrice de YAG) soit important. Ceci est d’autant plus
vrai que les dopages maximums proposés par les fournisseurs sont de l'ordre de 0,2%.at
a 0,3%.at ce qui permet tout juste 98% d’absorption du rayonnement incident sur 1mm
(a &~ 450nm). Comme nous pouvons le voir sur le graphique en figure 2.29, pour une

25. Nous n’avons pas effectué de mesures du rendement quantique sur nos propres concentrateurs et
avons choisi une valeur de 0,95 qui offrait une meilleur correspondance avec nos simulations par tracé de
rayons (voir 2.3.2.3).
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FIGURE 2.29 — Spectres normalisés de fluorescence d’un monocristal de
YAG dopé Cérium et de ’émission d’une LED (445nm), accompagnés
de labsorption a(ecm™') mesuré a partir d’un monocristal dopé entre
0,2% et 0,3%. Ces spectres sont des mesures expérimentales.

LED a 445nm cette condition est bien vérifiée ce qui conforte notre choix du Ce:Y AG.
Cette correspondance n’est en fait pas une surprise puisque le C'e:Y AG est le premier
phosphore a avoir été utilisé pour obtenir un spectre blanc a partir d’un spectre bleu pro-
venant initialement de I'excitation d’un tube cathodique [135], et plus tard de I’émission
de LED bleues [136]. Schimizu et al, de entreprise Nichia, réaliserent ainsi les premieres

LED blanches grace a la conversion de longueur d’onde permise par I’ajout du phosphore
qu'est le Ce:Y AG [60].

Pour ces différentes raisons et sous I'impulsion des conseils et informations de Romain
Gaumé (University of Central Florida) nous avons donc choisi de travailler spécifiquement
sur I’étude de LCI a base de monocristaux C'e:Y AG. Je tiens a appuyer mes remerciement
pour Romain Gaumé qui nous a non seulement conseillé ce cristal mais aussi transmis de
nombreuses informations sur la physique des cristaux (et aussi des céramiques en général).

Nous avons ainsi choisi de travailler avec deux mono-cristaux ?® de Ce:Y AG que nous
nous sommes procurés chez I’entreprise Saint-Gobain. Ces mono-cristaux dont une photo
est présentée en figure 2.30 se présentaient initialement sous la forme de pavés de di-
mensions 1mm x 9mm x 100mm polis sur leurs 6 faces. Ce choix de dimensions reposait
d’une part, pour ce qui est de I’épaisseur, sur notre volonté d’absorber un maximum de

26. Cette étude ayant été faite en collaboration avec le laboratoire Charles Fabry, nous avons initiale-
ment travaillé avec un seul de ces barreaux au LPL.
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rayonnement a la longueur d’onde d’émission de nos LED au dopage maximum proposé
par notre fournisseur, et d’autre part, sur I'objectif d’avoir un facteur de concentration
le plus grand possible ce qui passe par une longueur L de concentrateur la plus grande
possible.

Avant d’utiliser ces monocristaux pour nos expérimentations, nous avons commencé par
mesurer les différents parametres qui caractérisent la matrice de YAG et son dopant le
Cérium, parametres dont nous avons vu I'importance dans la section précédente.

largeur: I= 9mm

/

Longueur: L= 100mm

/ ] épaisseur: e= 100mm
effet concentrateur

FIGURE 2.30 — Mono-cristal de YAG dopé Cérium de forme pavé et
poli sur ces 6 faces. Aucun traitement supplémentaire (anti-reflet, di-
chroique...) n’a été rajouté.

Les dimensions des monocristaux nous permettent d’ores et déja d’évaluer le facteur
de concentration GG du concentrateur, qui s’éleve a G = 100 d’apres la relation 2.28.
Ensuite il est indispensable de vérifier la proportion de rayonnement absorbée sur 1’épais-
seur e = 1lmm des concentrateurs. En effet, comme nous I’avons mentionné plus haut, le
taux dopage proposé par Saint-Gobain n’étant pas maitrisé parfaitement lors de la crois-
sance cristalline, des variations sont attendues d’un monocristal a l'autre. Nous avons
effectué a cet effet des mesures de transmission sur 1’épaisseur du cristal a ’aide d’un
spectrophotometre CARY 100UV-Vis (anciennement fourni par 'entreprise Varian). Les
transmissions obtenues et corrigées de la réflexion de Fresnel sont les suivantes :

barreau 1 | barreau 2
Transmission (%)a 450nm 2.9 1,7

Ces valeurs (d’une précision de A = +0,2%) montrent effectivement un écart de plus de
1% entre les deux barreaux signe d’une différence de dopage. La différence de rayonne-
ment absorbé reste néanmoins raisonnable et nous choisirons, pour les études théoriques,
d’utiliser la valeur de 98% d’absorption (soit 745 = 0, 98).

L’évaluation de la réflexion de Fresnel a été réalisée par le biais d'une mesure par réflexion.
Un éclairage sous incidence proche de la normale a été mis en forme pour 'occasion par
collimation d'une diode laser a 450nm dont la puissance a été mesurée avant et apres ré-
flexion. Nous avons obtenu un coefficient R de réflexion en puissance de R = 8,7%+0, 5%
correspondant bien au coefficient attendu d’apres 'indice de réfraction référencé pour un
cristal de YAG ny ac = 1,8497 a 450nm (soit 8,89% de réflexion) [111]. La variation d’in-
dice sur la gamme [450, 700]nm étant relativement faible (n790 — n4s50 = 0,024 soit 1,3%
de variation) nous avons choisi, pour les simulations, de prendre une valeur constante a
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Ngimu = 1,84. Ce choix reposait aussi sur une volonté d’optimiser au maximum les temps
de calcul.

Pour continuer, nous avons mesuré le coefficient de pertes linéiques « associé a la
matrice de YAG. La mesure a été effectuée par propagation d’un faisceau continu a 532nm
sur la longueur L = 10cm de long de notre barreau de C'e:Y AG. Les intensités d’entrée I
et de sortie I; ont été mesurées a 1’aide d’une photodiode ?”, ce qui nous a permis d’évaluer
la transmission intrinseque Tussif (& 532nm) de notre concentrateur grace a la relation
suivante :

I = Ip(1 — R)*Tpassiy (2.87)
C’est a dire, en notant 7' la transmission globale tel que T'= I, /I :

T

T. - 2.
inerte (1 _ R)2 ( 88)

Nous pouvons ainsi en déduire le coefficient de pertes linéiques a d’apres la loi de Beer-
Lambert :

T;Lnerte = e_aL (289)

Le coefficient de pertes linédiques s’éleve finalement & o = 3,7.10"2cm~!. En supposant
que le dopant ait un impact négligeable sur ce coefficient a 532nm, notre valeur est pres
d’un ordre de grandeur au-dessus des valeurs commerciales actuellement proposées par
les fournisseurs de cristaux lasers pour des cristaux de YAG dopés a l'aide d’autres terres
rares. Les catalogues proposent par exemple un coefficient ay ¢ ~ 3.1073em~! pour du
YAG dopé néodyme ou vanadate (valeurs identiques) [105]. Cet écart provient en fait
de I'absorption résiduelle par la queue du spectre d’absorption qui, bien que tres faible,
devient non négligeable sur les 100mm de propagation. En utilisant la mesure de agps(\)
dont la courbe est exposée plus haut 2.29, nous pouvons reprendre la relation 2.87 pour
y introduire un coefficient T}, correspondant a ’absorption du faisceau a 532nm par le
Cérium :

Il = [0(1 - R)ZTabsTpassif (290)

La nouvelle valeur de la transmission du YAG en tant que matrice inerte est alors Tpgssif =
97%, soit un coefficient de pertes linéiques o = 3.1073em ™! en accord avec les valeurs
commerciales.

Les deux parametres essentiels qu’il nous reste maintenant a connaitre sont le rende-
ment quantique et le recouvrement spectral. Ce dernier ne consiste finalement qu’en la me-
sure des spectres d’absorption et d’émission, mesure dont les résultats ont déja été présenté
en figure 2.29. On releve une longueur d’onde moyenne de fluorescence Aoy fiuo = 580nm
et un maximum autour Apez fiue = 930nm. En prenant en compte I'écart a la longueur
d’onde du rayonnement incident sur le concentrateur, Aoy source = 450n1m, nOUS serons

27. En raison d’un tres léger défaut de parallélisme entre les faces d’entrée et de sortie, ainsi que du
diametre du faisceau laser mis en forme tout juste adapté une propagation sur L = 100mm, nous n’avons
pas pu réaliser une mesure par réflexion qui aurait été plus précise.
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en mesure d’évaluer le facteur de concentration correspondant a ’aide du modele de Kli-
mov. On soulignera qu’un soin particulier a été accordé a la mesure du spectre d’émission
pour limiter au maximum un potentiel filtrage spectral 1ié a la réabsorption (mesure sur
une épaisseur minimale de matériau et comparaison du spectre du signal mesuré avec le
spectre de fluorescence du matériau).

Pour ce qui est du rendement quantique de fluorescence, nous n’avons pas pu mesu-
rer sa valeur qui est pourtant cruciale dans le comportement du concentrateur : il aurait
fallu sacrifier un morceau de cristal pour réaliser une mesure en sphere intégrante. Nous
avons supposé dans un premier temps un rendement quantique de fluorescence de 95%,
plus élevé que que la valeur de 88% rapportée pour des poudres de Ce:Y AG [133]. Ce
parametre sera éventuellement ajustable dans nos simulations apres comparaison avec les
mesures expérimentales.

Les résultats des mesures effectuées sur nos monocristaux confirment nos attentes

sur le Ce:Y AG en tant que matériau concentrateur. La seule restriction est liée a une
absorption relativement faible a la longueur d’onde d’excitation (comparativement aux
semi-conducteurs organiques par exemple) ce qui nous oblige a travailler avec une épais-
seur minimale e = 1mm, mais n’est en réalité pas rédhibitoire pour notre application dans
la mesure ou nous n’avons pas de contraintes d’utilisation spécifiques portant sur I’épais-
seur. De plus, cette épaisseur plus élevée est compensée par la tres faible réabsorption du
Cérium (figure 2.25) ainsi que la pureté de la matrice cristalline de YAG ce qui autorise
théoriquement des longueurs de concentrateur importantes.
Grace a ces résultats, nous sommes aussi en mesure d’évaluer par la simulation les per-
formances de notre concentrateur de Ce:Y AG. Apres avoir mis en place un montage
expérimental de mesure du facteur de concentration C', nous pourrons ainsi vérifier nos
prévisions simulées pour ensuite utiliser ces modeles afin d’anticiper des configurations
plus originales.

2.3.2 Performances d’un concentrateur pavé
2.3.2.1 Montage expérimental de mesure du facteur de concentration

Le montage expérimental que nous avons réalisé pour mesurer le facteur de concen-
tration C' de notre concentrateur C'e:Y AG repose sur une méthode déja décrite par Tum-
meltshammer et al utilisant une sphere intégrante comme détecteur [123]. Une photo de
notre montage est proposée en figure 2.31 et permet de visualiser les quelques éléments
nécessaires a la mesure du ratio entre 1’éclairement incident E;,, et ’éclairement de sortie
E,.;. Bien que le montage soit relativement simple, la précision de cette mesure repose
essentiellement sur quelques détails sur lesquels nous pouvons nous attarder.

Pour commencer, une attention particuliere doit étre apportée au positionnement du
barreau. Celui-ci est maintenu dans la sphere grace a un masque opaque dont 'ouverture
correspond a la surface de sortie du cristal (S, = [ X €), et par un pilier métallique sur
lequel il repose. Ce dispositif de maintien que ’on pourra trouver sommaire, est lié & une
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lame dépolie

?A'{gge Ia)ser sphére intégrante
nm
masque
CeYAG spectrometre
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.................... ,
pilier de Lin
maintien i

FIGURE 2.31 — Photo du montage expérimental de mesure du facteur de
concentration d’un barreau de YAG dopé Cérium a l’aide d’une sphere
intégrante.

volonté de minimiser les surfaces de contact entre le concentrateur et ses supports pour
éviter une possible vidange du rayonnement lors de sa propagation de leur part.

La sphere n’étant a priori pas spécialement congue pour ce type de mesure, il est né-
cessaire d’insérer une longueur de barreau L;, suffisante a travers le masque. En effet,
I’épaisseur de la paroi de la sphere étant de presque H5mm, cette longueur constitue un
minimum d’insertion pour étre sur que l’ensemble du rayonnement émis par la face de
sortie le soit bien dans la partie utile de la sphere intégrante. Par ailleurs ces quelques
millimetres ont une influence négligeable sur la proportion de rayonnement sortant par
les surfaces autres que la surface de sortie, celles-ci ne bénéficiant pas d'une concentration
efficace du rayonnement du fait de leur grande dimension : la densité de puissance du
rayonnement sortant par ces faces est donc faible.

Il est ensuite important de s’assurer du bon alignement du barreau par rapport a
I’entrée de la sphere et surtout par rapport a l'orientation du faisceau d’excitation de la
diode laser afin d’avoir une densité de puissance incidente homogene sur tout le concentra-
teur (un faisceau divergent peut voir son diametre significativement augmenter sur 10cm).

Pour finir, nous nous sommes aussi attachés a avoir un faisceau d’excitation le plus
homogene possible sur I'ensemble de la surface d’entrée (S;, = (L — L;,) x 1) du concen-
trateur. Nous avons pour cela disposé une succession de deux lames dépolies et profité
de la divergence naturelle de la diode laser (dont la surface d’émission est rectangulaire)
pour mettre en forme notre faisceau d’excitation. Son homogénéité a ensuite été vérifiée a
I’aide d’un puissance-metre translaté selon L et dont 'ouverture Sggectenr €tait controlée
par un diaphragme. Sur 20cm de translation on a reporté les puissances P suivantes :

Translation (cm) | 0 5 10 | 15 | 20
P (mW) 0,81 10,93 | 0,91 ] 0,95 | 0,838
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Soit une variation maximale d’environ ~ 15% sur 20cm,que 1'on peut réduire a moins de
5% en alignant correctement le barreau de L = 10cm sur la plage [5, 15]cm. Nous note-
rons que la précision du puissance-metre est environ de £0,05mW soit environ +5% de
variation. Ce détail peut devenir limitant en cas de mesure de faibles puissances, comme
par exemple la mesure de la puissance de sortie d'un concentrateur tres long.

Cette mesure de la puissance incidente P;, nous permet aussi d’obtenir I’éclairement F;,,
sur la surface d’entrée du concentrateur dont la valeur est nécessaire au calcul du facteur
de concentration :

Pin

Ein =
Sdet

(2.91)

Une fois ces quelques précautions prises, le facteur de concentration s’obtient facile-
ment a partir de la puissance P,,; mesurée a la sphére intégrante (préalablement calibrée)
en sortie de concentrateur, et de la surface de sortie S,,; du concentreur grace au rapport
suivant :

o Pout Sdet

C =
]Dz'n Sout

(2.92)

2.3.2.2 Résultats

Pour un barreau de L = 10cm avec un éclairement incident Ej;, = 0, 7mW.cm™2 et
une puissance de sortie P,,; = 0,61mWV, le facteur de concentration mesuré s’éleve a :

=97

Le facteur de concentration géométrique étant ici d’une valeur G = 100, le rendement en
puissance 1 du concentrateur est seulement de 9, 7%.

Commencons par comparer cette mesure au facteur de concentration photonique
C1 face que I'on obtiendrait avec un concentrateur de YAG parfait (pertes linéiques nulles,
¢pr = 1, pas de réabsorption). A partir des notations présentées dans la section pré-
cédente et en prenant en compte le défaut quantique associé a 1’écart entre la longueur
d’onde moyenne d’excitation (\;, = 450nm) et d’émission du Cérium (A, = 580), soit
q ~ 0,78, on peut I'’exprimer de la maniere suivante :

leace =G x M faced (293)

Nous avons évalué dans la section précédente la proportion 7; 4. de rayons sortants par
une face pour une matrice de YAG telle que 7if4cc = 0,08. De plus pour une longueur
L, de barreau excité (L, = L — L;, avec Ly, = 0,7mm ici), le facteur de concentration
géométrique prend pour valeur G = 93. Le facteur de concentration associé vaut donc :

leace - 57 8
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Cette valeur calculée pour un systeme parfait (en 'absence de vidange) est inférieure a la
valeur expérimentale. Ce résultat contre intuitif est en fait I’expression d’une conséquence
directe de la réabsorption qui malgré toutes les pertes qu’elle entraine, permet aussi aux
rayons piégés de sortir grace a une réémission isotrope.

Nous pouvons, par curiosité, ajouter les pertes a I’exception de la réabsorption afin d’affi-
ner la valeur C f4c calculée. Tout d’abord, nous pouvons calculer la proportion de rayon-
nement incident absorbé 7,,s. En considérant le coefficient de réflexion R = 8, 7% mesuré
ainsi que les 98% d’absorption sur e = 1mm, on obtient le coefficient suivant : 74, = 0, 89.
Nous pouvons aussi ajouter la contribution du rendement quantique ¢p;, = 0,95 ainsi que
la transmission de la face de sortie Tg;; /cone = 0,91. Le facteur de concentration associé a
un concentrateur en 1’absence de réabsorption et de pertes linéiques?® (et en I'absence de
vidange), vaut alors :

leace pertes — 47 44

Cette valeur pres de deux fois plus faible que la valeur expérimentale montre que la re-
distribution des rayons engendrée par la réabsorption permet de sortir deux fois plus de
puissance. Essayons de prendre en compte la réabsorption de maniere simple pour retrou-
ver notre mesure de C' expérimentale. Nous allons pour cela supposer que la réabsorption
ne s’applique qu’au rayonnement piégé (hypothese d’une réabsorption faible qui ne per-
turbe pas le rayonnement qui sort directement par les cones d’échappement), et qu’elle
permet de plus a l'intégralité du rayonnement piégé d’étre redistribué et donc de sortir
apres n évenement de réabsorption.

La premiere grandeur a prendre en compte est bien str la proportion de rayonnement piégé
par rapport au rayonnement émis, 1,ieees qui s’éleve a pres de 52% pour une matrice d’in-
dice neone = 1,8. 1l nous faut ensuite considérer les pertes “énergétiques”, que sont d'une
part le rendement quantique de fluorescence ¢pyp = 95%, et d’autre part le défaut quan-
tique @reaps 1ié a la conversion de longueur d’onde sera supposé égal a 1 et donc négligé. En
effet, le rayonnement réabsorbé étant par définition un rayonnement anciennement émis,
sa longueur d’onde est proche de celle du rayonnement réémis (toutes deux appartiennent
au spectre d’émission). Nous pouvons alors évaluer la proportion 7,...s1 de puissance ex-
traite par toutes les faces confondues suite au premier évenement de réabsorption par
rapport a la puissance émise grace a la relation suivante :

Nreabsl =~ Npiégés X quL X (]— - npiégés) (294)

On rappelle que ce premier événement de réabsorption ne s’applique qu’au 52% de rayon-
nement piégé.

De meéme, la proportion de photons qui s’échappent apres le deuxieme évenement de ré-
absorption correspond a la redistribution d’une proportion de rayons encore piégés apres
la premiere réabsorption, soit (1pi¢ges)?. Il est nécessaire de leur appliquer une fois encore
le rendement quantique de fluorescence pour pouvoir évaluer la proportion de puissance
extraite 7cqaps2 qui s’exprime alors :

Nreabs2 ~ (npiégés¢PL)2(1 - 7]pz'égés) (295)

28. Les pertes linéiques étant tres faible nous ne les prenons pas en compte. Leur calcul nécessite
d’évaluer la longueur moyenne parcourue par les rayons en intégrant I’ensemble des distances possibles
pour des angles d’émission 6 appartenant au cone de confinement (pour une émission isotrope).
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Finalement la proportion 7.e.s o de la puissance totale extraite par réabsorption cor-
respond a la somme de ces puissances extraites, c’est a dire a la somme géométrique de
raison k = 7pieq¢s@pr, Suivante :

Nreabs tot ~ (]- - 77;1)72@'98’5)]{:(]- + k + kQ + ...+ kn) (296)

Somme qui peut étre approximée, pour un nombre infini de réabsorption, par la relation
classique :

1

— (2.97)

Nreabs tot ~ (1 - npiégés)k
On obtient alors Nycaps tor = 45%, dont 1/6 sort par chaque face soit 7,5% de la puissance
initialement émise apres l'absorption du rayonnement incident. En ajoutant cette valeur
aux 8% extraits des la premiere émission, on constate que la puissance extraite est multi-
pliée par 1,9 grace a la réabsorption. Le facteur de concentration C'face pertes €valué plus
tot en est ainsi modifié d’autant ce qui conduit au facteur de concentration Ciface reabs
(ou seules les pertes linéiques ont été négligées) défini par la relation suivante :

leace reabs — 17 9 x leace pertes (298)

En prenant en compte la réabsorption de facon tres simplifiée comme vecteur d’extrac-
tion du rayonnement piégé, on calcule un facteur de concentration de 8,4 nettement plus
proche de notre valeur expérimentale. Bien que notre calcul soit approximatif, cette cor-
respondance tend a montrer que pour des dimensions aussi faibles que les notre, et pour
un matériau qui présente aussi peu de recouvrement spectral que le Ce:Y AG, le phéno-
mene de réabsorption s’exprime essentiellement sur le rayonnement piégé et n’affecte que
tres peu le rayonnement qui sort directement. En 1’absence de vidange, la réabsorption
est donc un phénomene avantageux dans le cadre d’une application du concentrateur lu-
minescent en tant que LCI.

Nous pouvons appliquer le méme raisonnement a une vidange totale des rayons piégés
en remplacant le facteur 71 face PAT Nyidange qui vaut ici : Nyigange = 0, 60.
En lui appliquant, comme précédemment les différentes pertes a 'exception de la réab-
sorption (qui n’intervient pas d’apres Ianalyse précédente), et des pertes linéiques, ce
coefficient devient :

Cvidange pertes — 36, 6

Cette valeur est pres de trois fois supérieure a la valeur expérimentale d’'un LCI non vi-
dangé. Cet écart montre naturellement que tout en permettant aux rayons piégés de sortir,
la réabsorption ne peut pas remplacer un dispositif d’extraction efficace.

Comme nous venons de le voir, bien que la réabsorption soit relativement faible dans le
cas du Ce:Y AG, son influence est loin d’étre négligeable. Une autre preuve de son impact
est a observer sur le spectre du rayonnement émis en sortie de concentrateur comme
nous pouvons le constater sur la figure 2.32. Le spectre obtenu en sortie de concentrateur
présente un tres net filtrage spectral entre 480nm et 520nm tandis que la queue du spectre
initial est augmentée. Cela conduit non seulement a un décalage du spectre mais aussi a
une modification globale de sa forme.
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—fluorescence Ce:YAG

—émission concentrateur Ce:YAG

Spectres normalisés
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FIGURE 2.32 — Spectre de fluorescence du Cérium dans une matrice de
YAG comparé au spectre mesuré en sortie d’un concentrateur lumines-
cent de 5em de long du méme matériau.

2.3.2.3 Etude en longueur et prévisions simulées

Résultats expérimentaux

Comme nous l'avons déja mentionné, les barreaux fournis par Saint-Gobain, étaient li-
mités a une dizaine de centimetres de long. Afin d’analyser I’évolution du rendement du
concentrateur avec sa longueur il a été nécessaire de mettre au point des expériences se
rapprochant le plus possible d’un concentrateur de longueur variable. Comme représenté
en figure 2.33 nous avons envisagé trois solutions différentes a partir de nos deux barreaux
initiaux.

La premiere consiste a faire varier la longueur L excitée en translatant un masque opaque
le long du LCI. On notera que la translation est réalisée depuis I'extrémité opposée a la
face de sortie de fagon a ce que les rayons sortants parcourent a peu pres la méme distance
de cristal qu’ils ne le feraient pour un concentrateur plus court.

La deuxieme méthode repose sur le positionnement d’un miroir en bout de cristal de fagon
a artificiellement multiplier la longueur du concentrateur par deux. On réfléchit en effet
les rayons qui devraient sortir dans la direction opposée a la face de sortie tout comme
s’ils provenaient d’émetteurs situés deux fois plus loin.

Pour la troisieme méthode, nous accolons tout simplement un second barreau au bout
du premier de fagcon a obtenir un concentrateur deux fois plus long. L’ajout d'un liquide
(ou d’une colle) d’indice égale a l'indice de réfraction du LCI est possible pour éviter une
réflexion de Fresnel a la jonction des deux barreaux.

Bien que ces méthodes soient pratiques et relativement simples a mettre en place, il est
notable que chacune differe légerement du cas recherché d’un concentrateur de longueur
variable. Nous pouvons par exemple remarquer que masquer partiellement le concentrateur
permet certes de réduire la longueur excitée mais ne rapproche pas pour autant la face de
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Cas (1): Cas (2):
sphére intégrante concentrateur sphére intégrante
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translation du masque
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FIGURE 2.33 — (1)Montage de la mesure de C = f(L) en diminuant
la longueur excitée par un masquage progressive du barreau. (2)Multi-
plication par deux de la longueur du barreaw par positionnement d’un
miroir sur la face opposée a la face de sortie du concentrateur. (3)Multi-
plication par deuz de la longueur de concentrateur excité par accolement
d’un second barreau. La longueur peut encore étre multipliée par deux en
positionnement un miroir au bout de [’ensemble.

sortie de celle qui lui est opposée.
Les résultats obtenus par les méthodes (2) et (3) sont récapitulés dans le tableau suivant :

1 barreau | 1 barreau + miroir | 2 barreaux | 2 barreaux + miroir

C 9,7 13 15,9 20,6

Nous constatons que la configuration a deux concentrateurs accolés permet effectivement
d’obtenir un facteur de concentration plus élevé que le facteur de concentration initial,
mais la valeur reste plus faible que le facteur de concentration d’un seul barreau multiplié
par deux. On s’attendait a un facteur de concentration diminué du fait de I'impact des
pertes linéiques et de la réabsorption mais la chute de presque 20% est ici trop impor-
tante : une jonction imparfaite entre les deux barreau en est certainement a l'origine.

De la méme maniere nous remarquons que l’ajout d’un miroir ne permet pas non plus
de doubler le facteur de concentration. Ceci est due d'une part aux pertes de Fresnel a
Iinterface d’air entre le miroir et le concentrateur, d’autre part, 'orientation du miroir
n’est sans doute pas parfaite et modifie légerement la direction de réflexion des rayons
renvoyés dans le barreau.
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Comparaison aux résultats théoriques

Les biais expérimentaux sont donc nombreux et permettent difficilement d’obtenir une
analyse propre de 'apport d’un accroissement de la longueur du concentrateur. Il serait
ici intéressant de pouvoir utiliser un de nos outils de modélisation pour anticiper les valeurs
que l'on obtiendrait en utilisant effectivement des concentrateurs de longueurs variables.
Nous avons ainsi appliqué le modele analytique détaillé précédemment (Klimov et al)
a notre concentrateur C'e:Y AG d’indice ny 2 = 1,84 immergé dans 'air et d’épaisseur
e = Imm, en utilisant les parametres requis suivant : § = 1,4 et ¢pr, = 0,95.

Ce modele étant adapté a une configuration légerement différente de la notre (vidange
par les extrémités et présence de miroirs sur les faces latérales), nous avons du appliquer
un coefficient multiplicatif £ = 1/2, 8. Cette valeur est basée sur une étude de l'influence
de I'ajout de miroirs réalisée a 1’aide de simulations par tracé de rayons dont les résultats
sont présentés a la fin de ce chapitre (cf section 2.4./).

—C analytique @ Clightools ® C expérimental

100 +

=
o

Facteur de concentration C

10 100 1000

Longueur du concentrateur (mm)

FiGure 2.34 — Courbes d’évolution du facteur de concentration C' avec
la longueur L du concentrateur évaluées, a l'atde du modéle analytique
proposé par Klimov en trait continu, simulées par tracé de rayons en
orange, et mesurées expérimentalement sur les mono-cristaur de YAG
dopé Cérium en bleu .

Nous avons aussi réalisé des simulations par tracé de rayons afin de comparer a la fois
les valeurs expérimentales aux valeurs simulés, mais aussi les différents modeles entre eux.
Les parametres utilisés pour les simulations par tracé de rayons sont les suivants :

lmean(mm) ¢PL a(cm’l)
0,029 0,95 0
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On rappelle que lyean est elié a la transmission (et donc l'absorption) du concentrateur
par la relation : lpean(mm) = —e/In(Thm). Avec “e” 'épaisseur du concentrateur et T
la transmission a longueur d’onde du maximum d’absorption.

Les résultats obtenus sont proposés en figure 2.34, accompagnés des résultats expé-

rimentaux mesurés grace aux méthodes de mesures (1) et (3) présentées précédemment.
Comme nous pouvons le voir, 'adéquation entre la simulation par tracé de rayons et les
valeurs expérimentales est particulierement bonne. Le modele analytique (affecté du fac-
teur k) semble correspondre relativement bien aux deux autres série de données sur la
plage de longueur [10, 100]mm, mais il diverge significativement au-dela. En effet ce mo-
dele ne prend pas en compte les pertes linéiques ce qui explique des valeurs plus élevées,
particulierement pour les longueurs extrémes de concentrateur.
Le facteur de concentration n’étant pas linéaire avec le coefficient «,, du modele de Kli-
mov (., coefficient d’absorption a la longueur d’onde d’émission), nous avons évalué le
facteur de concentration C'(A.,,,) pour chaque longueur d’onde afin d’effectuer ensuite une
pondération de ces valeurs par le spectre d’émission Sy,,,) du Ce:Y AG, soit :

S COem)SAem)dAem
N [ SAem)dAem

Ce calcul, plus fastidieux, nous évite un choix hasardeux entre la longueur d’onde moyenne
d’émission ou la longueur d’onde du maximum du spectre de fluorescence.

C

(2.99)

Influence des pertes et du rendement quantique de fluorescence

Le modele analytique ne prenant pas en compte les pertes linéiques de la matrice, il serait
intéressant d’observer les conséquences de I'ajout de ces pertes (a travers le coefficient
a3.1073em™1), de méme que les conséquences d’'une légere variation du rendement quan-
tique ¢pr, qui reste une inconnue pour nous. Nous allons pour cela analyser en figure 2.35
I'influence des parametres ¢py, et « sur l'allure des courbes C' = f(L) réalisées a partir
de simulations par tracé de rayons. Cela nous permettra aussi de vérifier la pertinence du
choix des parametres utilisés pour nos simulations, particulierement en ce qui concerne le
rendement quantique de fluorescence.

Comme précédemment, on observe que sur de courtes distances les coefficients n’ont
qu’une influence limitée particulierement en ce qui concerne 'impact des pertes linéiques.
En revanche, les valeurs de saturations autour de L = 3m présente un écart significatif
selon les parametres choisis. Le ratio C'(¢pr, = 1)/C(épr = 0,95) étant d’environ 91%
aussi bien pour la configuration sans pertes que pour la configurations avec pertes, c’est a
dire relativement proche du ratio des rendements quantique eux méme, nous pouvons en
déduire la présence d’un nombre limité d’évenement de réabsorption affectant les rayons
parvenant jusqu’a la face de sortie. Ce constat est cohérent avec le faible recouvrement
spectral du Ce:Y AG que l'on a observé plus haut sur les spectres mesurés (figure 2.29.
De facon tout aussi cohérente nous observons une influence significative du coefficient de
pertes linéiques pour les grandes longueurs. Dans la mesure ot un rayonnement ayant
déja subi un évenement de réabsorption a une faible probabilité de I’étre une deuxieme
fois (la probabilité d’étre réémis vers le bleu plus fortement réabsorbé étant plus faible),



112 CHAPITRE 2. LES CONCENTRATEURS LUMINESCENTS

I'influence de la réabsorption évolue peu avec la longueur une fois ’ordre de grandeur de la
distance moyenne de réabsorption atteint. Pour sa part, le coefficient de pertes linéiques a
un impact toujours croissant avec la longueur et devient donc le parametre critique pour
des longueurs extrémes.
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FIGURE 2.35 — Courbes simulées par tracé de rayon de l’évolution du
facteur de concentration C avec la longueur L du concentrateur en YAG
dopé Cérium pour différents couples de paramétres (¢ppr, «). La valeur
non nul de o choisi correspond a celle évaluée expérimentalement avec
nos cristauz, c’est a dire a = 3.1073em ™!

Pour terminer, comparons les valeurs simulées du facteur de concentration pour L =
100mm avec la valeur expérimentale obtenu plus haut, afin de vérifier le choix de nos
parametres de simulation :

(pr = 1, a=20 8,9

opr =1, a=1,321073ecm™t |79
épr, =0,95, a=0 8,1
épr=0,95, a=1,32.103cm ™" | 7,2
C'mesuré 9,7

De facon tout a fait anormale, la valeur expérimentale est supérieure aux valeurs simulées
quel que soit le choix de parametres. Elle est notamment environ 9% plus élevée que la
configuration d’un concentrateur sans pertes ¢pr, = 1 a = 0. Bien que cette écart soit dans
I'ordre de grandeur de précision de nos mesures (= 10%), ce résultat reste relativement
déstabilisant. Comme nous le verrons dans la section suivante, une explication possible a
cet écart est I'existence d’un défaut de parallélisme de la face de sortie. Si celle-ci n’est pas
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parfaitement a 90° des autres faces, elle devient une voie possible d’extraction des rayons
piégés. A cela peut aussi s’ajouter une extraction par les arrétes qui sont pour certaines
légerement abimées, on pourra par exemple constater sur la photo 2.30 que certains coins
présentent des impacts liés aux manipulations successives. Par ailleurs, les simulations par
tracé de rayons (LightTools®)ne prennent pas en compte les phénomenes de diffractions
par les coins. Les rayons piégés pouvant diffractés par les coins méme en ’absence de
défauts, la proportion de rayons piégés est probablement plus faible en pratique que dans
nos simulations.

2.3.2.4 Performances du couple LED-LCI

Pour terminer cette premiere partie de notre sur le concentrateur luminescent en

Ce:Y AG, nous allons maintenant étudier I’association du concentrateur Ce:Y AG avec
nos LED.
L’utilisation des concentrateurs luminescents en tant que dispositifs d’illumination est in-
dissociable de la source d’excitation auxquels ils sont associés. Au-dela de la conversion
de longueur d’onde, 'essentiel de la plus-value apportée par 'utilisation d'un LC réside
en effet dans sa capacité a augmenter la brillance de la source d’excitation initiale, capa-
cité qui n’a un intérét que pour les sources ou 'usage d’un systeme optique classique est
inutile, autrement dit, les sources lambertiennes.

Une nouvelle définition du facteur de concentration :

Dans le cadre de cette association, nous allons voir qu’il est nécessaire de redéfinir le

facteur de concentration associé au LCI comme cela a déja été présenté dans la these
d’Adrien Barbet [9]. La définition initiale du rapport d’éclairement entre entrée et sortie
était cohérente dans le cadre d'un éclairement homogene de la face d’entrée d’un LSC par
le soleil, mais une telle définition ne s’intéresse finalement qu’au rayonnement incident
collecté et non a la source d’ou provient ce rayonnement. Si I'on considere 'exemple
pratique suivant, on constate que cette définition conduit a des conclusions pour le moins
étranges :
Prenons une seule de nos LED éclairant notre concentrateur dont la surface d’entrée
est S;, = 100mm x 9mm et la surface de sortie S, = 1mm X 9mm. Le facteur de
concentration géométrique est ici G = 100, et ’éclairement FE;, sur la face d’entrée du
concentrateur correspond au rapport :

By = PgED (2.100)

Avec Pripp la puissance émise par la LED.

Si 'on s’intéresse maintenant & la LED elle-méme accolée au concentrateur luminescent.
Sa surface d’émission Spgp = 1mm x Imm correspond aussi a la surface éclairée du
concentrateur, et ’éclairement associé est alors Frpp = Prpp/Srep, c’est a dire un
éclairement 900 fois plus élevé que I’éclairement F;, calculé pour la définition traditionnelle
du facteur de concentration. En remarquant que I’éclairement E,,; sur la face de sortie
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du concentrateur reste lui inchangé, on constate que les deux facteurs de concentration
obtenus sont reliés par la relation :

C = 900Cgp (2.101)

Avec C = Egy/Eip, le facteur de concentration traditionnel et Crpp = Eppp/Fi, le fac-
teur de concentration défini a partir de l’éclairement d’une LED.

Ces deux définitions conduisent a deux résultats totalement différents pour un meéme
concentrateur qui n’est pas plus efficace dans un cas que dans 'autre. Il parait en fait
erroné de considérer la concentration réalisée par l'entiereté du LC quand seule une tres
faible portion est en réalité effective. Dans le cas d'un éclairement partiel d'un concen-
trateur, seule la surface effectivement éclairée du concentrateur doit étre prise en compte
pour éviter tout résultat absurde : un concentrateur deux fois plus long qu'un autre et
éclairé par une méme LED ne conduit pas a une densité de puissance deux fois plus im-
portante.

De plus, dans le cas des LCI, ce n’est pas seulement la capacité de concentration
du concentrateur luminescent qui nous intéresse mais plutot I’amélioration de la source
initiale par ’ajout du concentrateur, autrement dit de répondre a la question : De combien
augmente-t-on [’émittance d’une LED par l’ajout d’un concentrateur luminescent ?. 1l est
donc nécessaire de ne pas considérer uniquement le concentrateur (sa surface éclairée et sa
surface de sortie), mais d’inclure aussi la source elle-méme a la définition d’une nouvelle
grandeur caractérisant le dispositif source-concentrateur dans son ensemble. Nous pouvons
pour cela définir un nouveau facteur de concentration Cj,,,... de la maniere suivante :

Dou
Csource - ! (2102)

DSOU/”CE

Avec Dgyyree la densité de puissance de la source d’excitation et D, la densité de puis-
sance disponible sur la surface de sortie du LCI.

Ce nouveau facteur de concentration est un rendement en densité de puissance de ’en-
semble du systeme LED-concentrateur.

Mesure expérimentale de ’association LED-concentrateur :

Nous avons caractérisé le facteur de concentration obtenu pour un LCI éclairé par LED
a l'aide, une fois encore, de notre sphere intégrante (figure 2.36). Les expérimentations
ont été menées par nos soins dans les locaux de notre partenaire, EFFILUX, qui a réalisé
et fourni le module d’éclairage par LED présenté a droite de notre photo.
Ce module était composé de 280 LED réparties sur 8 lignes et 35 colonnes. Ces LED
sont identiques au modele présenté dans le chapitre précédent (LED Z), c’est a dire de
dimensions 1mm x Imm et de longueur d’onde d’émission 445nm. En pratique, les LCI
utilisés ne faisant que 5cm de long (ils ont été découpés pour d’autres expériences), nous
pouvions les éclairer intégralement sur L = 42mm en utilisant uniquement 168 LED
(6 lignes de 28) sur les 280 disponibles. Elles étaient pilotées électriquement de fagon a
obtenir des pulses de 100us a une fréquence de répétition de 10H z sous 125mA.

Dans ces conditions, la puissance moyenne mesurée en sphere intégrante sur un échan-
tillon de 9 LED s’élevait a 1,2.10"'mW par LED (de 1mm? de surface émissive) soit
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FIGURE 2.36 — Photo du montage de mesure en sphere intégrante d’un
LCI excité par un module de 168 LED a 445nm.

19,6mW incident sur le concentrateur. La puissance extraite mesurée s’élevait alors a
2, 4mW en sortie de concentrateur, soit un éclairement de 2,7.10~'mW.mm=2 sur la
face de 9mm? de ce dernier. Le facteur de concentration nouvellement défini vaut alors
CrLep = 2,2, ce qui est a comparer au facteur de concentration C' = 5,4 obtenu avec une
excitation par diode laser.

Comme nous 'avons expliqué, ces deux facteurs caractérisent des situations différentes et
ne sont donc pas comparables en tant que tels. Les LED ayant une surface d’émission de
1mm?, la longueur totale de LCI réellement excitée est ici de 28mm soit 1,5 fois moins
que les 42mm disponibles. De méme la largeur excitée n’est que de 6mm pour 9mm de
concentrateur

Une astuce de comparaison possible :

Afin de comparer ce qui comparable, nous proposons de calculer le facteur de concen-
tration d’un concentrateur parfaitement adapté a la surface d’émission des LED, c’est a
dire dont la surface d’entrée serait de dimension 28mm x 6mm, et de surface de sortie
de Imm x 6mm (I'épaisseur est bien str inchangée). Une fois ce facteur de concentration
calculé, il peut étre extrapolé a un concentrateur de longueur 4,2cm correspondant a
notre mesure expérimentale par diode laser de fagcon a obtenir un facteur de concentration
"équivalent” Cpg,, de notre LCI & partir de la mesure de Crgp.

En ré-évaluant les densités de puissance au jour de ces nouvelles dimensions, la densité
de puissance incidente est identique & celle des LED soit 1,2.10'mW.mm ™2 et la den-
sité de puissance en sortie est maintenant de 4.10~'mW.mm =2 : on obtient un facteur de
concentration de 3, 33.

En rappelant que la longueur de 28mm ainsi considérée est 1,5 fois plus courte que la
longueur du concentrateur étudié expérimentalement, nous obtenons finalement un fac-
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teur de concentration équivalent de valeur C,, = 5,0. Cette valeur est bien plus proche
du facteur C' = 5,4 obtenu expérimentalement avec une diode laser.

2.4 Vers une optimisation pour l’'illumination

Lorsque 'on souhaite utiliser un concentrateur luminescent en tant que source de
lumiere, la problématique principale qui s’ajoute aux contraintes classiques des LC est la
difficulté a faire sortir le rayonnement efficacement du concentrateur. L’étude que nous
avons effectuée sur les rayons piégés a mis en avant 'impact majeur que le confinement
en 3D des rayons peut avoir sur la puissance récupérable en sortie de concentrateur.
Nous avons déja évoqué la possibilité d’introduire un matériau d’adaptation d’indice afin
d’améliorer la transmission du rayonnement vers un autre milieu de propagation. Nous
allons dans un premier temps utiliser cette idée en association avec le LCI en C'e:Y AG dont
les performances ont été mesurées précédemment afin de pomper un milieu amplificateur.

2.4.1 Le laser pompé par LED assistées par concentrateur

L’ensemble des résultats expérimentaux présentés dans cette section ont été obte-
nus par Adrien Barbet au Laboratoire Charles Fabry dans le cadre du projet commun
EDELVEIS [9]. IIs mettent en application les résultats de notre étude du concentrateur
luminescent en Ce:Y AG présentée précédemment ainsi que des résultats simulés sur la
vidange par adaptation d’indice (c¢f 2.4.4).

Comme nous ’avons vu dans le chapitre précédent, pomper un laser directement avec
des LED se révele particulierement difficile en raison de la faible densité de puissance de
ces sources. Cette difficulté est a I'origine de 1'idée proposée par Yang et al d’utiliser un
concentrateur luminescent pour augmenter la densité de puissance disponible et espérer

dépasser le seuil laser [71]. Dans I'architecture qu’ils avaient étudiée, la cavité laser était
une structure DFB [20] réalisée a partir du semi-conducteur organique MEH-PPV. Ce
type d’architecture autorise des seuils laser particulierement bas [29], [137] ce qui en fait

une excellente option pour espérer réaliser un laser a partir de LED comme source de
pompe (voir chapitre précédent, section 1.1.3). Malgré ces avantages et la réalisation d’un
concentrateur a partir d’'une couche mince de plusieurs microns de SU-8 dopé coumarin
(la coumarin 334 et la coumarin 6 ont été testées), Yang n’avait pas réussi a passer le seuil
laser sous une excitation par LED.

Cette idée a néanmoins largement suscité notre intéret, et suite au succes du pompage
direct par LED (et & température ambiante) d’un cristal de néodyme vanadate rapporté
par Barbet et al [37] et aux résultats discutés précédemment sur les monocristaux de
Ce:Y AG, il a été possible d’envisager la mise en place d’une architecture de pompage par
LED assistées par un concentrateur luminescent. Outre le succes du pompage direct, le
néodyme vanadate possede aussi un spectre d’absorption significativement recouvert par
le spectre d’émission de nos LCI comme en atteste la figure 2.37. C’est un matériau laser
parfaitement adapté a 'utilisation d’un concentrateur en Ce:Y AG, et grace au facteur de
concentration de ce dernier, nous pouvons espérer des performances lasers bien supérieures
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a celles obtenues en pompage direct.
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FIGURE 2.37 — Spectre de fluorescence du LCI en Cérium YAG, super-
posé a l’absorption du cristal de néodyme vanadate utilisé dans la cavité
laser. Image issue de la thése de Barbet [I]

En figure 2.38 est présenté un schéma du montage réalisé au Laboratoire Charles Fa-
bry. Le LCI utilisé est I'un des deux monocristaux de Ce:Y AG présentés plus haut (de
dimension 1mm x 9mm x 100mm) qui est positionné de fagon a ce que sa face de sortie soit
en contact avec un matériau d’adaptation d’indice lui méme collé au cristal de néodyme
vanadate a pomper. Notre concentrateur est excité a I’aide de deux modules de LED dé-
veloppés spécifiquement par EFFILUX et disposés en face de chacune de grandes faces du
concentrateur (voir figure 2.38). Chaque module comportait initialement 12 matrices de
25 LED chacune soit 300 LED au total, mais suite a une utilisation prolongée du systeme
seules 14 matrices (sur les 24 disponibles) étaient effectivement opérationnelles pour les
résultats qui suivront. Les LED utilisées étaient un modele de LED Z (Imm x 1mm)
présenté dans le chapitre précédent mais dont la longueur d’onde d’émission était choisie
a 430nm. On notera que cette longueur d’onde n’est pas optimale pour I'excitation du
Ce:Y AG, en effet, ces modules étaient initialement prévus pour différentes expérimenta-
tions ce qui a motivé un choix de LED convenables pour chacune.

Les LED sont controlées par une électronique congue elle aussi par EFFILUX afin
d’obtenir des pulses de 100us a une fréquence de 100H z. Bien que dans le cas d’un laser
inorganique le matériau amplificateur n’'impose pas de restriction en terme de temps de
pulse (a la différence des milieux organiques affectés par la création d’états triplets), c’est
ici la thermique des modules de LED qui est limitante, rendant une utilisation en continu
des LED impossible malgré la présence d’un circuit de refroidissement a eau. Dans ces
conditions d’utilisation, chaque LED fournit une puissance de 1,86W créte soit une puis-
sance totale d’environ 650 pour nos 350 LED réparties de chaque coté du concentrateur.
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FIGURE 2.38 — Schéma du montage de pompage par LED assistées par
concentrateur d’une cavité ¢ base d’un cristal de néodyme vanadate.

Nos LED ayant une surface émissive de 1mm x 1mm, la densité de puissance incidente
est Dppp = 1861 /cm?, ce qui nous a permis d’obtenir un éclairement E,,; = 480W/cm?
sur la face de sortie du LCI.

Ces mesures nous permettent d’évaluer un facteur de concentration Cpgp défini par
la relation suivante :

E out

Drep

CrLep = (2.103)
Nous obtenons alors Crgp ~ 2,6 qui, comme expliqué dans la section précédente, est
naturellement plus faible que le facteur de concentration C' = 9,7 mesuré expérimenta-
lement a partir d'un éclairage homogene sur ’ensemble du monocristal de 10cm de long.
En raison du packaging des LED ainsi que des distances de séparation entre elles, le taux
de surface effectivement émissive est ici seulement de 19,4% ce qui est particulierement
faible.

L’ajout du concentrateur permet donc de multiplier par 2,6 la densité de puissance fournie
par les LED, le couple LED-concentrateur constitue donc bien une source de pompage
plus efficace que le pompage direct du matériau a ’aide de ces méme LED.

Par ailleurs, ces valeurs sont obtenues pour une extraction dans l'air, c’est a dire une
configuration loin d’étre optimale de part la proportion de rayons piégés qu’elle entraine.
En considérant le fait quun cristal de Nd:Y'V O, (matrice d’yttrium vanadate) possede
un indice de réfraction d’environ nyyo, =~ 2,02 [111], on doit s’attendre a ce que 'ex-
traction du rayonnement du concentrateur dans ce milieu amplificateur soit nettement
meilleure grace a 'absence de réflexion totale (couplage optique vers un matériau d’indice
de réfraction plus élevé). Obtenir un tel couplage nécessite néanmoins un contact parfait
entre les deux matériaux qui est particulierement difficile a réaliser expérimentalement en
raison de la faible surface de contact entre les deux.

Dans cette situation, le moyen le plus efficace de supprimer toute interface d’air entre
LC et milieu laser est d’introduire un milieu intermédiaire dit d’adaptation d’indice. L’idéal
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serait ici d’avoir un matériau dont 'indice de réfraction n,,. respecte la condition :

Neone < Mimat < Nyvo, (2104)

Nous n’avons pas pu trouver de matériau facilement applicable respectant cette condition a
I'exception de liquides d’indice [138] & base d’arsenic (AsBrs) et donc hautement toxiques.
La mise en place d’une telle expérience sous hotte n’étant pas possible, il leur a été
préféré une colle optique transparente (Vitralit VBB-1) d’indice de réfraction ng,,,; =~ 1, 45.
Cette solution, loin d’étre optimale, permet néanmoins de diminuer considérablement la
quantité de rayons piégés et Adrien Barbet a pu évaluer par simulation une amélioration
d'un facteur 2,5 de la puissance couplée dans le cristal d’yttrium vanadate, soit 107
disponibles (ou encore une énergie de 10,7mJ). Il est important de noter que le matériau
d’adaptation d’indice doit aussi pouvoir supporter des températures élevées et/ou étre
d’une transparence la plus grande possible afin d’éviter une combustion induite par la
forte densité de puissance en sortie de concentrateur ce qui limite encore le choix de
matériaux possibles.
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FIGURE 2.39 — Courbes d’évolution de l’énergie laser en fonction de
I’énergie de pompe couplée dans le concentrateur et obtenues pour diffé-

rentes transmission T des coupleur de sortie. Image issue de la thése de
A.Barbet [9].

Avec les résultats laser présentés en figure 2.39, on constate que grace a ce dispositif
de pompage par LED assistées par concentrateur luminescent, le seuil laser autour de
2mJ (pour les coupleurs de sortie les plus faible) est confortablement dépassé. Le cou-
pleur de sortie a 3% a permis d’atteindre I'énergie laser la plus élevée avec une valeur
Elaser = 360 pour une énergie couplée de 10,8m.J, soit une efficacité de 3, 3%.
Néanmoins, les performances de ce premier dispositif sont loin d’étre optimales notamment
en raison du décalage spectral entre I’émission des LED et ’absorption du concentrateur
déja évoqué, mais aussi en raison du taux de remplissage du module de LED. EFFILUX
a nettement optimisé ce parametre au cours de ces trois dernieres années jusqu’a réussir
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a obtenir un taux de remplissage de pres de 41% utilisé notamment pour 'obtention d’un
laser Q-switché pompé par LED assistées par concentrateur [139].

Nous pouvons aussi ajouter qu'un matériau d’adaptation d’indice plus efficace et respec-
tant les conditions énoncées précédemment aurait pu étre trouvé en la résine SU — 8.
Cette derniere n’a pas été privilégiée par peur d’une difficulté a nettoyer les monocristaux
en cas de tentatives de décollement.

2.4.2 Améliorer ’extraction a ’aide d’une surface de sortie dé-
polie

L’utilisation d'un matériau d’adaptation d’indice a montré sa contribution dans le
cadre du pompage laser par concentrateur, mais on comprend rapidement la limite de
cette solution lorsque 1’on souhaite utiliser le rayonnement émis par un LCI pour éclairer
une zone éloignée de I'espace : la propagation des rayons dans I’air est inévitable. Casser
le confinement et permettre aux rayons piégés de sortir est alors une condition nécessaire
a I'obtention d’un LCI efficace.

Dans un papier théorique de 1982 [140], Yablonovitch étudie la possibilité d’utiliser
une surface d’entrée rugueuse afin d’améliorer la transmission d’'un rayonnement incident
de 'air vers un milieu d’indice n. Bien que cette idée ait été pensée avec I'objectif inverse
du notre puisque le but est ici de faciliter I'entrée de la lumiere dans le matériau au lieu
de la faire sortir, la problématique est proche et un domaine particulier de la recherche,
la fabrication de LED, a d’ailleurs repris cette idée pour répondre a un défi bien connu :
extraire 100% de ’émission du semi-conducteur hors de la LED [111]. Le concept sous-
jacent est le méme, casser la forme symétrique du milieu pour supprimer les réflexions
totales et envoyer plus de rayons dans les cones d’échappement. Si la “déstructuration”
conduit & une distribution ergodique® des rayons, I’ensemble du rayonnement présent
dans le milieu finira par sortir. Schnitzer et Yablonovitch ont ainsi montré que texturer
une surface est un moyen efficace de redistribuer aléatoirement le rayonnement et donc
d’extraire le rayonnement émis dans une LED [112] (voir figure 2.40). Cette idée a tres
largement été utilisée et différentes études aussi bien théoriques ([113], [144]) qu’expéri-
mentales ([115], [110]) sont venues compléter les résultats de 1993. On remarquera que
la technique généralement utilisée pour texturer la surface consiste a réaliser une gravure
“naturelle” a 'aide d'un gaz. Comme nous ’avons déja constaté, la réabsorption est aussi
une méthode de redistribution aléatoire du rayonnement mais de maniere relativement
inefficace en raison du rendement quantique de fluorescence qui s’applique systématique-
ment a chacun des évenements de réabsorption.

On notera que malgré la méme problématique d’extraction de la lumiere, notre géométrie
de travail est sensiblement différente puisque notre surface d’extraction n’est pas la grande
surface comme pour les LED/OLED, mais 'une des tranches du concentrateur lumines-
cent. Nous devons par ailleurs étre conscients que bien qu’une rupture de la symétrie du
concentrateur soit nécessaire pour favoriser I’extraction par notre face de sortie, elle risque

29. Une distribution ergodique est une distribution pour laquelle le temps de parcours moyen de la
trajectoire des rayons dans la structure est égale a la moyenne dans ’espace des phases. Autrement dit,
un rayon, a moins de sortir, explorera toutes les possibilités d’orientation et de position dans le milieu.
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aussi de favoriser la sortie par les autres faces. Cela rend difficile ’application directe des
résultats théoriques des études mentionnées plus haut ([143], [114]).
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FIGURE 2.40 — Schémas de la propagation d’un rayon dans la struc-
ture classique d’une LED constituée de la superposition d’un réflecteur,
de Uhétéro-structure d’indice n = 3,5, et du milieu de propagation (ici
Uair). Pour la propagation dans une structure planaire, la seule voie de
sortie d’un rayon réfiéchi est la redistribution angulaire permise par la
réabsorption (schéma du haut), alors que pour un milieu texturé la redis-
tribution a lieu pour chaque rencontre a l'interface air/hétéro-structure
(schéma du bas). Cette illustration est issue et traduite de ’article de
Schnitzer et al [1/2].

Rendre une surface aléatoire est efficace mais si nous suivons I’évolution des études
menées sur 'extraction du rayonnement pour des LED, nous constatons que structurer
la surface d’extraction a 1’aide de structures photoniques de taille inférieure a la longueur
d’onde peut aussi étre une méthode efficace [111]. Des travaux ont par exemple été rap-
portés sur des nano-structurations (de 'ordre de la longueur d’onde) par réalisation de
motifs périodiques par dépdts [117], ou encore par réalisation de réseaux de diffraction
[118]. La mise en place de ces techniques est néanmoins complexe avec nos concentrateurs
d’une part parce que nano-structurer des matériaux cristallins nécessite un équipement de
gravure adapté, mais aussi parce que les phénomenes d’interférences sur lesquels reposent
I’amélioration de l'extraction sont dépendants en longueur d’onde (or nous avons vu que
le spectre d’émission du Ce:Y AG est large de plusieurs dizaines de nanometres).

Le moyen le plus simple auquel nous avons pensé pour texturer nos monocristaux
de YAG a été de dépolir la tranche de sortie. A cet effet, nous avons fait retravailler les
deux cristaux de Ce:Y AG étudiés plus haut par l'opticien du LPL (Thierry Billeton).
Apres avoir coupé les barreaux en leur milieux® et repolis 'un d’entre eux en tant que
concentrateur de référence, il a réalisé 5 dépolis successifs (a 'aide de poudres de carbure
de bore et d’oxyde d’aluminium de granulométrie de plus en plus élevée) afin d’augmenter
progressivement la diffusivité des faces de sortie.

Dans un premier temps, nous avons caractérisé ces dépolis a I’aide d’observations AFM
(microscope a force atomique) grace a l'aide d’Alexis Garcia-Sanchez (ingénieur d’étude
au LSPM) dont une partie des prises de vues sont proposées en figure 2.41. Les différences

30. Le découpage, du fait de ’épaisseur de la scie utilisée, ronge environ 2mm de matériau. Les 4
barreaux finalement obtenus font 49mm de long.
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FiGURE 2.41 — Images AFM des surfaces de YAG aprés différentes
étapes de dépolis. Un profil de surface typique de chaque échantillon
est aussi proposé ainsi que la valeur RMS correspondante caractérisant
les variations de hauteur associées. On notera que les cristaux utilisés
pour ces images proviennent de cristaux de YAG dopés Néodyme dont
la dureté est similaire a nos cristaur de YAG dopé Cérium.
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entre les textures de surfaces induites par les différents dépolis sont bien visibles. Sans
rentrer dans le détail (largement hors de mon domaine de compétence) on constate que
chaque dépoli augmente la rugosité de surface et conduit a des motifs aléatoires de plus
en plus larges et hauts pour les surfaces les plus dépolies.

L’influence de chaque dépoli sur la propagation des rayons a ensuite été caractérisée a
I’aide de mesures de puissances en sphere intégrante identiques a celles effectuées sur les
concentrateurs polis. Nous avons rapporté dans le tableau ci-dessous les gains de puissance
mesurés par rapport a la mesure de référence effectuée sur barreau de référence (poli) de
dimension Imm x 9mm x 49mm, ainsi que les valeurs RMS caractérisant ’amplitude de
la rugosité apportée par les dépolis successifs. On notera que le facteur de concentration
de ce demi-barreau s’éleve a C' = 5,1 soit une valeur presque deux fois plus faible que
pour le barreau initial, ce qui est tout a fait cohérent.

Niveau de dépoli poli
Poudre de polissage | -

dépoli 1 \ dépoli 2 \ dépoli 3
Carbure de bore

dépoli 4 \ dépoli b
Oxide d’aluminium

Granulométrie - F800 F600 F320 | WCA15 | WCA12
Pdépoli/Ppoli 1 172 173 174 175 ]-75
Valeur RMS (nm) 4 80 320 360 - 430

L’échantillon “dépoli 47 a été abimé avant son passage a ’AFM, sa rugosité n’a pas été
mesurée. L’extraction augmente progressivement avec la rugosité de la surface jusqu’a
permettre de récupérer 50% de puissance supplémentaire par rapport au barreau poli de
référence. Une fois passé le dépoli 4 nous observons une saturation du gain certainement
liée a variation non significative de la rugosité de surface (valeur RMS supposé autour de
400mm). Les étapes de dépolis ne diminuant pas sensiblement la longueur des barreaux
(< 1mm), nous pouvons directement transposer ce gain de puissance au facteur de concen-
tration. Les dépolis maximum permettent ainsi d’atteindre un facteur de concentration
de C' = 17,6 avec des barreaux de 49mm de long.

2.4.3 Biseauter un LCI

La nano-structuration de la face de sortie étant difficile a mettre en place pour nous,
nous avons décidé de prolonger nos travaux en étudiant plutot la possibilité de modifier
macroscopiquement (> a quelques microns) la tranche de sortie de nos LCI pour en
améliorer I'extraction. Une fois de plus, cette approche a été étudiée dans le domaine des
LED ou elle est vue comme une alternative aux approches précédentes qui ont pour défaut
d’engendrer un grand nombre de passage du rayonnement réfléchis/diffus/diffracté dans
I’empilement de la LED. Différentes solutions ont été proposées allant des plus simples telle
l'utilisation de lentilles [119], a des modules d’extraction par gradient d’indice nettement
plus complexes [150)].

Le domaine tres jeune d’étude sur les LCI a aussi conduit a de premieres idées ingénieuses
comme l'utilisation d’'un CPC en sortie de concentrateur [110], [91] (figure 2.42). Nous
avions déja évoqué le CPC en tant que dispositif de collecte pour des concentrateurs
solaires, mais Roelandt et al ont ici inversé I'idée pour l'illumination. Positionner un CPC
sur la tranche de sortie*! leur permet non seulement d’améliorer 1'extraction de leur LCI,

31. Je souligne ici que la résine SU-8 utilisée dans le chapitre précédent peut constituer une colle efficace
entre un concentrateur cristallin et une optique de sortie.
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également constitué d'un cristal de YAG *2, mais aussi de rendre la lumiere extraite plus
directive . Le CPC augmente a la fois ’éclairement de la source d’excitation initiale mais
aussi sa brillance : le LCI devient ici un complément parfait aux LED lambertiennes. Nous
ajouterons aussi que les LED pouvant étre disposées en grand nombre, elles deviennent
completement adaptables a la taille du concentrateur selon sa longueur, ce qui permet
d’obtenir des dispositifs d’illumination adaptable et pour des cas extrémes, de tirer le
maximum de performances des LCI.

miroir . y
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FIGURE 2.42 — Schéma du principe d’extraction de la luminescence d’un
Lumirod a Uaide d’un CPC. Image traduite de la publication de Roelandt

et al [110].

L’approche que nous allons présenter ici n’a pas pour objet de proposer un nouveau
schéma d’extraction plus efficace mais plutot une solution extrémement simple qui soit
analysable par des raisonnements d’optique géométrique et notamment par le formalisme
de la sphere des angles présenté au début de ce chapitre. Nous sommes ainsi partis de
I'interrogation suivante : quelle est la modification géométrique la plus simple qui permet-
trait de rompre la symétrie de notre concentrateur luminescent en C'e:Y AG de forme de
pavé? La réponse que nous nous proposons de développer ici est de biseauter le LCI de
maniere a incliner I'une des faces du pavé initial.

B=0° p=20° B=40° p=60°

FI1GURE 2.43 — Photo des quatre barreaux de YAG dopé Cérium d’angle
de biseau = 0°, f =20°, =40° 5 =60° (de gauche a droite).

32. Leur étude est réalisée a partir d’un dispositif fourni par Philips composé d’un cristal de YAG dopé
appelé “Lumirod”. Sous le terme Lumirod se cache peut étre un concentrateur Ce:Y AG mais le dopage
au cérium n’est pas mentionné explicitement.
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Les concentrateurs utilisés pour cette étude ont été repris de 1’étude précédente et

retravaillés pour étre biseautés selon trois angles § de valeurs différentes telles que pré-
sentées sur les photos en figure 2.43. Le concentrateur d’angle § = 0° correspond a la
géométrie standard pavé et constitue, comme précédemment, le LCI de référence pour
notre étude.
Apres avoir expliqué, a l'aide de la représentation dans ’espace des (E) le processus d’ex-
traction induit par I'introduction d’un biseau, nous rapporterons nos résultats expérimen-
taux d’'une part sur le gain de puissance obtenu, et d’autre part sur la modification du
profil d’intensité du rayonnement extrait.

2.4.3.1 Augmentation de la puissance extraite

Analyse théorique sur la sphére des angles

Afin d’appréhender le probleme proposé ici, commencons par nous replacer dans ’espace
des (l; /ko). Dans cet espace, nous avions vu que I'ensemble des directions d’émission du
rayonnement pouvait étre représentée sous la forme d’une sphere de rayon ng.,. (I'indice
de réfraction du concentrateur). La contrainte de réflexion totale induite par la différence
d’indice avec le milieu d’immersion d’indice ng se représentait a travers 'intersection de
cette sphere avec le cube de demi-coté /N2 — no?, ainsi, les conditions d’échappement
des rayons par les 6 faces du concentrateur se traduisaient par 6 calottes sphériques selon
les 6 faces du cube. Qu’advient-il de ces surfaces lorsque 1'on biseaute le pavé initial ?

Biseauter I'une des 6 faces revient en fait a incliner I'interface air/concentrateur de
cette méme face (notre face d’extraction), et consécutivement a incliner la calotte asso-
ciée comme représenté sur la figure 2.44. A premiere vue les deux conséquences dune
telle inclinaison sont un recouvrement avec la calotte supérieure (+k,/kg), et 'accrois-
sement de la zone “piégée” sous la calotte (zone de couleur violette). L’accroissement de
la zone associée aux rayons piégés est directement problématique puisque par définition,
ces rayons ne peuvent pas sortir lorsqu’ils atteignent la face inclinée. Pour ce qui est du
recouvrement entre les deux calottes d’échappement, la calotte concernée est associée a
I'une des grandes faces du LCI, en conséquence, la zone angulaire partagée sera préféren-
tiellement vidangée par cette grande face les rayons ayant statistiquement plus de chance
de la rencontrer. Finalement, nous pourrions conclure que la zone angulaire associée a la
face de sortie étant rétrécie, biseauter le concentrateur est préjudiciable a I'extraction du
rayonnement.

En réalité, on constate aussi que la calotte inclinée recouvre maintenant la direction des
rayons anciennement piégés dans le LCI pavé. Or en tenant compte de la réflexion sur les
autres interfaces, cette zone deviendra alternativement la zone (1), (2), ou (3) : 'interface
inclinée peut aussi extraire les 3 autres zones piégées. Ceci peut aussi s’interpréter en
considérant 'image de la calotte de sortie inclinée par les différentes réflexions (trait en
tirets noirs sur le schéma). Selon la taille angulaire des zones piégées (autrement dit la
qualité du confinement optique dans la matrice), le gain en puissance permis par I'extrac-
tion de ces zones peut étre considérable. Cela fait apparaitre que pour qu’'un rayon soit
réellement piégé, il doit étre stable (revenir au méme point de la sphere) apres réflexions
successives (k, <> —k;, k, <> —ky, k., < —k,). A un rayon piégé est donc associé un
parallélépipede dont tous les coins doivent faire partie de zones non extraites. On voit
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qu’il suffit de pencher une calotte pour que de tels rayons n’existent plus pour une grande
partie de I'espace des k.

Ce phénomene est bien str vrai pour toutes les calottes d’extraction et notamment les
calottes des grandes faces. Il est alors nécessaire de considérer toutes les images des diffé-
rentes calottes sur notre sphere, par exemple (*) 'image en tirets rouges de la calotte de la
face du bas (en (—k,)) par l'interface inclinée. On constate alors que toutes les directions
piégées (en couleur violette) pourront sortir, a 'exception de celle présente dans le cercle
en pointillés. En conclusion, I'extraction des rayons piégés sera partagée entre la face de
sortie inclinée et face inférieure du concentrateur.

Plan (k,, k,) Plan (k,, k,)
Image par,réflexion des . directions axe de symétrie k;
calottes d’échappement o anciennement piégées du biseau ko

.

A
Calottes des plans ke
orthogonaux ko
(non visibles)
 Z R
Espace des k /\
limite des directions extraites /
dans les plans orthogonaux \
Espace réels / ——

FIGURE 2.44 — A gauche est schématisée l'influence d’un biseau d’angle
0 sur une vue de coupe dans le plan (ky,k.) de la sphére des angles. Les
calottes vertes représentent les calottes d’échappement et la zone violette
la direction des rayons piégés. Voire texte pour (*), (1), (2), (3).

A droite est représentée ’évolution d’une direction initiale (point rouge),
qui finit par sortir par la calotte inclinée apreés de multiples réflexions. Le
tracé de rayons correspondant dans l’espace réel est proposé en dessous.

Biseauter un pavé, méme d’'un angle minime, permet de tendre vers une distribution
ergodique du rayonnement : un rayon, quelle que soit son orientation, finira donc par
sortir par I'une ou 'autre des six faces du concentrateur (a I'exception de la zone violette
a l'intérieur du cercle en pointillé, le biseau n’étant réalisé que dans une seule dimension).
La zone d’extraction globale est plus facilement visible sur le plan de coupe orthogonal
(ky, k) (figure 2.45). Cette vue nous permet de réaliser le calcul de la proportion de rayons
toujours piégés qui correspond a la soustraction de la calotte d’extraction dont ’angle so-
lide Q¢chappement €St délimité par 6., a la calotte d’angle solide €2, délimitée par § — 0cpi;.
En rappelant qu’un angle solide €2 délimité par 6 peut s’exprimer selon la relation suivante :

0 =27(1 — cos(0)) (2.105)
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Plan (k,, k,)

ko rayons piégés
ecrit,// ; \
ecrit E
- k}’
Directions vidangées apres ko
réflexions multiples 1T :
_%otte en (+k,)

inchangée par le biseau

FIGURE 2.45 — Vue en coupe dans le plan (ky,k.) de la représentation
dans Uespace des (k/ko). La calotte d’extraction en (+ky ) est représentée
en trait plein, et la limite des rayons piégés correspondant au cercle
pointillé en figure 2.4/ est ici aussi en pointillée.

Q1 est défini par la relation suivante :
Qy =27 cos(0erit) (2.106)

Et de méme, Qe¢cnappement €st :
Qéchappement = 2T COS(g — Oprit) = 2w sin(Oerit) (2.107)

On peut alors exprimer ;¢ 'angle solide correspondant aux rayons piégés selon la
relation :

Qpicges = 2m(coS(Oerit) — SIn(Oerit)) (2.108)

La proportion de rayons piégés n,¢q¢s est finalement obtenue avec le rapport sur I'angle
solide du demi-espace (le raisonnement est identique sur l’espace entier), c’est a dire :

Qpiégés

Npiégés = o (2109)

Relation que 'on peut exprimer a partir des indices de réfraction du concentrateur .y
et du milieu d’immersion ny :

2

) Ny

1— (2.110)

2
Necone Neconc

Pour un concentrateur biseauté en Ce:Y AG, la proportion de rayons piégés vaut npi¢ges =
29% quand elle s’élevait a pres de 52% pour un concentrateur non biseauté. Cette modi-
fication tres simple de la forme du concentrateur permet d’extraire pres de la moitié des
rayons piégés dans la matrice de YAG. IL est intéressant de remarquer qu’'un biseau selon
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deux dimensions permettrait de faire sortir la totalité des rayons émis dans le concentra-
teur luminescent.

Suite a ce premier apergu théorique, la question essentielle pour nous est maintenant de sa-
voir quelle proportion de ces rayons sort effectivement par la face de sortie (face inclinée).
Les résultats expérimentaux qui suivent montrerons que cela va entierement dépendre de
I'importance de 'angle # du biseau réalisé.

Résultats expérimentaux

Afin de vérifier cette amélioration de I'extraction des rayons piégés permise par l'in-
clinaison de l'interface de sortie, nous avons procédé a des mesures en sphere intégrante
selon un protocole identique a celui utilisé pour les barreaux standards et les barreaux
dépolis.

concentrateur

|
1 : :
Pz : Z;X 3
L ‘ Sphére intégrante

FIGURE 2.46 — Schéma simplifié de la mesure en sphére intégrante de la
puissance extraite pour les LCI biseautés.

On notera que les barreaux sont tous les quatre introduits dans la sphere de maniere a
conserver 4, 2cm de long excités par notre diode laser. Ceci nous a permis d’avoir environ
Tmm de barreau dans la sphere de maniere a ce que méme le biseau le plus incliné ne voit
pas son rayonnement bloqué par une paroi.

Comme schématisé en figure 2.46, la mesure en sphere intégrante nous donne acces a
la puissance P,,; correspondant a la somme des puissances extraites par toutes les faces
composant le bout du LCI inséré dans la sphere et notamment les puissances dites “up”
et “down” qui vont nous intéresser ici. N'ayant pas réussi a isoler de maniere satisfaisante
les deux faces d’intérét up et down dans notre montage **, nous avons décidé d’évaluer

33. L’'impossibilité d’ajuster le barreau vis a vis d’un éventuel cache une fois celui-ci introduit dans la
sphere est 'une des raisons rendant la mesure trop imprécise. De méme masquer les faces avec un scotch
opaque ou un feutre introduit, d’aprés mon expérience, un phénomene de vidange modifiant significati-
vement la puissance effectivement extraite.
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leur proportion grace a des simulations par tracé de rayons. Nous avons ainsi commencer
par comparer les mesures de P, pour les quatre angles de biseau § a des simulations
identiques a la situation expérimentale afin de vérifier la pertinence de notre outil de
simulation. Le bon accord entre expérimentation et simulation ayant été confirmé, nous
nous sommes ensuite entierement reposés sur les simulations pour obtenir séparément la
proportion de puissances extraites pour les autres interfaces. Les courbes rapportées en
figure 2.47 représentent 1’évolution des ratios de puissances P; (“i” étant la zone d’extrac-
tion considérée telle que représentée en figure 2.46) sur la puissance incidente Pj,.. Ces
ratios définissent donc des rendements en puissance et sont affectés par I’ensemble des pro-
cessus de pertes intervenant dans le concentrateur luminescent (la réabsorption, les pertes
linéiques...). La relation entre chaque courbe simulée correspond ainsi a ’égalité suivante :

Ptot = Pup + Pdown + résidu (2111)

Ou le terme résidu rassemble I'ensemble de la puissance s’échappant par les surfaces qui
ne nous intéressent pas situées a l'intérieur de la sphere intégrante c’est a dire :

résidu = Py+ P_,+ P, + P_, (2.112)

La position des surfaces (ou portions de surfaces) associées auzx puissance P,, P_,, P,, P_,
est représentée en figure 2.40.

e P, /P, expérimental

concentrateur inc

|

=

Ptot/Pinc

Pup/Pinc
Pclown/Pinc

Puissance concerné/P;, . (%)

résidu

0 10 20 30 40 50 60 70 80
Angle du biseau (°)

FiGURE 2.47 — Ewvolution des rapports des puissances extraites sur la
puissance incidente. Les quatre points noirs correspondent aux valeurs
expérimentales et l’ensemble des courbes reprennent les points simulés.
Les paramétres choisis pour les simulations sont ¢pr, = 0,95 et a =
1,32.103em 1.

Le premier constat que l'on peut faire est celui d’une trés bonne correspondance (écart
< £1%) entre la courbe simulée de P,/ Py (en rouge) et les valeurs expérimentales ob-
tenues avec nos biseaux a 'exception du barreau standard (8 = 0°). Pour ce dernier, on
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constate presque 20% de différence ce qui s’explique, comme nous ’avons vu plus haut,
par le fait que la moindre perturbation sur l'interface de sortie est une source d’extrac-
tion supplémentaire non prise en compte dans la simulation. Pour les autres biseaux, ces
défauts ont été supprimés par le travail de biseautage réalisé par notre opticien. On re-
marquera aussi que l'extraction des rayons étant nettement favorisée par l'inclinaison de
la face de sortie, I'influence de légers défauts de surface est moins visible sur les barreaux
biseautés.

On notera que plus le biseau est important plus la puissance totale extraite est impor-
tante avec une valeur pres de 2,5 fois plus élevée pour 5 = 80° que pour un barreau non
biseauté. Comme nous ’avons expliqué, la répartition de I'extraction sur chaque face varie
avec 3 (image des calottes dans I'espace des k /ko). On remarquera par exemple la présence
d’'un maximum de P,, a § = 50°. En observant la courbe de la puissance extraite par la
face down, on constate que la chute de P,, au-dela de 8 = 50° coincide avec 'augmen-
tation de la puissance extraite par la face down : pour un angle de biseau important les
rayons sont réfléchis par I'interface inclinée et sortent par la face du bas du concentrateur.
Malgré tout, biseauter le LCI permet toujours d’augmenter la quantité de rayons extraits
par la face de sortie. On retiendra qu’au maximum, la puissance extraite par la face utile
up est doublée puisque l'on passe de P,,/Pin.(0°) = 8,2% a P,/ Pin.(50°) = 16, 1%.

Biseauter un LCI permet bien d’améliorer I'extraction du rayonnement mais on re-
marquera aussi que cela entraine nécessairement un accroissement de la surface de la face
de sortie. Que devient alors le facteur de concentration ?

En notant S = e x [ la surface de la face de sortie du pavé standard, et Sz = eg x [ la
surface de la face de sortie inclinée (avec ez I’épaisseur de 'interface inclinée), la relation
qui lie ces deux grandeurs est :

S
% = wos(@)

En tenant compte de cette variation, le facteur de concentration Cs d'un concentrateur
biseauté peut étre calculé par la relation :

LP,
e Py,

(2.113)

Cs cos(/3) (2.114)
Les valeurs obtenues pour nos LCI de longueurs L = 42mm sont présentées en figure 2.48.
On constate que le facteur de concentration maximum est obtenu pour 5 = 40° avec une
valeur C'(40°) = 4,9, soit 1,4 fois plus que le facteur de concentration du barreau non
biseauté. De plus, au-dela de § = 60° le biseau nuit au facteur de concentration vis a vis
de I’éclairement potentiellement atteignable pour un barreau standard non biseauté.

Pour terminer, nous pouvons faire une rapide remarque sur 1’évolution de la courbe
du résidu associée a la puissance s’échappant par les faces sans intérét pour nous : les
tranches et la face supérieure. Ce résidu représente environ 10% de l'extraction totale,
ce qui est logiquement faible puisqu’il correspond a la puissance extraite par des faces
pour lesquels le phénomene de concentration est nettement plus faible et par conséquent
la densité de puissance qui s’échappe aussi.
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FIGURE 2.48 — Evolution du facteur de concentration Cg avec l’angle de
biseau pour un concentration de dimension 1mm X 9mm X 42mm.

En conclusion, biseauter un LCI permet de nettement améliorer I’extraction du rayon-
nement émis dans le concentrateur en permettant aux rayons initialement piégés de sortir.
Ce dispositif simple a réaliser est ainsi d’autant plus intéressant que l'indice de réfraction
du matériau de la matrice hote est élevé, c’est a dire responsable d’un fort confinement.
On notera néanmoins que cette augmentation de la puissance extraite pouvant aller jus-
qu’a un facteur 2,5, dans le cas des concentrateurs les plus biseautés, s’accompagne aussi
d’une augmentation de la surface de l'interface de sortie du fait de son inclinaison. En
terme de facteur de concentration le gain est alors moindre puisque 1’'on a simulé un fac-
teur de concentration maximum de 1,4 qui correspondait a un angle de biseau g = 40°.
Si I'on compare ces chiffres a ceux obtenus en dépolissant la surface de sortie, on constate
que le dépoli est certes moins efficace pour extraire le rayonnement piégé avec un gain
de puissance extraite de seulement 1,5, mais qu’en revanche, le facteur de concentration
étant lui aussi augmenté de 1,5, la densité de puissance finalement accessible sera plus
élevée que dans le cas du biseau. Heureusement, nous allons voir dans la suite que I'intérét
du biseau ne s’arréte pas uniquement a l’extraction du rayonnement piégés.

2.4.3.2 Etude sur le profil d’intensité

Tout comme pour 'idée du CPC, biseauter le pavé standard permet non seulement
d’augmenter la puissance extraite, mais aussi de modifier la répartition angulaire du rayon-
nement ainsi extrait, propriété qui peut se révéler particulierement intéressante pour des
applications a l'illumination ot on ne cherche pas toujours a travailler avec des sources
lambertiennes. Le rendement en puissance ou encore en densité de puissance (c’est a dire
le facteur de concentration), ne sont alors plus les seuls criteres pertinents pour caracté-
riser 'efficacité d'un LCI, il faut aussi considérer le gain en luminance du systeme. Afin
de répondre a cette nouvelle problématique, nous commencerons par présenter une ana-
lyse rapide du processus de rétrécissement angulaire du rayonnement extrait du LCI. Elle
nous servira ensuite a comprendre nos résultats expérimentaux qui consisteront en des
mesures directes des profils d’intensité en sortie des différents LCI biseautés. Ces mesures
seront 1a encore complétées par des simulations par tracé de rayons (toujours a 1’aide de
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Light Tools®).

Prévision analytiques sur la sphere des angles

En rappelant qu’on ne considere ici que les rayons totalement réfléchis, commencons
par observer en figure 2.49 la propagation en 2D de la condition de réflexion totale jusqu’a
'interface inclinée. Une fois parvenue a cette interface (notée up), le rayon est réfracté
selon un angle défini par la relation de Snell-Descartes, or 'angle d’incidence sur cette
méme interface est limité par ’angle 6.,.;; de réflexion totale au cours de la propagation
dans le LCI, le rayonnement extrait sera donc lui aussi angulairement limité par un angle
de sortie limite noté ici aygy,.

6 < 0. rayons partiellement réfléchis
a < ajy impossible

concentrateur

FIGURE 2.49 — Schéma de la propagation en 2D d’un rayon dans un
concentrateur biseauté.

Calculons oy, a l'aide du schéma détaillé proposé a gauche en figure 2.50. En notant
f T'angle du biseau nous pouvons exprimer 1'angle 6’ (angle réfracté de ay;,,) en fonction
de [ et 0.,.;; selon la relation suivante :

0' = boris = (5 = B) (2.115)
En appliquant la relation de Snell-Descartes on obtient :
SIN( i) = Neone SIN(B + Ocriy — g) (2.116)
Ou plus simplement :
Sin(im) = —Neone COS(B + Oerit) (2.117)

Nous pouvons appliquer cette relation a la matrice de YAG d’indice ny g ~ 1,84
biseauté a f = 60°, et a laquelle est associé un angle de réflexion totale 0..; = 33°.
L’angle de sortie s’éleve alors a «y;,, = 5, 7° soit une inclinaison tres proche de la normale
a l'interface. Tout le rayonnement propagé (dans le plan (k,, k.)) qui sort par 'interface
up est finalement contenu dans [ayy,, 7/2] soit moins de la moitié de I'espace angulaire
[—7/2, /2] possible en sortie du LCI.
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Comme pour toutes les autres interfaces du LCI, U'interface biseautée est-elle aussi
sujette a une possible réflexion totale, qu’advient-il alors du rayonnement concerné ?
Comme mentionné plus haut, U'inclinaison de l'interface (et de la calotte d’échappement
associée) agrandit la zone angulaire associée aux rayons piégés sous cette calotte : ce sont
les rayons réfléchis par 'interface. Par réflexion, ces rayons sont réorientés symétriquement
par rapport a la normale a l'interface de réflexion (ici I'interface inclinée). En considérant
I'image des autres calottes par cette méme symétrie, on retrouve le cas (*) de la figure
2.44, qui traduit en fait une vidange par la surface du bas. Cela correspond au tracé de
rayon effectué en 2D sur le schéma de droite de la figure 2.50 illustrant le mécanisme de
sortie par l'interface dite down.

concentrateur Oljim ;

i ecrit

Sortie par le haut:

FIGURE 2.50 — A gauche est dessiné un schéma détaillé de la propagation
(en 2D) du rayon sortant selon l'angle limite ayypy,.

A droite est détaillé le schéma nécessaire au calcul de Uangle limite o,
des rayons sortants par l'interface down.

Le cas d'un biseau d’angle 8 élevé (par exemple § = 60°) est ici particulierement
intéressant parce que les rayons réfléchis vont ensuite étre immédiatement vidangés par
la face inférieure. En effet, 'inclinaison minimale des rayons réfléchis par rapport a la
normale a la face inférieure (angle #) sur la figure 2.50) est fixée par la condition de
réflexion totale sur le biseau. On peut alors exprimer ] en fonction de 3 et 6..; avec la
relation suivante :

0 = 0.rss — (g —B) (2.118)

On constate finalement que ] = #" autrement dit 'angle de sortie o, de I'interface down
est identique a l'angle de sortie ay;,, de 'interface inclinée. On peut donc s’attendre a un
éventail d’angles de sortie tel que représenté en figure 2.51.

Montage expérimental :
Confrontons maintenant cette approche analytique a ’expérience.
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Qim

concentrateur 0 ]
crit| interface up

interface down

FIGURE 2.51 — Représentation des limites angulaires de l’émission sor-
tant par les interfaces up et down.

Nous avons mis en place le montage schématisé en figure 2.52 qui nous permet d’avoir
acces a I’évolution de lintensité I(«), avec o I'angle de rotation autour de la face de
sortie dans le plan k, = 0. La source d’excitation est ici une lampe blanche filtrée par un
monochromateur dont nous collimatons ensuite le faisceau de sortie a ’aide d’une lentille
cylindrique **. Nous avons utilisé cette source plutot quune diode laser afin d’observer
I'influence de la répartition des émetteurs dans le concentrateur sur la répartition angulaire
en sortie. En effet, en utilisant une longueur d’onde d’excitation centrée sur une longueur
d’onde peu absorbée, on obtient une répartition des émetteurs nettement plus homogene
que pour une longueur d’onde correspondant au maximum d’absorption du Cérium. Les
résultats de ces observations n’ont pas d’intérét pour la présente discussion et ne seront
donc pas discutés ici, ils nous ont néanmoins permis de comprendre la présence d’un
oscillation du profil d’intensité émis liée a un filtrage angulaire par “I’ouverture” de la
tranche de sortie (voir Annexe E).

L’intensité a ensuite été mesurée a 1’aide d’une fibre optique reliée a un puissance-metre
pointé sur le milieu de la face de sortie du concentrateur. Ce dernier constitue ’axe de
rotation autour duquel la fibre se déplace (en général sur 180°) pour mesurer I’évolution du
signal dans le plan k, = 0. Cette rotation est pilotée par une rotation mécanisée controlée
a l'aide d’un programme développé sur Labview et chaque point de mesure est séparé d'un
pas de rotation de 0,01° permettant une mesure précise de 1’évolution de I(«).

Comme nous pouvons le voir sur la figure 2.53, ce type d’expérimentation nécessite un
isolement le plus étanche possible aux signaux lumineux parasites. Ceci est d’autant plus
vrai que nous avons choisi de maintenir une distance concentrateur/fibre suffisamment
grande pour conserver le caractere quasi ponctuel de la surface de sortie pour quantifier
proprement I'intensité. On inclura dans ces signaux parasites, le signal d’excitation pro-
venant de la lampe blanche dont la diffusion sur les différentes mécaniques de support est
particulierement désagréable, ainsi que le signal lumineux émis par le LCI lui-méme. En
effet, I’ensemble du concentrateur émettant de la lumiere, il est indispensable de masquer
(sans contact avec le barreau) toutes les surfaces autres que le bout du concentrateur (&
la maniére d’'une mesure en sphere intégrante).

Pour terminer nous pouvons signaler la présence de deux lignes d’alignement a 'aide

34. Je tiens a souligner qu’en raison d’un diametre large de plusieurs centimetres en sortie de mono-
chromateur, 'optique de collimation doit étre significativement plus large que les optiques standards.
Nous avons utilisé pour I'occasion une lentille de 1929 dont les propriétés optiques n’ont pas viellit avec
le temps.
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Lampe blanche monochromateur masque Barreau
(49 x 9 x 1mm)

Fibre (= 1mm)
& Puissance meétre

centre-détecteur = 7cm

Rotation automatisée
Pas =0,01° ’

FIGURE 2.52 — Schéma du montage expérimental de mesure de l’intensité
I dans le plan k, = 0.

lampe blanche monochromateur lentille de mise en forme lignes d’alignements

—
=<

=)

Al

masques pour la ligne d’excitation axe de rotation masques pour le barreau

FIGURE 2.58 — Photo du montage expérimental de mesure de l'intensité
I dans le plan k, = 0. Les fleches rouges symbolisent les deux lignes
d’alignement du LCIL.

de deux lasers He-Ne & 633nm pour assurer une position idéale du barreau. La ligne (1)
permet d’une part de vérifier I'orientation par rapport a la direction (k;) du plan (k,, k),
et d’autre part d’assurer la bonne distance du bout du cristal par rapport a l'axe de
rotation. Cette position est de plus vérifiable par la position du LCI vis a vis des masques
qui I’entourent.

On ajoute a cela la deuxieme ligne d’alignement (2), qui permet d’assurer une bonne
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— —

orientation par rapport aux axes de rotation (k,) et (k).

A partir de ce dispositif, nous avons pu mesurer systématiquement le profil d’intensité
dans le plan k, = 0 du rayonnement émis par la face up, et dans une certaine mesure celui
de la face down.

Résultats expérimentaux et simulés :

Afin de pouvoir présenter les profils d’intensité mesurés pour chaque biseau dans un
méme référentiel, nous ne considererons plus les référentiels établis selon les normales
respectives a chaque surface biseautées mais plutot un méme référentiel fixé par rapport
a la normale au concentrateur standard de forme pavé tel que représenté en figure 2.54.

y:+9oo AN

concentrateur pavé

concentrateur biseauté
d'un angle 8

y=-90°Y

FIGURE 2.54 — Schéma représentant le nouveau référentiel de travail en
~v. Les différents angles déja utilisés plus tot dans cette étude ont été
reportés, notamment l’angle oy, caractérisant ’angle limite d’émission
lié a la condition de réflexion totale.

Les courbes des profils d’intensité obtenues sont ainsi proposées en figure 2.55 avec a
gauche les courbes d’intensité () expérimentales et a droite les valeurs simulées. Pour
assurer une correspondance maximale entre expérimentation et simulation, nous avons
simulé un montage identique a celui présenté plus haut, c’est a dire avec un détecteur de
Imm de large. Cette taille réduite implique un nombre de rayons détectés moindre qui
nous oblige a augmenter considérablement le nombre de rayons lancés dans la simulation.
Ceci est d’autant plus nécessaire que nous ne souhaitons plus détecter une simple puissance
a travers toute une surface mais ’orientation de chaque rayon : le découpage de la surface
de détection doit étre beaucoup plus fin. Les parametres utilisés pour les simulations par
tracé de rayons sont les suivants :

dpr, | a(em™') | nbre de rayons
0,95 | 3.1073 100.10°

Correspondance entre simulations et mesure expérimetales
Commentons les deux courbes présentant une tres bonne correspondance entre données
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expérimentales (a gauche) et données simulées (a droite) qui sont associées aux biseaux
f = 0°et B = 60°. Pour 8 = 0° (barreau non biseauté), on retrouve par exemple le
phénomene d’oscillation de 'intensité évoqué plus haut (voir Annexe E), phénomeéne qui
est aussi responsable de la diminution nette du signal autour de la valeur v = 0°. On
constatera par ailleurs que les angles d’inclinaison «y;,,, calculés plus haut pour § = 60°,
sont identiques et en adéquation avec 'approche analytique. Néanmoins la proportion de
rayons extraits par le bas (—90° < v < 0°) est plus importante en mesure expérimentale
que sur nos données simulées. Ceci est lié a une position du masque isolant le bout du
barreau plus en retrait que dans notre simulation : la surface down est légerement plus
grande.

I(y) expérimentale I(y) simulée

T T T T T R T
. \

- =+90° S | y=+90° |
y ik = 60°

i ST =20 ]

concentrateur

)’:0 ° concentrateur

y=0°

FIGURE 2.55 — Indicatrice d’intensité I(y) dans le plan (k, = 0) obtenus
expérimentalement (a gauche) et par simulation par tracé de rayons (a
droite), o correspondant a 'angle o dans le référentiel non-incliné.

Analysons maintenant les mesures réalisées a partir des biseaux § = 20° et § = 40°
qui affichent pour leur part des écarts nets avec la simulation.
Commencons par nous intéresser au LCI biseauté a § = 20° dont les profils d’intensité ()
simulé et expérimental présentent les plus grandes différences. On remarque notamment
une augmentation importante de l'intensité simulée autour de v ~ 45°, augmentation a
peine visible sur la courbe mesurée. Analysons 'origine de cette chute en revenant sur
notre représentation dans l’espace des IZ/ ko des barreaux biseautés que 1'on a schéma-
tisé précisément pour le biseau f = 20° en figure 2.56. Sur ce schéma, on observe que
la calotte d’échappement up inclinée de 20° recouvre partiellement la zone angulaire des
rayons anciennement piégés. En notant que le début de cette superposition correspond
a l'angle 0, = 7 — 0ci (par rapport a (k.)), nous pouvons calculer I'angle d’incidence
0’ correspondant par rapport a la normale a l'interface up (voir figure 2.56). D’apres la
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relation 2.115, et en rappelant que 6..; = 33° pour le Ce:Y AG, on obtient ' = 13°.
L’angle de sortie @ par rapport a la normale a l'interface up vaut donc a = 24°; et dans
notre référentiel non-incliné on obtient finalement v = 44°.

L’élévation rapide de I, correspond bien a la limite des rayons piégés. Comme nous ’avons
déja expliqué, la face inclinée permet d’extraire les rayons anciennement piégés concernés
par la zone recouverte, mais aussi les trois autres zones (celles-ci étant équivalente par
réflexion). La proportion de rayons sortant a partir de v = 44° est donc logiquement plus
importante que dans les autres directions (nous verrons dans la suite que la différence est
approximativement d’un facteur 1,5). L’absence de cette singularité sur le profil expéri-
mental tend & indiquer une disparité rayons piégés/rayons non piégés anormalement peu
marquée. Les deux hypotheses qui me viennent a I’esprit sont un léger défaut de planéité
de l'interface impliquant de fait des propriétés de réfraction variables avec v, ou une dif-
fraction des rayons par les arrétes. Des vérifications a partir de méthodes simples telle que
I’observation de frange sur une surface parfaitement plane, ou 'ajout d’'un masque pour
isoler la partie centrale de la surface non par permis de confirmer ces hypotheses. Cette
analyse est sensiblement similaire a celle qui peut étre faite pour le biseau a 40° que nous
ne détaillerons donc pas plus ici.

Biseau $=20° \ Biseau $=60° .
axe de symétrie pour une
réflexion sur I'interface « up »
k,
ko

image de la calotte du bas par
réflexion sur l'interface « up »

direction initialement image de la calotte du bas par image de la calotte « up » par
piégées réflexion sur l'interface « up » réflexion sur I'interface du bas

FIGURE 2.56 — Représentation dans ’espace des E/kzo du LCT biseauté a
B =20° (a gauche) et biseauté a B = 60°. Les fleches en violet montre le
processus de réflexion de rayons piégés dont la direction est symbolisée
par des points bleus. Les calottes des faces “up” inclinées sont colorées
en rouge.

Pour terminer, afin de quantifier I’apport du biseau sur 'extraction du rayonnement,
nous pouvons nous intéresser au ratio entre 'intensité ** maximum pour chaque biseau et
I'intensité maximum issue d’un LCI non biseauté. L’émission du pavé standard présen-
tant une forte variation d’intensité de quelques degré de larges autour de v = 0°, nous

35. Nous rappelons que U'intensité I dans une direction donnée est défini a partir d’un élément de flux
mesuré d® (W) dans un élément d’angle solide dQ : I = d®/dS).
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avons considéré une valeur moyenne de I que l'on notera I (). Les valeurs relevées sont
répertoriées dans le tableau suivant :

Ig/ Iy Io/lo | Iso/Io | leo/Io
expérimental | 1,2 | 1,64(x) | 2,2
simulé 1,1 1,8 2,2

La valeur expérimentale (*) associée au ratio calculé pour 5 = 40°, est a considérer avec
précaution. En effet, les profils simulés et expérimentaux étant tres différents du fait de
labsence de la pente raide en oy, sur la courbe I, expérimental, le mazimum d’intensité
expérimentale considéré correspond a un angle sensiblement différent du cas simulé. On
notera néanmoins la tres bonne correspondance entre ratio simulé et ratio expérimental
pour les autres biseau.

On constate une influence tres nette de I'angle de biseau puisqu’il permet systéma-
tiquement d’accroitre l'intensité extraite dans au moins une direction privilégiée ce qui
va dans le sens de 'augmentation de la puissance extraite déja observé plus haut. Nous
pouvons retenir ici le ratio de Igo/ Iy = 2,2 pour l'angle le plus biseauté. En étant a la fois
un filtre angulaire et une voie d’extraction des rayons piégés, le biseau permet finalement
une concentration angulaire du rayonnement émis dans le concentrateur.

Analyse de l'origine des différences entre les profils d’intensité des biseaux de
20° et 60°

En nous rappelant que I'introduction du moindre biseau permet de vidanger I’ensemble
des rayons piégés (par différentes faces) il est légitime de s’interroger sur le processus
entrainant des différences aussi importantes sur les ratios obtenus pour les différents angles
de biseau. Si I'on compare les représentations des deux cas extrémes g = 20° et § =
60° dans I'espace des (k/ko) (voir figure 2.56), la différence est d’autant plus intrigante
que 'on constate qu'une tres large partie de la calotte inclinée a 60° recouvre la calotte
d’échappement de la face du haut qui doit donc vidanger a sa place les rayons concernés,
ce qui n’est pas le cas pour g = 20°.
En réalité, nous nous apercevons que la contribution dominante ici est celle des rayons
dirigés dans les directions découvertes par 'inclinaison de la calotte biseautée. Pour =
20° on constate que I'une des premieres directions libérées par I'inclinaison de I'interface
up (représenté par le point violet (*)), apres réflexion, est directement dirigée selon la
calotte d’échappement de la face du bas qui va donc I'extraire. En tracant I'image de cette
calotte par 'interface up afin de visualiser toutes les directions concernées, on constate
que presque toute la zone angulaire sous la calotte de sortie (en rouge) sera vidangée
par la face du bas. Ceci est d’autant plus problématique que cette zone comporte 'une
des zones de rayonnement piégé : un rayon piégé sur deux seulement sortira par la face
biseautée. Cela correspond a 1’élévation d’intensité de pres d'un facteur 1,5 pour v = 44°.
A Tinverse, pour un angle § = 60°, on constate que bien que la zone angulaire située
juste sous la calotte up soit elle aussi vidangée par la face inférieure, le reste des rayons
sera extrait par la face biseautée, soit apres une réflexion sur la face du bas (image de
la calotte up en tirets rouges), soit apres deux réflexions comme le montre les réflexions



140 CHAPITRE 2. LES CONCENTRATEURS LUMINESCENTS

successives schématisées pour la direction (**) (ce qui correspondrait a l'image de la
calotte précédente (en tirets rouges) par l'interface up elle-méme). Pour § = 60° tous les
rayons initialement piégés seront extraits par la face biseautée.

Premier bilan sur I’influence du biseau :
Nous pouvons compléter notre discours par la mesure de I'angle vy /5 tel que I > I05/2
afin d’avoir une idée plus concrete de la concentration angulaire permise par le biseau :

sans biseau | biseau 20 | biseau 40 | biseau 60
Y1/2(°) 100 122 77 51

Mesures effectuées a partir des valeurs expérimentales.

En nous rappelant que pour une source lambertienne 'intensité varie en cos(«), 'angle
7172 vaut dans ce cas 120° : un LCI non-biseauté est donc une source quasi-lambertienne.
Comme le montre les valeurs précédentes, suffisamment biseauter la face de sortie per-
met de significativement diminuer la distribution angulaire du rayonnement de sortie. En
considérant par exemple le biseau 5 = 40°, nous sommes a prior: capables d’augmenter la
densité de puissance de notre source initiale (LED) de pres d’un facteur 1,5 (valeur mesu-
rée pour des biseaux voisins de § = 45°) tout en diminuant le champ angulaire d’émission
de presque un facteur 2. Il est maintenant envisageable de retravailler ce rayonnement a
I’aide de systemes optiques linéaires, le couple LED-concentrateur est ainsi utilisable pour
des applications d’éclairage en champ lointain.

Nous pouvons profiter de ces premiers résultats sur les profils d’intensité pour présenter le
profil d’intensité obtenu pour un barreau dépoli dont une représentation est proposée en
figure 2.57. Sur cette derniere nous pouvons remarqué que le profil d’intensité est presque
parfaitement assimilable & un profil d’intensité lambertien alors que le profil d’intensité
en sortie d'un barreau poli est 1égerement plus réduit. Les profils mesurés sur les autres
dépolis étaient sensiblement similaires.

L’influence des biseaux sur les profils d’intensité obtenus nous amene a nous interroger
sur la pertinence de caractériser les LCI sur des grandeurs globales tel que le facteur de
concentration C'. En effet, bien que 'amélioration de la densité de puissance soit en soi
intéressante et tout particulierement pour des applications telles que le pompage laser,
elle ne suffit plus pour caractériser 'efficacité d’une source a illuminer un élément éloigné.
Nous proposons ici d’introduire un nouveau critere permettant d’appréhender 1’amplifi-
cation de notre source initiale pour de telles applications, le facteur de concentration en
luminance C, définit par la relation suivante :

Cy = Lou (2.119)
Lin
Avec L,,; la luminance associée a la surface de sortie du concentrateur, et L;, la luminance
de la source initiale. Essayons d’appliquer ce facteur a notre situation pour les différents
LCI expérimenté.
Dans notre cas, la source étant une LED lambertienne, sa luminance L;gp est constante
et d’apres la relation 2.9 vu au début de ce chapitre, elle peut s’écrire :

Mrep

LLED =
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y=+90° — 1(y) dépoli expérimentale
~= = I(y) lambertienne

0,5 -

0,3

0,1 1

05 - TN sITrve

FIGURE 2.57 — Profil d’intensité d’un barreau dépoli (dépoli 2), comparé
au profil théorique lambertien.

Avec Mpgp la densité de puissance en sortie de la LED dans 2mwstr.

Commencons par calculer 'apport du LCI standard de biseau nul. Son profil d’inten-
sité affiché en figure 2.55 est de forme circulaire, nous I'approximerons donc a un profil
lambertien. La luminance Lg—y qui lui est associée est alors :

Ms_q

Ly—o =

Avec Mpg—g la densité de puissance en sortie de concentrateur.
Le facteur de concentration en luminance caractérisant I’amplification, par le LCI, de la
luminance de la LED est :
Ljs_
Cp = =0

LLED

Dans ce cas particulier, le facteur de concentration en luminance se réduit alors a :

_ Ms=0

Cr =
g Mrep

—C (2.120)

Le gain en luminance est égale au gain en densité de puissance qui est ici C' = 5,4 (concen-
trateur de 49mm de long illuminé sur 42mm par diode laser).

Nous pouvons maintenant étudier 'amplification en luminance des concentrateurs biseau-
tés. Ces derniers ayant des profils d’intensité qui ne sont plus du tout lambertiens, nous
devons revenir a une définition plus générale de la luminance L., (7 et ¢ représentent
les coordonnées sphériques ¢ étant I'angle dans le plan perpendiculaire au référentiel de
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~ utilisé précédemment) qui est :

_ d0(y,9)
L) = ASapp(7, $)dS2

Avec d® le pinceau de flux lumineuz dans la direction (v, ¢) considérée, dS,y,, un élément
de surface apparente dans cette méme direction, et ) l'angle solide. Que I'on peut aussi
écrire en fonction de 'intensité lumineuse (7, ¢) comme suit :

_ dI(v,9)
Liv.é) = dSapp(%Cb)

Cette luminance caractérise 'illumination d’une source lumineuse dans une direction don-
née. Pour notre part, nous choisirons la direction du maximum d’intensité des profils d’in-
tensité de nos concentrateurs biseautés et considérerons donc une luminance maximale
Loz p pour les différents biseaux d’angle 3. Le facteur de concentration en luminance
devient alors :

(2.121)

(2.122)

Lmax
OL,maa: - L—m (2123)
LED
Nous pouvons aussi le réécrire :
Lmam B Lﬁ:O
Crmaz = ————— 2.124
b Lg—o LreD ( )

Il ne nous reste finalement plus qu’a calculer le premier terme de la relation précédente.
Développons pour cela le termes de luminance en utilisant la relation 2.122 :

L dl, d
max, _ mazx,3 S (2125)

Lﬂ:O dSapp,maz dIma:c,,B:O

Avec dl ez p—o Uintensité infinitésimale mazimale de l’émission lambertienne du concen-
trateur pavé qui correspond a la direction normale a I’élément de surface dSg—o de la face
de sortie de surface du concentrateur non biseauté.

En remarquant ’égalité suivante :

o dSﬁZO COS(B - mea:C)
dSapp,ma:Jc = COS(ﬂ)

(2.126)

Avec Ymae Uangle de la direction du maximum d’intensité du profil du concentrateur bi-
seauté (voir figure 2.58).

Nous pouvons alors écrire :

Lmaz,b’ _ d[max,ﬁ COS(B)
L,B:O d[ma:c”B:O COS(B - ’Yma:c)
On remarquera que le ratio des intensités correspond au ratio évalué rapporté plus haut

dans le tableau 2.4.3.2. Finalement, le facteur de concentration en luminance entre la LED
et le concentrateur biseauté s’exprime selon la formule suivante :

Aoz, p cos(3)
d]mar,ﬁzo COS(ﬁ - 7mam>

Cette relation nous permet de calculer les coefficients de concentration en luminance pour
les différents barreaux dont les valeurs sont répertoriées dans le tableau suivant (valeurs
expérimentales) :

(2.127)

ClLmaz = C (2.128)
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y=90° direction du maximum
d’intensité
Sapp, max
Sli’ \\\ max— ﬁ' Xlim
\
p 1
e 1
T Zal !
N i
P 1
PN ) / -
('Tymax '/_OO
concentrateur biseauté S;g:g

d’un angle 8

FIGURE 2.58 — Représentation des notations utilisées pour calculée la
surface apparente a la direction du maximum d’intensité dly,qq. 8-

Angle de biseau (°) | 0 | 20 | 40 | 60 | 0 dépoli
Ymaz (°) 0 [44]60 [ 52 0
CrL.maz 3,5 14,314,71]39 5,3

Le gain en luminance dans la direction du maximum d’intensité reste intéressant puisque
nous gagnons pres d'un facteur 4 quel que soit le biseau. Néanmoins il est plus faible
que ne le laissait prévoir 'augmentation d’intensité (tout particulierement pour le biseau
maximum de 60°), ceci étant directement lié a I’accroissement de la face biseautée vis a
vis de la face initiale. On notera par ailleurs que le dépoli ne modifiant pas la surface de
la face de sortie, est finalement tout aussi intéressant (du point de vue de la luminance)
qu'un biseau.

En conclusion, nous avons par une méthode tres simple sensiblement amélioré 1’éclai-

rage par LED initial ce qui permettrait par exemple 'utilisation d'un systeme optique
de focalisation puisque le couple LED-concentrateur n’est plus lambertien. Nous noterons
de plus que pour des LCI suffisamment biseautés (tel que 5 = 60°), le profil d’émission
sortant par le bas est lui aussi potentiellement utilisable puisque relativement fin angu-
lairement. On peut alors tout a fait imaginer placer une optique de récupération sous
I'interface down et recombiner le rayonnement ainsi récupéré avec le rayonnement extrait
de la face up.
Malheureusement, ’ensemble des résultats obtenu ne concernait que les profils d’intensité
mesurés et simulés dans un unique plan angulaire k, = 0, plan directement affecté par le
biseau. Si 'on considere maintenant I’espace angulaire dans son ensemble, plus les direc-
tions seront perpendiculaires au plan k, = 0, plus nous devons nous attendre a retrouver
des valeurs proches de celles obtenus pour le barreau non biseauté, c¢’est a dire nettement
plus étalées angulairement.

Profils simulés en 3D :
Afin d’observer le profil d’intensité dans tout 'espace angulaire, c’est a dire I(a, @),
nous allons entierement nous reposer sur les simulations par tracé de rayons effectuées sur
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LightTools®. Comme nous n’avons pas cherché & optimiser la forme 3D (ce qui sortait
du cadre de cette these), la mise en place d'un tel banc de mesure ne se justifiait pas.
Ces simulations seront effectuées uniquement sur le modele d'un biseau a 8 = 60°, ce
dernier étant celui présentant le profil angulaire le plus marqué tout en ayant montré une
excellente similitude avec profil expérimental.

Avant de nous attaquer aux résultats associés a notre LCI biseauté, nous pouvons
commencer par considérer en quelques lignes le cas du pavé standard. Le rayonnement
qui atteint 'interface de sortie de ce dernier étant affecté par les méme contraintes dans
toutes les directions, le profil d’intensité sera identique a celui proposé en figure 2.55 dans
toutes les directions. La seule différence sera la diminution du motif pour a; = 0°, le
processus responsable expliqué en Annexe E étant de moins en moins marqué lorsqu’on
s’éloigne du plan (k, = 0).

Observons maintenant le profil d’intensité du LCI biseauté a 60° présenté en figure 2.59.
Le profil 3D de I(«, ¢) nous permet de visualiser directement I’évolution de l'intensité
extraite en sortie de 'interface up. On retrouve ainsi le pic d’intensité en ay;, ainsi que la
chute d’intensité pour les angles plus élevés consécutive au processus de réflexion totale.
On remarque par ailleurs que plus ¢ augmente, plus cette direction limite se voit elle-méme
déplacée formant un demi-cercle bien visible dans le référentiel («, ¢) (représentation de

droite). Dans notre représentation analytique (espace des (k7/ ko)) cela correspond au
recouvrement de notre calotte de sortie par la calotte d’échappement de la face du haut
(voir figure 2.56). Afin de mieux comprendre cette représentation, on remarquera que le
profil que nous avions mesuré grace a notre montage correspond a l'axe ¢ = 0° sur ce
graphique (direction en tirets rouges).

De la méme maniere nous pouvons aussi voir un deuxieme motif sous forme de demi-
cercle autour de @ &~ —55°. Cette nouvelle décroissance de l'intensité extraite, a la dif-
férence de la précédente, est progressive comme le montre le dégradé de couleur passant
du bleu turquoise au bleu foncé. Elle correspond au recouvrement de notre calotte par
I'image de la calotte d’échappement de la face opposée qui est restée droite (face en —k,).
Elle nous rappelle en fait le passage d’une zone d’extraction des rayons piégés, extrac-
tion exclusivement réalisée par notre interface biseautée et donc beaucoup plus intense
(puisque composée des quatre directions possibles), a une zone d’extraction standard par-
tagée notamment par la face opposée.

A partir d'un LCI de forme pavé, appliquer un biseau est un moyen simple d’améliorer
significativement la puissance extraite notamment en permettant ’extraction des rayons
précédemment piégés. Le biseau permet aussi, dans une certaine mesure, de concentrer
angulairement le rayonnement ainsi extrait rendant éventuellement possible sa mise en
forme par un systeme optique que 'on viendrait placer en complément (par exemple une
lentille de collimation pour un éclairage a l'infini ou encore une lentille de focalisation
pour augmenter ’éclairement sur une zone particuliére).

L’outil initial qu’était le concentrateur luminescent (LC) trouve ainsi tout son sens en
tant que LCI associé a des sources lambertiennes telles que nos LED. En profitant de
leur bas cout et de la possibilité de les agencer en grand nombre, le LCI transforme les
LED en une source d’éclairage robuste, a forte densité de puissance et relativement direc-
tive. Le LCI, par la conversion de longueur d’onde qu’il impose, offre aussi la possibilité



2.4. VERS UNE OPTIMISATION POUR L’ILLUMINATION 145
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FIGURE 2.59 — A gauche est représenté le profil d’intensité en 3D I(«, ¢)
du rayonnement extrait par la face up du LCI. On retrouve en tiret la
direction limite oy, = 5,7°. On remarquera que o = 0° correspond a la
direction de la normale o la surface inclinée.

La courbe présentée a droite correspond a lintensité I(a, ¢) projetée
dans le référentiel (a, @).

d’obtenir un éclairage par LED efficace en dehors de leur gamme spectrale traditionnelle
de fonctionnement optimale. Un LCI a partir de monocristaux de C'e:Y AG convertit par
exemple le rayonnement initial autour de 450nm en un spectre large autour de 530nm,
longueur ou l'efficacité des LED est habituellement nettement réduite de par la nécessité
d’utilisation d’un phosphore de conversion (par exemple le Ce:Y AG).

Nous allons maintenant terminer ce chapitre en explorant rapidement 'influence que
pourraient avoir I'ajout de dispositifs réfléchissants autour du LCI, cette technique étant
largement connue pour améliorer les performances des concentrateurs luminescents.

2.4.4 Vers le LCI idéal

Nous avons eu l'occasion de voir lors de I'étude du concentrateur pavé de Ce:Y AG
que I'ajout d’un miroir sur la face opposée a la face de sortie (miroir de fond) permettait
de récupérer presque deux fois plus de signal en sortie et donc une augmentation équiva-
lente du facteur de concentration (pour un concentrateur pavé). Ceci revient en effet a
récupérer la calotte d’échappement de la face opposée a la face de sortie.

L’influence d’un tel miroir est facile a vérifier expérimentalement et nous avons pu me-
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surer a l'aide de la sphere intégrante : les puissances extraites P,,; obtenues pour les 3
catégories de LCI étudiés, le LCI pavé et poli, le LCI pavé dépoli (ici nous prenons les
valeurs attribuées au barreau ayant subi le dépoli le plus important, appelé “dépoli 5”
précédemment), et le LCI biseauté :

type de LCI pavé poli | dépoli 5 | biseau 60
Py, (mW) 2,93 2,93 3,1
Py (mW) 0,35 0,53 0,73
P,.; avec miroir(mW) 0,53 0,75 0,89
Ratio 1,5 1,4 1,2
Différence (mW) 0,18 0,22 0,16

On constate que 'apport du miroir de fond est a peu preés constant a 0, 19mW (£15%)
tandis que le ratio entre la configuration sans et avec miroir est lui constamment plus faible
lorsque 1'on sort du LCI standard. On comprendra ici que dans le cas d’un concentrateur
modifié (par exemple biseauté), 'augmentation de la puissance réfléchie est proportion-
nellement plus faible en raison d’une proportion considérable de rayons extraits issus du
rayonnement initialement piégé.

Nous allons maintenant étudier, grace a nos simulations par tracé de rayons, des confi-
gurations idéales de concentrateurs luminescents entierement entourés de dispositifs réflé-
chissants tel que schématisé en figure 2.60. Ceci nous donnera aussi la possibilité d’évaluer
la contribution des différents miroirs sur la puissance finalement extraite par notre face
de sortie.

rayonnement incident (450nm)

miroir fond

miroir coté

miroir coté

miroirs épaisseur (*)

FIGURE 2.60 — Schéma du LCI idéal entouré de dispositifs réfléchissants
éloignés a 1um du concentrateur et annotés selon les notations utilisées
dans ’étude associée. (*)Le miroir de la face supérieur (cété source)
est un miroir dichroique avec 100% de transmission a 450nm et une
réflexion de 100% pour les autres longueurs d’onde.
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Les miroirs simulés sont des miroirs parfaits a 100% de réflexion dans toutes les di-
rections, disposés a une distance de 1um et de fagon parfaitement paralleles aux faces du
concentrateur. On notera que le miroir positionné sur la face supérieure du LCI est en
réalité un miroir dichroique simulé tel que sa transmission soit de 100% & 450nm, longueur
d’onde du rayonnement incident, et le coefficient de réflexion soit de 100% sur le reste du
spectre (quel que soit 'angle d’incidence sur 'interface).

Nous avons réalisé ces simulations sur trois configurations différentes que sont le barreau
de référence (non biseauté), le barreau de référence entierement vidangé a I'aide d’un ma-
tériau d’adaptation d’indice (Neone = Mmat), €t le barreau biseauté d’un angle 5 = 60°.
L’influence de chaque miroir (ou couple de miroirs) a ensuite été établie en partant de la
configuration optimale (tous les miroirs sont positionnés) a laquelle on a progressivement
retiré les différents miroirs jusqu’a ne garder que le LCI seul *°. Le ratio de la variation de
puissance apres chaque retrait sur la puissance maximale extraite (avec tous les miroirs)
nous donne leur contribution respective.

Cette méthode pourrait posséder un défaut qui est de ne pas considérer une éventuelle
dépendance de 'impact des différents miroirs les uns avec les autres. Par exemple, nous
pouvons supposer que I'influence des miroirs sur les cotés pourraient étre plus importante
si les miroirs des faces supérieure et inférieure étaient eux aussi présents (la propagation
d’un rayon ayant lieu dans les trois dimensions), que s’ils n’étaient pas la. Néanmoins, les
rayons concernés par ’ajout des miroirs étant ceux associés aux calottes d’échappement
et ces calottes ne présentant pas de recouvrement les unes avec les autres dans le cas d'un
LCI en Ce:Y AG, un rayon sortant par exemple selon une face latérale (k,) est totalement
réfléchi selon les autres directions. Les miroirs dans une direction donnée n’ont pas d’in-
fluence sur les rayons réfléchis selon une autre direction en ’absence de réabsorption. Nous
supposerons donc ici, grace a la faible réabsorption du Ce:Y AG, que l'interdépendance
de 'impact des différents miroirs est négligeable.

Les résultats obtenus sont présentés sous forme de diagrammes en secteurs en figure
2.61. Cette représentation nous permet de visualiser rapidement les différences et simi-
litudes majeures entre les 3 cas étudiés que sont le LCI standard pavé et polis, le LCI
entierement vidangé par adaptation parfaite d’indice, et le LCI biseauté a 5 = 60°.

Le premier constat que 1'on peut faire est que quelle que soit la configuration, les miroirs
dits miroirs cdtés (en rouge) ont une influence négligeable de 1'ordre de quelque pour
cents sur la totalité de la puissance récupérable. Comment expliquer une contribution si

faible ?

La premiere question qui se pose est de savoir quelle est la proportion de rayonnement
sortant par chacune des faces du concentrateur dans une configuration standard. Dans
le cas d'un concentrateur sans réabsorption et en I’absence de recouvrement des calottes
d’échappements, nous avons vu que pour une émission isotrope la direction étudiée n’avait
aucune importance : la proportion de puissance extraite par une face par rapport a la
puissance totale s’échappant du concentrateur est identique pour toutes les faces et vaut
33,33% dans chaque direction (et 1/6 par face).

Grace a nos simulations, il est possible d’avoir acces a la puissance extraite avec nos
concentrateurs en Ce:Y AG pour chacune des faces dans les directions (k,), (k,) (faces
latérales), et (k.) (grandes faces). On obtient ainsi :

36. L’ordre de retrait était le suivant : (1)miroir épaisseurs, (2)miroirs cotés, (3)miroir fond.
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Sortie dans l'air Sortie avec vidange

Pout/Pinc= 16,1% Pout/Pinc= 45,5%

10%

4%
42%

52%

| H miroir fond 81% . . B miroir fond
o 39, 3% B miroirs cotés 0 - M miroirs cotés
m miroirs épaisseur m miroirs épaisseur
M barreau seul M barreau seul

Sortie avec biseau 60°
Pout/PinC= 24,7%

10%
2%

29%
59%

\ B miroir fond
\/ B miroirs cotés

¥ miroirs épaisseur

® barreau seul

FIGURE 2.61 — Résultats de simulations par tracé de rayons d’un concen-
trateur de YAG dopé Cérium de bem de long auquel ont été ajouté des
dispositifs réfléchissants sur toutes les faces a l’exception de la face de
sortie. A gauche sont représentés les résultats en l’absence de vidange,
a droite en présence d’une vidange parfaite, et en bas les résultats pour
un biseau de 60°.

faces concernées | faces (k) | faces (k,) | faces (k)
Pout/Pout tot (%) 38 35 27

La réabsorption perturbe effectivement la répartition du rayonnement puisque 1’on observe
pres de 18% de variations autour des 33, 33% calculés en son absence. Cette redistribution
se fait plutot en défaveur de la direction de la face de sortie (direction (k)), cette direction
n’extrayant plus que 27% de la puissance totale s’échappant du concentrateur. L’ajout des
miroirs devrait donc d’autant plus améliorer les performances de notre concentrateur.

Afin d’expliquer cette si faible influence de ’ajout de réflecteurs sur les faces latérales,
ils nous faut différencier les différentes configurations étudiées. Dans le cas d'un LCI avec
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extraction dans l'air, les rayons réfléchis par les miroirs sont sujets a la réflexion totale
une fois arrivé sur la face de sortie. Les calottes d’échappement de chaque direction ne se
recouvrant pas, les rayons réfléchis par les miroirs latéraux (et donc associés aux calottes
latérales) seront totalement réfléchi par la face de sortie. La variation de 3% de signal
relevé sur le diagramme “Sortie dans l’air” apres retrait des miroirs correspond donc a du
rayonnement ré-absorbé et réémis vers la face de sortie. Cette approche est toujours vrai
pour le concentrateur biseauté, le biseau n’affectant pas les réflexions dans la dimension
(k).

Dans le cas d'une sortie avec vidange, le faible pourcentage de rayons récupérés grace
a l'ajout des miroirs latéraux s’explique d'une part par la quantité globale de rayons
supplémentaires extraits grace a la vidange et correspondant aux rayons initialement
piégés. On rappelle a ce titre que dans le cas du Ce:Y AG, cette proportion s’éleve a pres
de 52% des rayons émis (en I’absence de réabsorption) pour seulement 8% de rayonnement
sortant par chaque face. Suivant cette analyse, la contribution totale de ces 2 x 8% de
rayons récupérés grace aux miroirs devraient néanmoins correspondre & pres de 21% du
rayonnement total extrait :

Ptot extrait — Ppiégés +3P face (2129)

Avec Ppicges la puissance associée aux rayons pieges, Py fqce la puissance associée a l'ex-
traction par une calotte d’échappement, et Pyt cxirair la puissance totale extraite. Nous
restons donc relativement loin des 5% simulés. Il faut néanmoins aussi ajouter a cela,
I’allongement significatif de la distance de parcours de ses rayons dans le concentrateur
en comparaison de la distance parcourue par les rayons directement vidangés. La distance
minimale D parcourue par un rayon réfléchi est associée a des rayons dont l'incidence est
la plus proche de la réflexion total 6..;. Pour une approche simplifiée en 2D, en notant d
la distance de I’émetteur initial a la face de sortie (selon le trajet perpendiculaire & cette
surface), la distance D minimale s’exprime selon la relation :

D = d/sin(0..4) (2.130)

Soit. pour notre matrice de YAG d’indice ne,ne ~ 1,84 et d’angle de réflexion totale
0.i = 33° une multiplication d'un facteur 1,8 de la distance “en ligne droite” correspon-
dante. Cette évolution en “1/sin(6)” associée a une propagation en 3D rallonge la distance
parcourue favorisant ainsi la réabsorption ainsi que I'influence des pertes linéiques (envi-
ron 3% de pertes sur 10cm parcourus).

Ces analyses sont identiques en ce qui concerne les miroirs dits “épaisseurs” disposés
selon les grandes faces du concentrateur. La seule exception concerne le biseau de 60°
pour lequel leur contribution s’éleve a pres de 29% du rayonnement extrait. Cette valeur
traduit essentiellement la contribution du miroir disposé sous le biseau et qui permet
ainsi de réfléchir et d’extraire par I'interface biseautée les rayons initialement totalement
réfléchis par elle-méme. Cela indique que disposer un miroir de petite taille en dessous du
biseau pour récupérer et réorienter les rayons s’échappant par le bas peut étre une fagon
simple de récupérer plus de 20% de lumiere en plus par rapport a la simple interface "up”
considérée jusqu’ici

En conclusion, le dispositif le plus simple a ajouter tout en offrant une amélioration
intéressante des performances, est le miroir de fond positionné sur la face opposée a la face
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de sortie. De part la longueur du concentrateur, son positionnement est peu encombrant
vis a vis des autres éléments du dispositif (notamment les éléments de maintien du LCI), et
il permet une amélioration de 'extraction de 10% au minimum. Nous pouvons résumer ces
résultats simulés pour des barreaux en Ce:Y AG de 49mm de long (excités sur 42mm) pour
1Imm d’épaisseur dans le tableau en figure 2.62. Les valeurs de facteur de concentration en
luminance en présence de miroirs annotées (*) sont extrapolées en supposant que l'ajout
des miroirs ne modifie pas significativement le profil d’intensité observé en leur absence.
Pour le biseau de 60° cette démarche n’est plus possible. En effet, la réduction de la
plage angulaire des rayons en sortie de biseau était liée au filtrage angulaire durant la
propagation imposé par la condition de réflexion totale. La contribution principale en
présence de miroirs étant apportée par le miroir situé sous le concentrateur qui récupere
justement les rayons qui sortent par la face inférieure (notamment apres réflexion sur le
biseau), nous devons nous attendre & ce que le profil d’intensité soit beaucoup plus étendu
qu’il ne I'était sans aucun miroir.

type de LCI Pout/Pm(%) C= Eout/Ein C(Lma:p = Lmax,out/Lmax,in
Pavé polis 10 3,5 3,5

Pavé polis avec miroirs 16 5,6 5, 6%

Pavé dépolis 15 5,3 5,3

Biseauté 60° 14,6 3,1 3,9

Biseauté 60° avec miroirs 24,7 9,3 -

Pavé vidangé 36,7 12,8 -

Pavé vidangé avec miroirs 45,5 16 -

FIGURE 2.62 — Résumé des valeurs simulées de rendements en puissance,
de facteurs de concentration en éclairement et en luminance (quand dis-
ponible), obtenues pour différents types de LCI incluant ou non un miroir
sur la face opposée a la face de sortie. Ces valeurs ont été simulées pour
monocristaux de 49mm de long.

2.5 Conclusion du chapitre

Ce large chapitre sur 'utilisation des concentrateurs luminescents en tant que LCI
nous a permis de découvrir une excellente complémentarité de ces dispositifs avec les
sources d’éclairages lambertiennes que sont les LED. Cette nouvelle utilisation relative-
ment éloignée du champ d’application original des concentrateurs luminescents impose de
nouveaux défis dont le plus immédiat est 'amélioration de 'extraction du rayonnement
émis a 'interface air/concentrateur. Bien que la modélisation physique des LCI repose sur
des principes tres simples d’optique géométrique, nous avons pu voir que la multiplicité
des parametres a prendre en compte ainsi que la présence du phénomene de réabsorption
difficilement modélisable, rendent le design de LCI complexe en ’absence d’outils numé-
riques lourds.

Dans le cadre de notre problématique initiale qui était d’augmenter les performances des
LED, T'utilisation de modeles analytiques simplifiés ont permis de restreindre le champ
des matériaux utiles en tant que LCI suivant les trois criteres principaux que sont :
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— le coefficient d’absorption du luminophore (ou son taux de dopage maximum), qui
définit I’épaisseur du concentrateur luminescent ;

— le recouvrement spectral qui caractérise la probabilité de réabsorption du rayon-
nement propagé dans le concentrateur luminescent. Celui-ci est lié au parametre
précédent dans la mesure ou un taux de dopage élevé augmente aussi la probabilité
de réabsorption du rayonnement. Ce critere permet de définir I'ordre de grandeur
de la longueur du concentrateur a choisir;

— le rendement quantique de fluorescence dont I'impact est d’autant plus significatif
que la réabsorption est importante ;

— l’indice de réfraction de la matrice du LCI qui caractérise 'efficacité du confinement
du rayonnement émis dans le concentrateur luminescent (avec les problématiques
de rayons que cela implique).

A partir de ces criteres nous avons privilégié les monocristaux de C'e:Y AG pour réaliser
nos travaux sur les concentrateurs luminescents pour l'illumination.

L’étude spécifique de ce matériau a mis en évidence leurs qualités en tant que LCI
tout en confirmant le potentiel des concentrateurs en tant qu’augmentateur a la fois de
densité de puissance, mais aussi de brillance pour des sources lambertiennes. Grace a la
faible réabsorption du Ce:Y AG, nous avons pu appliquer notre méthode analytique basée
sur ’espace (lg /ko) afin d'une part, d’analyser les résultats expérimentaux obtenus a partir
de la géométrie standard du LCI de forme de pavé, et d’autre part d’envisager des modi-
fications simples et efficaces de cette forme pour optimiser I'utilisation des concentrateurs
en C'e:Y AG en tant que sources d’illumination.

Nous avons pu finalement enrichir ces résultats par des simulations par tracé de rayons
(Lightools®), ce qui nous a notamment permis de vérifier I'efficacité de systemes plus com-
plets tels que des dispositifs idéaux entierement recouverts de dispositifs réfléchissants.

Le couple LED-concentrateur se présente ainsi comme une alternative intéressante
aux autres sources optiques plus conventionnelles aussi bien pour le pompage lasers que
pour l'éclairage en champ lointain. Poussés par ces résultats prometteurs, nous allons
maintenant reprendre cette idée dans le dernier chapitre de ce manuscrit dans le but
d’une excitation efficace de systemes intégrés en couches minces.
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Chapitre 3

Le concentrateur organique pompé
par LED : une source pour 'optique
intégrée

Dans le chapitre précédent, nous avons montré 'efficacité de I’association d’un concen-
trateur luminescent a des sources lumineuses lambertiennes telle que nos LED. Les obser-
vations principales ont été réalisées sur des LCI a base de Ce:Y AG et I'un des aboutis-
sement marquant, le pompage laser a partir de LC, a été obtenu a 'aide d’un cristal de
Nd:YV Oy, un matériau luminescent inorganique.

L’une des spécialités de notre équipe étant 1’étude et la réalisation de dispositifs photo-
niques a base de matériaux organiques, il aurait été dommage de ne pas utiliser le potentiel
du couple LED-concentrateur luminescent pour exciter de telles structures. Dans ce cha-
pitre, nous montrerons que les concentrateurs luminescents peuvent étre adaptés a la
réalisation de labs on a chip. Nous chercherons pour cela a réaliser des concentrateurs
de plusieurs microns d’épaisseur qui nous offrirons des facteurs de concentration géomé-
triques G' > 100 supérieur a ceux obtenus dans le chapitre précédent.

Nous pourrons alors envisager gagner l'ordre de grandeur nécessaire pour dépasser les
seuils laser que nous avons évalué au chapitre 1 afin de nous rapprocher de notre objectif
initial d'un laser organique pompé par LED. Par ailleurs, en visant des épaisseurs d’une
dizaine de micrometres, nous resterons sur des structures multimodes nous permettant
toujours de réaliser un laser accordable a l'inverse de I’architecture de laser organique
pompé par concentrateur luminescent initialement proposé par Yang et al [71] qui repose
sur une cavité DFB monomode dont nous avons déja évoqué les limites (le pompage par
LED d’une telle structure n’a pas encore été démontré).

Nous commencerons par étudier les LC comme une réponse a deux problématiques
propres aux systemes photoniques intégrés que sont la rentabilisation de 1’espace et I'ex-
citation des circuits micrométriques. Nous dimensionnerons pour cela une architecture
constituée de deux concentrateurs luminescents entourant un guide qu’ils existeront. Apres
avoir présenté la méthode de réalisation de nos dispositifs, nous caractériserons I'efficacité
d’un concentrateur en couche mince a 'aide d’'une mesure en sphere intégrante adaptée
a nos dimensions millimétriques. Nous présenterons ensuite une méthode expérimentale
permettant de quantifier 1'efficacité globale du dispositif concentrateurs/guide, pour fina-
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lement voir qu’ici aussi, associer un LC a des LED peut étre envisagé pour du pompage
laser. Nous chercherons pour cela a atteindre le seuil d’émission spontanée amplifiée, seuil
qui sera encore trop élevé pour une excitation par LED. Nous démontrerons néanmoins
un gain d’un ordre de grandeur par rapport a la densité de puissance disponible en sortie
de nos LED ce qui ouvre des perspectives intéressantes pour l’excitation de structures
micrométriques voir méme nanométriques.

3.1 Une architecture micrométrique pour la photo-
nique intégrée

Les laboratoires sur puces sont, comme ce nom l'indique, des dispositifs regroupant

des fonctions de laboratoires (mesure, analyse, traitement...) toutes intégrées sur des ar-
chitectures de quelques millimetres carrés. Cette idée est née grace aux développements
des micro-technologies utilisées des les années 50s pour la réalisation de micro-puces élec-
troniques (circuits logiques miniaturisés) a partir de semi-conducteurs, et dont l'une des
évolutions marquantes a été I'apparition des microsystémes électromécaniques (MEMS)
dans les années 70s, c’est a dire la miniaturisation de systemes mécaniques électronique-
ment pilotés.
Les laboratoires sur puces ajoutent encore un degré de complexité puisqu’ils consistent
en l'introduction de fonctions de laboratoires a ces environnements miniaturisés. Cette
volonté de miniaturisation est motivée a la fois par 'aspect ergonomique et intégrable
de ces structures permettant une insertion facile dans des systemes plus globaux, ainsi
que par la diminution de la quantité de matériau nécessaire aussi bien pour la fabrication
du laboratoire miniaturisé que pour I’échantillon a analyser, et pour finir, nous pouvons
ajouter que la miniaturisation permet de rétrécir les distances entre les différents élé-
ments constitutifs du laboratoire diminuant de méme le temps d’exécution des mesures.
Le premier dispositif qui peut étre référencé en tant que laboratoire sur puce a été réalisé
seulement en 1979 par Terry et al [151] sous la forme d’'un systeme d’analyse de I’air par
chromatographie miniaturisé sur un wafer de 5em de diametre (voir figure 3.1).

Malgré un démarrage relativement lent de la recherche dans ce domaine, les années 90s
vont marquer le véritable début de I'engouement scientifique pour cette technologie avec
I'apparition des microT' AS (miniaturized total chemical analysis systems) désignant des
laboratoires sur puces spécifiquement dédiés a l'analyse chimique [153]. Les laboratoires
sur puces sont restés depuis un sujet de recherche particulierement dynamique comme
en atteste les nombreux articles de revues publiés ces 20 dernieres années [151], [155],
[156], [152], [157]. Dans ce contexte, les matériaux organiques telle que le PDMS [158], le
PMMA, ou encore la résine SU-8 [159], apparaitront comme des matériaux particuliere-
ment adaptés pour réaliser des architectures micro-fluidiques grace a leur cotut réduit et
a des techniques de réalisation nettement moins lourdes que celles mise en ceuvre pour
mettre en forme des circuits en silicium.

De méme que pour les expérimentations a des échelles “classiques” ou les mesures
optiques constituent une large part des méthodes de détection utilisées, les laboratoires
sur puces requierent aussi la mise en place de systemes optiques mais cette fois avec une
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FIGURE 3.1 — A gauche est dessiné le diagramme bloc du chromatographe
dans son intégralité, et dont la partie miniaturisée est proposée a droite
en photo. On remarquera la colonne capillaire de 1,5m de long enroulée
sur quelques millimétres carrés sur la partie gauche du wafer.

Images modifiées a partir des illustrations des publications [151] et [152].

adaptation a des échelles millimétriques [160]. A cet effet, les diodes lasers mais aussi les
LED [161], [162] sont généralement utilisées en tant que sources du signal qui sera ensuite
détecté a I'aide d'un capteur (typiquement une photo-diode) apres traversé du milieu a
étudier. Le concentrateur luminescent est aussi une piste envisageable a ces échelles, et il
a ainsi été proposé des 1995 d’utiliser des LC en couche mince en tant que capteur [163]
pour des laboratoires sur puce, par exemple couplé & une photo-diode [164] afin d’obtenir
un détecteur entierement intégré. Nous pouvons aussi citer ici les travaux récents de Ma-
nousiadis et al [105] portant sur I'utilisation des concentrateurs luminescents en couche
mince en tant qu’antenne pour I'application LIFI (communication optique sans fil & tres
haute fréquence). Pour une telle application ou le signal doit pouvoir étre détecté quelle
que soit 'orientation du détecteur vis a vis des LED émettrices, I'utilisation d’une simple
lentille devant une photodiode pour collecter le signal est difficile (nécessité de réaligner
le dispositif pour chaque orientation). A I'inverse, un concentrateur luminescent est in-
téressant puisqu’il peu collecter le rayonnement incident efficacement quelle que soit sa
direction comme l'illustre sa capacité a collecter le rayonnement solaire diffus en tant que
LSC. Il permet aussi de combiner une large surface de collecte a un temps de réponse
extrémement rapide pour peu que le fluorophore soit choisi judicieusement (au plus de
quelques dizaines de nanosecondes pour un colorant organique).

Tout comme pour les LSC, cette approche répond a la problématique de collecte d'un
maximum de signal sur une surface faible, mais une fois de plus, les LC ne sont vus que
comme un collecteur. Grace aux résultats du chapitre précédent ainsi qu’a la premiere
démonstration faite d’'un pompage laser par concentrateur [71] (par 'intermédiaire d’une
diode laser), nous proposons ici d’utiliser le concentrateur luminescent en tant que source
sous la forme d'un LCI couplé a des LED. Cette démarche répond en premier lieu a la
problématique étudiée précédemment de 'augmentation de I’éclairement disponible a par-
tir de sources lambertiennes afin de placer la LED en alternative a d’autres sources telles
que les diodes lasers. Bien que la densité de puissance fournie par ces dernieres une fois
focalisées reste inaccessible a des LED, I'association a un LCI permet de diminuer cet
écart tout en palliant aux défauts des diodes laser qui sont plus cheres et plus difficile-
ment intégrables. Méme si le couple LED-concentrateur n’offre pas, dans I'immédiat, des
finesses spectrales comparables aux diodes laser, la diversité des fluorophores possibles
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pour réaliser des concentrateurs luminescents permet d’envisager des spectres plutot fins
(par exemple avec les quantum dots) ou tres larges (avec des organiques), selon les appli-
cations visées. Cette diversité des fluorophores permet aussi d’avoir acces a une gamme
de longueurs d’onde conséquente.

Par ailleurs, le couple LED-concentrateur est aussi une alternative a une source qui parait
parfaitement adaptée pour exciter un canal ou un guide d’'une dizaine de microns : la
micro-LED. Nous pourrions imaginer un systeme parfaitement intégré ou une micro-LED
serait directement placée sur le milieu a sonder, néanmoins, ces sources sont encore nou-
velles et restent réservées a des utilisations industrielles tels que les écrans. De plus, les
micro-LED délivrent une densité de puissance inférieure aux LED standards de surfaces
émissives de l'ordre du millimetre [166].

LED

FIGURE 3.2 — Problématique de [’excitation efficace de circuits micro-
métriques par LED avec a gauche excitation d’un guide d’une dizaine
de microns de large par une LED de quelques millimétres carrés, et a
droite le méme guide excité par deur couples LED-concentrateur.

A Tinverse, comme nous pouvons le voir sur le schéma de principe en figure 3.2, uti-

liser une LED d’1mm? pour exciter un guide d’une section de 10 microns de large aurait
peu d’intérét puisque seule une toute petite portion de la surface émissive serait effecti-
vement utile et que 'encombrement généré autour du milieu d’intérét serait relativement
considérable. Ces défauts disparaissent si I’on utilise I’association LED-concentrateur pour
exciter le guide soit par deux de ses faces telles que schématisé a droite en figure 3.2, soit
plus simplement par une seule de ses faces. Le LCI en couche mince apparait ici comme
un atout intéressant puisqu’il permet a priori d’augmenter significativement 1’éclairement
disponible a partir de LED commerciales tout en déportant la LED elle-méme de facon a
conserver un espace suffisant pour 'ajout d’autres dispositifs tel qu'un capteur.
Ainsi, a partir des LED présentées au chapitre 1 dont la surface émissive est Sppp =
Imm x 1mm, un facteur de concentration géométrique du méme ordre de grandeur que
celui étudié avec les cristaux de Ce:Y AG soit G = 10? peut étre obtenu si les structures
excitées ont une épaisseur de l'ordre de 10 microns. Utiliser un de nos assemblages de
2 x 6 LED permettrait alors d’excité un canal de 10um d’épaisseur et de pres de 9mm de
long par deux concentrateurs de 1mm de long sur ces deux co6tés, ou encore, par un seul
concentrateur de 3mm de long sur un seul coté.

Afin de connaitre rapidement les contraintes qu’impose la réalisation pratique d’une
architecture micrométrique, nous nous intéresserons dans un premier temps au dimen-
sionnement de notre dispositif expérimental. Il nous sera alors possible de sélectionner les
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matériaux les mieux adaptés pour fabriquer un LCI efficace ainsi que le milieu a exciter
auquel il sera associé.

3.1.1 Dimensionnement de ’architecture

L’architecture expérimentale telle que nous ’avons pensée est composée en pratique de
trois éléments distincts formant une seule et méme structure décrite sur la figure 3.3 : un
guide dopé correspondant a un éventuel dispositif intégré a exciter, deux couches minces
de concentrateurs qui ’entourent et un substrat intermédiaire de bas indice disposé entre
un wafer et le couple guide/concentrateur.

concentrateur guide dopé

Wafer (SiO, sur Si) substrat intermédiaire de bas indice
(CyTOP)

FIGURE 3.8 — Architecture théorique “e” l'épaisseur du concentrateur,
“Lo” sa longueur, “Lg” la longueur du guide et “lg” sa largeur.

Comme nous ’avons vu lors du chapitre précédent, la perte de puissance par réflexion
totale interne en sortie de concentrateur est significative en I’absence d’adaptation d’in-
dice. Une structure monolithique concentrateur/guide est donc avantageuse pour assurer
un maximum d’efficacité de I'excitation du guide par le concentrateur.

Les wafers utilisés sont des wafers en silicium (Si) recouvert d'une couche d’oxyde de silice
(Si05) d’indice de réfraction ng;o, = 1.46 a 530nm [167] proche des indices de réfraction
moyens des polymeres. Pour assurer un bon confinement optique, il est donc nécessaire
de diminuer l'indice de réfraction du substrat a ’aide d’un substrat intermédiaire de bas
indice afin d’éviter toute vidange du rayonnement émis dans le concentrateur par le sub-
strat qui le supporte (c¢f chapitre 2). A notre connaissance les deux polymeres de plus
bas indice actuellement disponibles sont : le CYTOP fourni par AGC chemicals d’indice
de réfraction neyrop = 1.34 a 546nm [168] ainsi que le MY-133 MC de MY Polymers
d’indice npry_133 = 1.33 & 589nm [169]. Comme nous le verrons par la suite nous avons
testé ces deux polymeres lors de la mise au point expérimentale de notre systeme mais
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seul le CYTOP a finalement été retenu.

3.1.1.1 Choix et dimensionnement du concentrateur

Choix du matériau

Suite a I’étude sur les concentrateurs en Ce:Y AG réalisée dans le chapitre 2, une idée
simple aurait été d’appliquer ce méme matériau au pompage d’un guide en polymere, par
exemple du PMMA. Cette solution d’architecture hybride inorganique souffre néanmoins
des limitations imposées simultanément par les deux matériaux que sont le systeme cris-
tallin et le milieu amplificateur en polymere.
Intéressons-nous en premier lieu aux limites des matériaux cristallins pour une utilisation
en couche mince. Bien qu’il soit possible de les faire croitre en couches de quelques microns
d’épaisseur, il est impossible de les doper suffisamment pour absorber 'intégralité de 1'ex-
citation de pompe. En effet, la croissance d’un cristal (& 1’équilibre thermodynamique) a
partir d’'un bain fondu ou dune solution est consécutive d’un équilibre de concentration du
dopant entre la phase liquide et la phase solide cristallisée. Le rapport des concentrations
entre ces deux phases appelé coefficient de ségrégation dépend de 'affinité du dopant avec
le réseau cristallin (valence, rayon ionique) et, pour un couple dopant-matrice donné, est
uniquement déterminé par la température (la température étant constante et égale a la
température de fusion du cristal, le coefficient de ségrégation est constant)'. En repre-
nant ’exemple de nos cristaux de C'e:Y AG dont le dopage maximum proposé par notre
fournisseur (Saint-Gobain) est compris entre 0.2% et 0.3%, nous avions mesuré une ab-
sorption de 98% du signal incident & 450nm sur une épaisseur 1mm. A partir de la loi
de Beer-Lambert nous pouvons extrapoler ’absorption pour une épaisseur de 10um de la
maniere suivant :

T =e (3.1)

avec T la transmission (définie a partir de l'absorption A tel que A = 1 —T) d’une
épaisseur e de matériau, et a le coefficient d’atténuation.
Soit pour une épaisseur de 10um 100 fois plus faible :

Tijio0 = € “1. (3.2)

La puissance absorbée s’éleve alors a seulement 4% de la puissance incidente ce qui est trop
peu pour étre envisagée en pratique. Une piste permettant un léger gain de dopage tout en
conservant les propriétés du matériau est de s’orienter vers des composés céramiques?. A
la différence des croissances cristallines, la fabrication des céramiques ne nécessite pas de
monter jusqu’a la température de fusion du matériau. Le systeme n’est formé que d’une
seule phase et le potentiel thermodynamique du dopant est donc le méme partout : il
n’y a pas de ségrégation. La concentration du dopant dans le solide n’est plus déterminée
par un équilibre entre deux phases, mais elle est limitée par la limite de solubilité du
dopant dans la phase solide. Cette limite, plus élevée que le maximum de concentration

1. Certaines techniques de cristallogenese tout-solide n’ont pas ce probléeme, mais elles ne peuvent
produire que des petits cristaux.

2. Je remercie une fois de plus Romain Gaumé pour nous avoir fourni des échantillons de céramique
de Ce:Y AG, ainsi que pour ses explications et informations sur ces matériaux.
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atteignable dans un monocristal, permet d’envisager des dopages jusqu’a deux fois plus
élevés. Ce gain optimiste d'un facteur 2 est avantageux mais il s’accompagne aussi des
défauts inhérents aux céramiques telle qu'une légere diffusion (visible a 'ceil par un as-
pect légerement laiteux) diminuant considérablement l'intérét de ces matériaux pour une
application en tant que LCI.

La solution qui nous est apparue la plus avantageuse est celle d'une architecture entie-
rement organique permettant une diminution d’épaisseur de plusieurs ordres de grandeurs.
Elle est en outre beaucoup plus facile a mettre en ceuvre et beaucoup moins cotiteuse
qu’une solution hybride. La encore il est nécessaire de vérifier que les contraintes entre
dopage et absorption ne sont pas limitantes, celles-ci pouvant se manifester des la mise
en solution par une impossibilité de dissoudre le colorant dans le polymere, ou encore par
des phénomenes d’agrégation.

En considérant les études antérieures de notre équipe, notamment celles réalisées par
H.Rabbani-Haghighi sur le PMMA, nous pouvons noter qu’un dopage en rhodamine 640
de 1% en masse d’'une couche de 17um d’épaisseur de PMMA permettait une absorption
de 80% de la pompe en un seul passage [170]. Par ailleurs, les travaux de T.Leang [17]
ont confirmé des limites de dopage en masse autour de 2%, limites au-dela desquelles des
agrégats semblent étre présent dans des films minces pour certains colorants (le DCM par
exemple). Ces limites varient d'un colorant a l'autre et dépendent des polymeres hotes
utilisés, mais elles nous permettent d’envisager raisonnablement des épaisseurs d’au mini-
mum quelques microns dans l'optique d’une absorption optimale de la pompe sur un ou
deux passages. Ces limites étant en accord avec les épaisseurs visées par notre étude, une
architecture tout organique semble étre une option viable.

On notera que les semi-conducteurs organiques sont des matériaux organiques permettant
de travailler sur des épaisseurs encore plus faibles de quelques centaines de nanometres
tout en maintenant une absorption totale du signal [171], [31].

En prévoyant une excitation sur un concentrateur de dimension Lo = 1mm corres-
pondant & la dimension de la surface émissive de nos LED, une épaisseur de concentrateur
de 5um offre un facteur de concentration géométrique de 'ordre de G = 500 qui semble
un point de départ intéressant. Cette épaisseur est aussi suffisamment élevée pour éviter
les problemes de concentration en colorant évoqués précédemment. Suivant ces criteres
nous avons choisi le PMMA en tant que matériau pour la matrice du LCI, son application
(étalement par spin-coating) étant maitrisée et facile & mettre en ceuvre [172], et la qualité
des couches ainsi réalisées étant remarquable : transparence élevée (avec un coefficient de
pertes linéiques pouvant aller jusqu’a o = 2.10~*em ™! [17]) et rugosité de surface mesurée
inférieure au nanometre. Par ailleurs son indice de réfraction npypra = 1.50 a 530nm [68]
n’est pas optimal mais permet toutefois une différence d’indice correcte vis a vis du sub-
strat de bas indice ngyrop = 1,34. Son principal défaut dans le cadre de notre étude est
la complexité de sa mise en forme pour créer des géométries bien définie. Cette étape est
généralement réalisée par lithographie électronique, une technique cotiteuse et peu adap-
tée a la géométrie envisagée. Comme nous le verrons, lors de nos études expérimentales
nous avons procédé a un clivage de I’ensemble des faces des concentrateurs ce qui permet
de le délimiter correctement bien que la qualité des bords ainsi créés ne soit pas parfaite

[173].

Un autre matériau possible était la résine SU-8 qui bénéficie notamment d’une mise en
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forme par photolithographie UV facile a prendre en mains et plus répandue. Les fortes
diminutions de transparence vers les basses longueurs d’onde évoquées au chapitre 1 ainsi
que des problématiques de compatibilité chimique avec de nombreux colorants (liées a
'acide fort généré lors de 1'étape d’exposition UV) nous ont néanmoins conduit & écarter
cette solution. Ceci nous permet d’aborder le point clé associé au dimensionnement du
concentrateur qui est le choix du dopant, le fluorophore.

Choix du colorant pour le matériau concentrateur

En reprenant les résultats exposés au chapitre précédent le critere principal a privilé-
gier est un recouvrement minimal entre le spectre d’absorption et le spectre d’émission du
fluorophore. Les colorants ont généralement des spectres avec une largeur a mi-hauteur
de plusieurs dizaines de nanometres, et pour la plus part d’entre eux le recouvrement
spectral est significatif. En procédant a un classement suivi d’un tri des colorants lasers
usuels (a partir de données proposées dans le commerce [120]), nous arrivons rapidement a
isoler différentes coumarin comme colorants les plus pertinents, ces derniers devant aussi
répondre au critére d’une absorption efficace autour de la bande [400 — 450]nm correspon-
dant a I’émission de nos LED. Nous avons répertorié dans le tableau suivants les données
des plus intéressants, c’est a dire tel que le Stokes-shift (Aj4mpae) SOit supérieur a 100nm
(mesuré dans 1'éthanol [120] :

Colorant | A\ys (nm) | Aoy, (nm) oprL
C481 405 510 | 0,08 O]
C485 307 510 | 0,19 [10]
C522 410 516 -
540A 423 530 | 0,38 [137]

Avec ¢py, le rendement quantique de fluorescence, Aups la longueur du mazimum d’absorp-
tion, et Ay la longueur d’onde du maximum de fluorescence.

Ces trois grandeurs sont toutes significativement influencées par le milieu dans lequel
est immergé le colorant. De nombreux articles rapportent ainsi I'influence de différents sol-
vants sur les propriétés photo-chimiques des colorants [1&], [50], [13], et naturellement, si
I’on passe d’un milieu liquide a un milieu solide tel qu'une matrice polymere en PMMA |
les variations seront la aussi tres nettes. Ci-dessous sont présentés les valeurs obtenues
pour deux des colorants précédents, les données des autres colorants ne sont pas dispo-
nible dans la littérature (on rappelle que les colorants lasers sont a l'origine utilisés dans
des solvants liquides) :

Les valeurs (*) ont été mesurées expérimentalement par nos soins.

Colorant | A\ys (nm) | Ay, (nm) P
C485 306 [10] | 459 [10] | 0,86 [10]
540A AT7 (%) | 494 (%) | 0,98 [17]]

A partir de ces données, nous nous avons sélectionné la coumarin 540A aussi notée
153 qui présente un Stockes-shift intéressant A, = 77nm et un rendement quantique
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particulierement élevé. Les spectres d’émission et d’absorption présentés en figure 3.4
permettent de vérifier que le recouvrement entre absorption et émission est effectivement
raisonnable. Une faible réabsorption est ici d’autant plus importante que la matrice de
PMMA présente un indice de réfraction npyara ~ 1,5 plus faible que la matrice de YAG
étudiée précédemment, et des cones d’échappement plus grands ce qui favorise une fuite
des rayons par les grandes faces.
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FIGURE 8.4 — Spectres de fluorescence de la coumarin C153 mesurés a
partir d’un film de PMMA dopé et comparés aux spectres d’émission des
LED royal blue et UV. Le coefficient d’absorption o (em™') est aussi

\

proposé et a été mesuré a partir d’un film de 18um de PMMA dopé a
1% en C158.

Nous pouvons ici rappeler qu’a la différence des concentrateurs solaires usuels ou un
spectre d’absorption le plus large possible présente un intérét certain afin d’absorber une
plus grande partie du spectre solaire, ce critere n’est ici plus limitant et nous permet
d’utiliser les colorants lasers et non les colorants plus complexes (tels que les lumogens)
développés plus récemment dans le cadre des concentrateurs solaires organiques [92].

3.1.1.2 Dimensionnement du guide

Le guide qui sera excité par le concentrateur en PMMA défini précédemment doit
présenter une faible rugosité afin d’assurer un bon guidage de son émission, ainsi que des
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faces de sorties suffisamment propres pour permettre un éventuel couplage. Ces criteres
nous ont conduit a choisir la résine SU-8 pour réaliser le guide a exciter, qui malgré ses
pertes élevées (voir chapitre 1), est un matériau particulierement adapté a la réalisation
de structure micrométrique [53] notamment en association avec le PMMA [175]. Notre
choix de la résine SU-8 a aussi été influencé par la maitrise du matériau acquise lors des
expériences développées pour les expériences de pompage direct de milieux organiques
massifs présentées au chapitre 1. En effet, la découverte d'un nouveau matériau s’accom-
pagne systématiquement d’un temps d’apprentissage qui peut se révéler significativement
long (& ’échelle de 3 ans), et parfois de la nécessité d’acquérir de nouveaux matériels pour
sa mise en forme.

En utilisant les parametres du concentrateur défini précédemment, notamment le choix
de son fluorophore, il nous est maintenant possible de définir un colorant de dopage pour
le guide tel que son spectre d’absorption recouvre le spectre d’émission du concentrateur.
Ce choix est principalement limité par la chimie de la SU-8 elle-méme en raison de son
processus de réticulation qui repose sur 'action d’un catalyseur sous la forme d’un acide
fort pouvant réagir avec les dopants. De nouveau nous avons privilégié le pyrrométhene
597 ce dernier étant compatible avec la chimie de réticulation de la résine SU-8 comme
nous l'avons déja expérimenté et ses spectres répondant relativement bien au recouvre-
ment spectral nécessaire a 'excitation du guide par le concentrateur (fig 3.5).

—C153 fluorescence

—P597 absorption

0,8
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FIGURE 3.5 — Spectre d’absorption du pyrrométhéne 597 mesuré a partir
d’un film dopé de SU-8 déposé sur lame de verre et spectre d’émission
de la coumarin 158 mesuré a partir d’un film dopé de PMMA sur lame
de verre. Les oscillations observées sur le spectre du pyrrométhéne cor-
respondent a des interférences de Fabry-Pérot entre le substrat en verre
d’indice 1,5 et la SU-8 d’indice 1,6.

Suivant le principe d’une structure d’excitation par concentrateur, le guide n’absorbe
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pas le rayonnement par le haut mais par le coté. La dimension critique n’est donc plus
I'épaisseur du guide mais sa largeur (il reste bien sur préférable que le guide soit au moins
aussi épais que le concentrateur afin d’absorber ’ensemble de son rayonnement concentré).
Afin d’assurer une absorption relativement homogene du guide, nous avons décidé d’un
dopage permettant environ 80% d’absorption sur I’ensemble de sa largeur impliquant une
variation maximale du signal d’excitation d’environ 25% entre le milieu du guide et ses
extrémités 3.6.

LED LED

intensité (u.a) guide

1

Flux provenant 08 \/ Flux provenant

du concentrateur du concentrateur
0,6

0,4

0,2

0 0,2 0,4 0,6 0,8 1

Largeur du guide normalisée

FIGURE 3.6 — Profil de la transmission de la fluorescence du concen-
trateur a lintérieur du guide pour une absorption de 80% sur toute sa
largeur.

3.1.1.3 Premiére évaluation simulée

A partir des parametres fixés précédemment nous allons faire une premiere simulation
par tracé de rayons (LightTools®) de notre concentrateur dont 'architecture est rappe-
lée en figure 3.7. Nous pouvons déja noté que nous sommes ici en limite de validité des
simulations par tracé de rayons. En effet, ces derniere repose entierement sur 1'optique
géométrique qui n’est plus une approche pertinente en couche mince. En nous placant
sur des épaisseurs de plusieurs microns (guide tres multi-modes) nous restons a priori
encore dans une configuration ou ces simulations seront valables. De méme, la diminution
d’épaisseur rend aussi le traitement des rayons piégés plus complexe en raison d’une dif-
fraction sur les bords plus importantes.

Les dimensions que nous avons ainsi considéré pour définir notre concentrateur sont
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celles d'un carré de PMMA de dimensions 6mm x 6mm x 10um, d’indice de réfraction
npamma =~ 1,5 et de coefficient de pertes linédiques® o = 1072cm~!. Ce concentrateur est
dopé coumarin 153 dont les parametres ont été mesurés expérimentalement (& I’exception
de ¢pr) a partir de films minces déposés sur lame de verre. Il est disposé sur une couche
d’épaisseur ecyrop = 4pum (épaisseur arbitraire mais supérieure a la longueur d’onde pro-
pagée dans le LC) de matériau bas indice similaire au CYTOP avec neyrop =~ 1.34. Cet
ensemble LC-CYTOP est déposé sur une surface partiellement réfléchissante de coefficient
de réflexion R = 35% (le reste étant absorbé), simulant I'influence du wafer Si/SiOs.
Cette simulation ayant été effectuée largement en amont des expérimentations, j’avais
choisi d’utiliser un parametre simple mais facilement compréhensible plutot que d’intro-
duire une structure a deux couches SiO sur Si dont la finesse des épaisseurs (2um) a
simuler n’est plus traitée correctement par LightTools®.

Le facteur de concentration est obtenu en positionnant un détecteur virtuel sur 'une des
faces de sortie du PMMA, ce détecteur mesurant ainsi uniquement le rayonnement qui
sort par la face de sortie du concentrateur et non ce qui sort aussi par les couches infé-
rieures (CYTOP et wafer).

Asource= 450nm, (incidence normale)

détecteur
concentrateur - /

=
10um I PMMA dopé C153, Npyua=1,5 [

Aum CYTOP, neyrop=1,34

support pa rtiellement /_

réfléchissant (R=35%)

6mm

FIGURE 3.7 — Architecture du LCI en couche mince utilisée pour les
stmulations préliminaires.

Le facteur de concentration ainsi évalué s’éleve a C' = 4,9. Cette valeur peut sembler
particulierement décevante si ’on considere la géométrie de notre concentrateur qui offre
un facteur de concentration géométrique valant :

6000

¢ = 10

= 600 (3.3)
Le facteur de concentration géométrique est ici 6 fois plus grand que celui associé au LCI
en Ce:Y AG de 10cm de long, et pourtant, le facteur de concentration C' récupéré est deux
fois plus petit.

Une telle différence s’explique en premier lieu par la présence du substrat dont 'indice de

3. Pour cette premiere simulation, nos échantillons de PMMA massifs ayant servis aux mesures des
parametres de ce matériau (PMMA synthétisé grace & 1’'équipe CSM de Rennes) n’étaient pas encore
poli. J’ai donc choisi une valeur obtenue a partir d’un échantillon réalisé dans nos locaux a partir d’une
solution de PMMA A15.
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réfraction est nettement supérieur a 'indice de l'air. L’angle de réflexion total 6,..;; associé
a linterface PMMA-CYTOP vaut ici :

(LeYTory _ gye (3.4)

0.+ = arcsin
nNpMMA

Si 'on compare cette valeur a celle obtenue pour une interface air-PMMA, soit 42°, on
constate bien sur que le cone d’échappement associé est nettement plus grand, mais aussi
que ce cone de fuite des rayons par la face inférieure recouvre partiellement le cone d’échap-
pement des rayons par la face de sortie. Autrement dit, il n’y a pratiquement pas de rayons
piégés, et les rayons n’ont pour nous que deux possibilités : sortir par la face de sortie ou
étre perdu.

En rappelant que la proportion de rayons émis sortant par une face 7; sqc. €n 1’absence
de réabsorption vaut 7; fece = 0,13 pour un matériau d’indice 1, 5(en prenant en compte
le recouvrement des calottes causé par l'indice élevé du substrat, cette valeur tombe a
0,11), nous pouvons faire une rapide approximation du facteur de concentration :

C=Gx Mface X g X Nabs X nair/PMMA (35)

Avec q = 417/494 le défaut quantique, nups = 0,9 le coefficient d’absorption choisi, et
Nair/prma = 0,96 la transmission du rayonnement d’excitation sur la face supérieure du
concentrateur.

On calcule alors une valeur C' = 45 pres d’un ordre de grandeur plus élevée que notre
valeur simulée. Cette différence est liée au phénomene de réabsorption, seul phénomene
majeur a étre absent de notre évaluation. Il est ici particulierement préjudiciable pour deux
raisons, la premiere étant la forte concentration en dopant nécessaire a une absorption
efficace sur 10um d’épaisseur de concentrateur mais qui augmente aussi la probabilité
de réabsorption lors de la propagation. Ceci est d’autant plus vrai que le recouvrement
spectral de la C153 reste non négligeable.

La deuxiéme raison est bien sur la présence du substrat qui vidange a lui seul pres d'un
quart des rayons émis comme le montre le calcul de la proportion 7; ¢4 dans le cas d'un
angle de réflexion totale 6.,.; = 61° :

M face = 0,5 % (1 = co8(0miz)) = 0,26 (3.6)

Des le premier événement de réabsorption, une partie majeur du rayonnement initialement
émis a déja été perdus a travers la grande face inférieure.

On remarquera que la réflexion par le wafer en silicium étant faible, elle n’a aucun impact
sur le rayonnement propagé au-dela de quelques réflexions. Elle permet néanmoins de
récupérer une partie du rayonnement d’excitation non absorbé a 450nm.

En faisant varier I'une des arétes de la grande surface carré de 6mm x 6mm, nous obte-
nons ’évolution du facteur de concentration en fonction de la dimension Lo du concentra-
teur ce qui nous permet de faire ressortir une longueur utile de concentrateur en PMMA
de la méme maniere que pour le concentrateur cristallin C'e:Y AG dans le chapitre pré-
cédent. Le graphique obtenu fig 3.8 présente un facteur de concentration maximum de
C' =~ 5, ainsi qu'une taille utile (valeur a 63%) comprise entre 1mm et 2mm au-dela de
laquelle le gain mis en regard de son cout en longueur (mm) (et donc en LED) est trop
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FIGURE 3.8 — Evolution du facteur de concentration d’un concentrateur

simulé en PMMA dopé C158 en fonction de sa largeur.
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FIGURE 3.9 — Photo de notre circuit de 12 LED de surfaces émissives
Imm x Imm. Un schéma rappelle les contraintes imposées par le packa-
ging entourant les LED.

faible pour étre intéressant.

Comme nous ’avons vu au chapitre 1, les LED ont une surface émissive de Sy pp =
Imm a laquelle doit étre ajouté son packaging ce qui nous amene a une longueur totale
(selon la plus grande dimension) de Lpgp = 1, 7mm (voir figure 3.9). En pratique, il est
encore nécessaire d’inclure un intervalle de positionnement entre deux LED accolées esti-
mée a 150um lors du design du circuit. On constate alors qu’il est peu intéressant d’aligner
plus d'une LED (selon la plus grande de leur dimension) pour un seul concentrateur en
couche mince, 2 LED étant un maximum difficilement envisageable du fait de 'incertitude
sur les distances entre LED une fois la soudure effectuée (on rappelle que les soudures
sont effectuées dans un four aprés un positionnement manuel des LED). Le circuit réalisé
comportant deux rangées de LED se faisant face, il nous permet d’exciter efficacement
deux concentrateurs de longueur Ls &~ 1mm entourant un guide de plusieurs millimetres
de long.
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3.1.2 Reéalisation de la structure

Les constatations précédentes nous donnent l’essentiel des données nécessaires a la
mise en ceuvre expérimentale de notre structure d’excitation d'un guide micrométrique a
I’aide de concentrateurs en couche mince. Le processus de fabrication peut étre décrit en
quatre étapes :

1. Dépot de la couche de CYTOP sur un wafer Si/SiOs;

2. Réalisation du guide en SU-8 dopé pyrrométhene 597 ;

3. Recouvrement a ’aide d’une couche de PMMA dopé coumarin 153 ;
4. Clivage de la structure.

Les trois premieres étapes ont été réalisées dans la salle blanche de 'ENS Cachan qui
nous a permis I'utilisation de son matériel sous la supervision de I'ingénieur salle blanche
Rasta Ghasemi que nous remercions pour sa disponibilité et ses conseils.

3.1.2.1 Mise en forme des couches organiques

Préparation des solutions La réalisation de notre structure nécessite I'usage des trois
solutions que sont le CYTOP, le PMMA dopé C153 et la SU-8 dopée P597.

— Le CYTOP utilisé est du CTL-809M acheté aupres de la compagnie japonaise AGC
Chemicals [168]. Le solvant CT-solv-180 qui lui est associé est aussi directement
fournis par AGC Chemicals;;

— La résine SU-8 2005 a été sélectionnée pour la réalisation du guide. Elle présente
une viscosité nettement moins importante que la résine SU-8 2150 utilisée dans le
chapitre 1, son ratio résine/solvant de 45% étant nettement plus faible que 76, 75%
pour le 2150. D’apres les données fournies par Microchem [58], cette résine est
ainsi optimale pour réaliser des couches dont 1’épaisseur est de 'ordre de quelques
microns. Ne disposant pas directement de SU-8 2005, nous avons préparé cette
solution par dilution d’une solution de SU-8 2007 commerciale (dont le ratio ré-
sine/solvant est légerement plus élevé) dans de la cyclopentatone (solvant de la
SU-8) selon la relation suivante :

Msus 2007 T1SUS 2007 . 7
= 1)SU8 2005 (3.7)
msus 2007 + Meyclopentanone

Avec mgys 2007 la masse de SU-8 2007 a dilué, nsys 2007 son ratio résine/solvant,
Meyelopentanone 10 masse de cyclopentanone (le solvant) a ajouter, et nsys 2005 le
ratio résine/solvant de la résine SU-8 2005 désirée.

Nous avons ensuite dissous le colorant, pyrrométhene 597, dans la résine de fagon a
obtenir un dopage masse 1psg7 = 0.4% permettant 77% d’absorption sur I = 10um
(vérifié a partir de film de SU-8 déposé sur lame de verre). Le dopage massique
étant défini a partir de la masse de résine :

mpsg7
Npsor = (3.8)
msus 2005 71SU8S 2005

Afin d’assurer une dissolution optimale du pyrrométhene dans la résine, 2 a 3 ses-
sions de 20min dans un bain d’ultrasons ont été appliquées, entrecoupées de phases
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d’agitation a l'aide d’un agitateur magnétique. Les phases d’agitation permettent
d’homogénéiser la solution tout en faisant retomber sa température, les ultrasons
pouvant chauffer significativement la résine;

— Pour finir nous avons utilisé du PMMA A11 [68] pour réaliser le film de concen-
trateur d’une épaisseur équivalente a celle du guide. N’ayant pas de PMMA All,
cette solution a été obtenue par dilution d’une solution de PMMA A15 commer-
ciale dans de I'anisole. Elle a ensuite été dopée en coumarin C153 a neis3 = 1,5%
pour obtenir une absorption de 70% sur 5um (voir remarque) d’épaisseur tout en
maintenant une dissolution parfaite.

Remarque : Nous avions initialement simulé des concentrateurs de 10 microns d’épaisseur
mais lors des premiers tests de mise en forme de guides en SU-8 dopé, un probleme
d’adhérence a été constaté pour cette épaisseur (probleme lié & un manque d’efficacité
de l'insolation en raison du dopage de la résine). Des guides d’excellentes qualités ont
en revanche été obtenus pour des épaisseurs plus faibles de 'ordre de 6, 5um. En raison
d’un acces limité a la salle blanche et de la bonne dissolution des colorants, j’ai choisi de
travailler avec des épaisseurs de 6, 5um et ne pas optimiser mes recettes (SU-8 et PMMA)
pour 10 micrometres.

Réalisation des films La technique de dépot que nous avons privilégiée pour tous les
films est le spin-coating présenté au chapitre 1, et qui, une fois les parametres mis au
point, offre une excellente répétabilité. Les parametres (accélération, rotation et durée)
ainsi que les épaisseurs obtenues sont présentées dans le tableau suivant :

Parametres du Spin-coating | CYTOP | PMMA dopé P597 | PMMA dopé C153
Accélération 1 (rpm/s) 3000 100 100
Vitesse 1 (rpm) 2000 500 500

Durée 1 (s) 30 10 10
Accélération 2 (rpm/s) - 300 300
Vitesse 2 (rpm) - 3000 1000

Durée 2 (s) - 30 30
Epaisseur mesurée (um) 0,96 6,5 6,5

Les épaisseurs ont été mesurée a l'aide d’un profilométre mécanique.

Le premier dépot réalisé est celui du CYTOP. Nous n’avons procédé a aucun traite-
ment particulier du wafer et nous nous sommes appuyés sur le process proposé dans la
these de Camille Delezoide [51]. Ce dépot est suivi, dans un premier temps, de ~ 2h de
séchage a 180°C' a I'étuve avant de procéder a une activation de la surface du CYTOP.
L’activation est une étape indispensable puisqu’en son absence ’adhérence de la résine
SU-8 sur le CYTOP est nulle, rendant impossible tout dépot de SU-8 par spin-coating.
L’activation a été effectuée par Reactive Ion Etching (RIE). Cette technique repose sur la
création d’un plasma par ionisation d’un gaz (gaz noble, oxygene...) a 'intérieur d’une en-
ceinte sous vide (107°Torr). Les molécules ionisées "bombardent” la surface du matériau
ce qui entraine alors une légere ablation de sa surface. Cela permet d’une part un retrait
des impuretés de surface et d’autre part une légere modification de la topographie de la
couche exposée. La conséquence recherchée de notre étape de RIE est une augmentation
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de I’énergie de surface de la couche de CYTOP pour favoriser une adhésion de la résine,
elle s’accompagne néanmoins d’une diminution de I’épaisseur de la couche réalisée. Ainsi
pour 30s d’exposition sous une puissance de 50l on observe une diminution d’épaisseur
de CYTOP de 150nm.

Le polymere MY-133 MC :

J’ai mentionné le composé MY-133 MC au début de ce chapitre, I'un des rares
autres polymeres transparents d’indice de réfraction aussi faible que le CYTOP
(nary1ss =~ 1,33). Bien que le PMMA adheére sans probleme sur ce dernier, nous
n’avons pas été capable de faire adhérer la moindre structure en SU-8 sur ce
dernier, malgré des tentatives diverses et répétées.

Suite a cette étape de RIE nous avons réalisé le dépot de SU-8 par spin-coating selon
la recette précisée plus haut. Ce dépdt est suivi de 'ensemble des étapes nécessaires a la
réalisation du guide souhaité par photolithographie :

— Soft-bake : 1min a 65°C' puis 3min a 95°C';

— Exposition a l’aide d’un aligneur de masque (MJB4) selon 4 étapes consécutives de
25s d’illumination (sous 18mW a 365nm) suivi de 25s de pause permettant d’éviter
une trop forte chauffe du matériau. Le design de la future structure (en 'occurence
un guide) est réalisé grace a un masque en sodalime recouvert de Chrome (revé-
tement opaque a 365nm) fourni par 'entreprise Selba. Le motif de lithographie a
été réalisé en dessin vectoriel sur le logiciel DraftSight. Nous avons prévu 4 tailles
de guides différentes 5pum, 10um, 20um et 100um nous permettant d’étudier dif-
férentes configurations notamment pour différentes épaisseurs de concentrateurs
(I'épaisseur est le parametre le plus flexible puisqu’il ne nécessite qu’une adapta-
tion des parametres de spin-coating et/ou le passage a une gamme de polymere
plus ou moins visqueuse) ;

— Post-exposure bake : 1min a 65°C' puis 4min a 95°C';

— Développement a 1’aide d’un solvant spécifiquement fourni par Microchem (SU-8
developer).

A Tissue de cette étape nous obtenons un guide de SU-8 dopé sur une couche de CYTOP.
On notera qu’un film test de SU-8 2005 dopé a été réalisé en parallele afin de vérifié la non
dégradation du colorant P597 suite a l'illumination UV lors de I'étape de photolithogra-
phie. Cette vérification est faite par une mesure de transmission du film dopé a I'aide d’'un
spectrophotometre, et nous avons considéré qu'une absence de variation de ’absorption
du film attestait de son non blanchiment.

Pour les méme raisons ayant nécessité une RIE en amont du dépot de SU-8 2005, le
futur dépot de PMMA doit lui aussi étre précédé d’une étape de RIE. En appliquant les
les méme parametres que pour la SU-8 on obtient une bonne adhésion du PMMA ainsi
qu’une légere diminution de 50nm de 1'épaisseur de SU-8. Le dépot de PMMA A11 dopé
C153 est ensuite réalisé puis suivi d'une étape de recuit de 30min a 65°C' sur plaque
chauffante.

Un schéma récapitulatif de ’ensemble du processus de réalisation est proposé sur la figure
3.10.
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FIGURE 3.10 - Diagramme du processus de réalisation des structures
d’excitation par concentrateurs luminescents en couche mince.
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Suite aux différents dépots il ne reste plus qu’a cliver la structure afin de la délimiter
et de permettre une extraction de 1’émission du guide.

3.1.2.2 Le clivage

Le clivage consiste, par définition, a briser le wafer en silicium et avec lui la structure
qu’il supporte. Afin d’obtenir un clivage le plus net possible il est indispensable de briser
le wafer selon I'un de ses axes cristallins, un wafer Si/S5i0, possédant deux axes perpen-
diculaires 'un de l'autre. Les wafers possedent a cet effet un repere sous la forme dune
ligne droite qui rompt leur circularité indiquant ainsi la direction de I'un des axes. De
la méme maniere, il est pratique de définir un repere sur le masque de photolithographie
pour pouvoir par la suite aligner le plus précisément possible la future structure sur les
axes cristallins précédemment repérés, 'objectif étant dans notre cas de positionner un
guide le long d’'un des axes (et donc perpendiculairement aux autres).

En complément d’un bon alignement, le clivage nécessite d’étre réalisé le plus proprement
possible de facon a obtenir des faces de sortie les plus nettes. La méthode la plus efficace
consiste a laisser travailler le matériau lui-méme : apres avoir amorcé le clivage, la brisure
doit se propager d’elle-méme selon ’axe du wafer.

Apres m’étre renseigné aupres de collegues de différents laboratoires il s’avere qu’il existe
de multiple techniques et astuces de clivage. Néanmoins, comme nous allons le voir, les
contraintes spécifiques imposées par notre structure nous ont conduit a procéder selon
deux méthodes en particulier.

La premiere repose sur l'utilisation d’une pince a cliver (“cleaving/glass breaking plier”
disponible par exemple chez Ted Pella). L’amorce est réalisée par un marquage appuyé
effectué a l'aide d’une pointe de diamant sur le bord d'une des faces du wafer, la face
opposée aux polymeres étant avantageuse dans notre cas comme nous le verrons par la
suite. La pince doit étre placée sur la marque réalisée sans étre avancée en profondeur
sur le wafer. Il ne reste finalement qu’a exercer une légere pression pour plier le wafer de
chaque coté du marquage ce qui permet d’amorcer la rupture qui se propage ensuite tout
le long de ’axe cristallin jusqu’au coté opposé du wafer. Il est important de remarquer que
notre structure guide/concentrateur est constituée de deux matériaux dont les propriétés
different nettement, en effet, la résine SU-8 se révele beaucoup plus rigide que le PMMA,
cette rigidité étant un atout important pour obtenir un clivage le plus net possible. Le
PMMA étant relativement souple, souplesse bien visible lorsque 'on manipule un film
auto-supporté, il est indispensable de plier le wafer en conservant le polymere au-dessus,
comme symbolisé sur la figure 3.11, pour obtenir une rupture du film. Dans le cas contraire,
le concentrateur en PMMA ne se rompt pas ou ne subit qu'une forme de déchirement
partiel, ce qui conduit a une géométrie mal définie (le film ne suivant pas nécessairement les
limites du wafer clivé). Les faces clivées du concentrateur comportent aussi de nombreux
défauts de surface, et le film de PMMA souffre généralement d’un décollement partiel du
wafer *.

4. Nous avons par curiosité essayé d’augmenter la rigidité du PMMA en diminuant sa température,
par exemple par trempe dans de l'azote liquide, mais sans constater d’amélioration significative de la
qualité du clivage (il est par ailleurs difficile d’anticiper les différences de comportement des différents
matériaux telles que des rétractions plus moins importantes par exemple entre le silicium et le PMMA)



172 CHAPITRE 3. UNE SOURCE POUR L’'OPTIQUE INTEGREE

wafer recouvert de PMMA dopé C153 Pince peu avancée sur le wafer
entourant un guide SU-8 dopé P597

Axe de clivage
envisagé

pince a cliver

Repere d’une direction —>
d‘axe cristallin du wafer

Marquage appuyé
uniquement au bord

/_!T_!\

Le point de pression central est positionné sur le marquage:
coté wafer

face opposée du wafer Si/Si0,

FIGURE 3.11 — Réalisation d’un clivage a la pince a cliver.

L’utilisation d’une pince a cliver a démontré une excellente efficacité mais possede

une limite contraignante quant a la taille minimum des structures que 1’'on peut cliver.
En effet, une fois un premier clivage effectué il faut que la taille des structures soit au
minimum de la moitié de I’écart entre les extrémités pliantes de la pince soit environ 5mm
(pour que la pince ait bien deux points de pression). Il est de plus impossible de cliver plus
de 3 faces d’'un méme concentrateur sur les 4 nécessaires, le dernier clivage nécessitant
alors un positionnement de la pince directement sur la structure a cliver.
Pour ces situations particulieres nous nous sommes reposés sur une deuxieme méthode
consistant a positionner I’élément a cliver sur une surface plane mais relativement souple,
telle que 1 ou 2 feuilles de papier salle blanche recouverte d’une feuille de papier optique
(la face polymere repose sur le papier optique, le tout étant disposé sur un support plan).
Le clivage est ensuite effectué en venant marquer le wafer a ’aide d’une pointe de diamant
sur 'ensemble de la longueur a cliver (cette longueur étant dans notre cas de quelques
millimetres). Afin de ne pas détériorer la structure il est indispensable de sentir le bon
compromis de pression a appliquer sur la pointe ainsi que sa bonne inclinaison de maniere a
réaliser une gravure en profondeur sans effort. Le support souple permet d’une part d’éviter
I’écrasement du motif polymere et d’autre part d’exercer naturellement une pression qui
se rapproche de celle appliquée par la pince et qui semble conduire a la rupture de la
gravure effectuée.

3.1.2.3 Apercu

En utilisant les techniques précédentes il nous a été possible de cliver des structures
jusqu’a un minimum de 5mm X d5mm ce qui correspond potentiellement a un guide entouré
de deux concentrateurs de 2, 5mm de large. Comme nous pouvons le voir sur la figure 3.12a
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d’excitation d’un concentrateur de 5, 3mm x 5, 3mm le résultat est relativement convain-
cant a 'eeil. Par ailleurs, nous avons pu vérifier la qualité des clivages effectués ainsi que
le respect des épaisseurs réalisées a ’aide d’un microscope réalisé a partir d’un objectif
Mitutoyo x50 de grande frontale, et d'une caméra uEye. Comme le montre la figure 3.12b
les guides présentent des dimensions plus importantes qu’attendue.

Les défauts de largeur [10, 5um, 13, 5um, 25um| respectivement pour des dimensions
initialement prévues a [5um, 10um, 20um| sont dus a un temps d’insolation trop élevé,
néanmoins, les tests sur des temps plus courts ont systématiquement été associés a des
défauts majeurs d’adhérence des guides sur le CYTOP se traduisant par un décollement °
lors de I'étape de développement, ce temps d’insolation ne peut donc pas étre réduit.
Les défauts d’épaisseurs, [8,6um, 9, lum, 9, 6um] contre 6, 5um prévu, est lui totalement
inattendu et tres certainement lié a un vieillissement de la solution utilisée : I'évaporation
du solvant (la cyclopentanone) modifie le ratio résine/solvant et conduit & une augmenta-
tion de la viscosité qui influe directement sur I’épaisseur du film lors du spin-coating. En
effet, les process de spin-coating sont robustes et nous les avons vérifiés de nombreuses
fois lors de leur mise au point. Suite a une fermeture technique de la salle blanche de
plusieurs semaines, je n’ai pas pu refaire de nouvelles structures avant d’effectuer les me-
sures expérimentales dont les résultats sont présentés dans la suite de ce chapitre. Cet
épaississement a pour conséquence de rendre le concentrateur légerement disproportionné
vis a vis du guide et, en considérant sa face de sortie réelle, d’amener a un facteur de
concentration presque deux fois plus faible qu’il ne pourrait I’étre (la zone de sortie étant
deux fois plus épaisse que le reste du concentrateur).

Au-dela de ces défauts géométriques, nous pouvons constater la netteté du clivage
sur I’ensemble des structures que ce soit pour le guide en SU-8 ou pour concentrateur en
PMMA. Le défaut visible sur le guide 20um est un exemple de défaut interne lié proba-
blement & une anomalie lors du dépot (le méme défaut étant présent des deux cotés clivés
du guide).

Les résultats présentés dans la suite ont été obtenus a partir des meilleurs guides
appartenant a la méme série que les échantillons des visuels présentés précédemment. Ils
présentent donc les défauts géométriques constatés dans le paragraphe précédent mais ont
été sélectionnés sur la qualité des observations de leurs faces apres clivage.

3.2 Caractérisation de la structure a concentrateur

Le module guide/concentration a vocation a étre excité a I'aide des LEDs dont les
caractéristiques ont été établies lors du chapitre 1; notre premier objectif a alors été de
valider 'apport de la structure a concentrateur vis a vis d’'un pompage direct. La pré-
sence potentielle de nombreuses sources de pertes (qualité des films, diffusion sur les faces

5. L’insolation UV se faisant au-dessus de 1’échantillon, si le rayonnement est partiellement absorbé
le long de I’épaisseur, la quantité atteignant le bas de ’échantillon n’est pas suffisante pour réticuler
entierement sa surface inférieure en contact avec le substrat.
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guide 5um

Module de 12LED (405nm) pulsées

4 ,
* Effet concentrateur guide 10um

i 6,5um

Concentrateur dopé C153 de dimension:
5mm x 5mm x 6,5um

(a) (b)

FIGURE 3.12 — Visualisation de structures clivées :

a) Concentrateur de PMMA dopé C153 de 6,5um d’épaisseur clivé sur
ses 4 faces (deux faces clivées a la pince et les deux autres perpendicu-
laires clivées a 'aide de la deuxiéme méthode).

b) Visuel des faces clivées pour des guides initialement définis pour avoir
pour des largeurs respectives de dum, 10um et 20um.

clivées, diffusion par des agrégats lié a un surdopage...) difficiles a caractériser rend nos
prévisions simulées plus incertaines et 'efficacité globale du module difficile a anticiper.
La mise en place de mesures expérimentales se révele donc indispensable.

Comme nous I'avons vu dans le chapitre précédent, I’étude d’'un concentrateur peut
étre abordée selon différentes approches relativement différentes la plus simples étant la
mesure directe du facteur de concentration. Dans le cadre d’une structure de quelques mi-
crons d’épaisseur il est difficile d’envisager une expérience reposant sur l'insertion d’une
extrémité du concentrateur dans notre sphere intégrante, le montage étant techniquement
complexe et le signal attendu trop faible par rapport a la précision de notre sphére inté-
grante. Nous avons donc commencé par adapter une mesure de facteur concentration par
sphere intégrante a notre échelle millimétrique pour ensuite mettre en ceuvre une mesure
de Pefficacité globale de notre module guide/concentrateur.

3.2.1 Mesure du facteur de concentration en sphere intégrante

La mise en place d'une mesure en sphere intégrante a pour objectif de nous donner
une valeur expérimentale du facteur de concentration du concentrateur en PMMA dopé
C153 de 6,5um d’épaisseur et clivé sur ses tranches. Ce résultat a pour principal inté-
rét de nous offrir un élément de comparaison avec les concentrateurs cristallins étudiés
au chapitre 2 ainsi qu’avec les études sur les concentrateurs en général. Il est néanmoins
important de noter que la structure étudiée ici consiste en un concentrateur directement
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associé a un guide en SU-8 et non en un concentrateur seul. Tout comme nous avions vu
I'importance d’introduire un élément d’adaptation d’indice dans le cadre du pompage d’un
matériau a I'aide de nos concentrateur Ce:Y AG, I'interface PMMA /SU-8 de la présente
structure permet une transmission efficace de ’émission du concentrateur vers le guide,
leur indice de réfraction respectif étant proche (npypa ~ 1,5 et ngys ~ 1,6). Néan-
moins, en remarquant que I’angle de réflexion total associé a l'interface PMMA /CYTOP
vaut Oparvascyrop = 62° et que I'angle de réflexion a l'interface PMMA /air vaut pour
sa part Opararajair = 42°, on constate que la calotte d’échappement associée a l'interface
avec le substrat se superpose a celle de I'interface de la face de sortie, il n'y a donc que
peu de rayonnement piégé a récupérer par adaptation d’indice. Le substrat va perturber
sensiblement le guidage du rayonnement émis, nous devrons donc réaliser une mesure
de Tefficacité du systéme complet concentrateur/guide pour connaitre l'apport réel du
concentrateur en PMMA associé au guide en SUS.

La méthode que nous avons mise en place reprend la méthode proposée par Tum-
meltshammer et al [123] inspirée elle-méme des mesures de rendement quantique de
fluorescence [170]. Elle consiste ainsi & placer un échantillon, ici notre concentrateur de
6mm x 6mm x 6, 5um, au centre d’une sphere intégrante, et de relever la puissance détec-
tée pour différentes configurations d’excitation. Nous avons choisi de le maintenir a I'aide
d’un support transparent (en verre) afin d’assurer la stabilité du concentrateur tout en
limitant au maximum 1’absorption par ce support du rayonnement émis par le concentra-
teur (voir figure 3.13). L’échantillon est excité a I’aide d’une diode laser & 450nm dont le
faisceau illumine entierement 1’échantillon. Trois mesures sont alors nécessaires pour avoir
acces au facteur de concentration de notre couche mince :

1. la premiere est une mesure de la puissance d’excitation de la diode fibrée. La fibre
est positionnée dans la configuration identique a la configuration d’excitation de
I'échantillon mais ce dernier est ici retiré (cette mesure est précédée d’une calibra-
tion de la sphere consistant en l'illumination de la sphere par une lampe blanche
calibrée, avec et sans support).

2. La seconde mesure est une mesure d’excitation du concentrateur qui est donc posi-
tionné et excité a I'aide de la diode laser fibrée utilisée dans les conditions identiques
a celle de la mesure 1.

3. La derniere mesure est identique a la précédente si ce n’est que les 4 tranches du
concentrateur en PMMA sont masquées a 'aide d’un scotch opaque. L’idée est ici
de conserver 'ensemble des propriétés du concentrateur (notamment la réflexion
totale interne) et de simplement bloquer la lumiere émise par les tranches. Bien
que ce dernier point soit difficile a vérifier en pratique, il est judicieux de faire en
sorte que le scotch (ou autre élément opaque) ne soit pas en contact direct sur la
tranche, en pliant par exemple le scotch de facon a maintenir une infime couche
d’air entre les deux.

En retranchant le signal d’émission de la mesure 3 a celui de la mesure 2, nous avons
acces au signal émis par les 4 tranches du concentrateur. Si le concentrateur a été clivé
de maniere a obtenir un carré, le résultat précédent divisé par 4 nous donne acces a la
puissance émise par une tranche seule et donc au facteur de concentration de 1’échantillon
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mesureé.
Concentrateur luminescent o
(sur wafer en silicium) sphere intégrante
laser (450nm)
I Ill
support transparent (verre) /
Mesure 1 Mesure 2 Mesure 3
sans échantillon avec échantillon tranches masquées

FIGURE 3.18 — En haut, schéma du montage de mesure du facteur de
concentration d’un concentrateur en couche mince sur wafer. En bas, re-
présentations des trois étapes de mesures nécessaires au calcul du facteur
de concentration.

La mesure a été réalisée sur un concentrateur clivé de 6mm x 6mm et nous a permis
d’aboutir a un facteur de concentration C' = 4,6. Cette valeur se rapproche de la valeur
Csimu = 4,9 obtenue grace a la simulation de tracé de rayon effectuée lors du design de
la structure.

3.2.2 Caractérisation par mesures de spectres d’excitation
3.2.2.1 Montage expérimental

L’idée de cette méthode repose sur I'observation de 1’évolution du signal émis en sortie
de guide résultant d'une part de son excitation directe et d’autre part de son excitation
indirecte par le biais du concentrateur auquel il est associé. Un moyen efficace de procéder
est d’exciter I'ensemble de la structure a des longueurs d’onde différentes, les spectres
d’absorption du pyrrométheéne 597 et de la coumarin 153 étant suffisamment distincts
comme nous pouvons le voir sur la figure 3.14. Ainsi une excitation a 410nm excitera
exclusivement le concentrateur dont 1’émission sera absorbée par le guide accolé, et a
I'inverse une excitation a 530nm excitera uniquement le guide. Comparer la mesure du
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signal émis par le guide dans les deux cas pour une méme densité de puissance de pompe
nous donne ainsi directement 'apport d’une excitation indirecte par le concentrateur.

- - C153 —P597

absorption normalisée

370 410 450 490 530 570 610

longueur d'onde (nm)

FIGURE 8.14 — Mise en évidence du recouvrement faible entre le spectre
d’absorption du pyrrométhéne 597 et de la coumarin 153.

En pratique la mise en place de notre expérience représentée en figure 3.15 repose
en premier lieu sur la source d’excitation qui consiste en une lampe blanche suivie d'un
monochromateur piloté informatiquement ce qui nous a permis de procéder a un balayage
de 340nm a 600nm par pas de bnm. Cette flexibilité offre entre autres la possibilité de
repérer I’évolution de la réponse de notre structure sur I’ensemble du spectre d’excitation
faisant ainsi apparaitre une longueur d’onde optimale d’excitation.

Le signal d’excitation a été controlé a 1’aide du spectrometre GLX10 de la sphere in-
tégrante. L'intensité de la lumiere en sortie de monochromateur variant avec la longueur
d’onde sélectionnée, il sera nécessaire de corriger nos mesures pour les ramener a une
puissance incidente constante (cela revient simplement a calibrer notre dispositif lampe
blanche/monochromateur).

Le signal transmis en sortie de monochromateur est filtré a ’aide d’une fente réglable per-
mettant de controler la taille de la zone exposée de notre échantillon. Ceci nous permettra
de réaliser des expositions partielles de notre microstructure. Cette fente est ensuite ima-
gée sur ’échantillon par une imagerie 2{-2f : le réglage de la taille de la fente correspond
ainsi directement a la dimension de la zone éclairée.

Pour finir, le signal en sortie de guide est mesuré a I’aide d’un spectrometre fibré [177]
(Ocean optics USB2000+) permettant de facilement réaliser le filtrage spectral de la lu-
miere émise par le guide de la lumiere diffusée issue du concentrateur.
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FIGURE 8.15 — Montage de l’expérience permettant la mesure de la
courbe d’excitation du guide en SU-8 dopé en pyrrométhene 597 accolé
a un (ou deux) concentrateur en PMMA dopé en coumarin 153.

3.2.2.2 Résultats

L’obtention de spectres d’excitation par le montage décrit précédemment repose sur
le traitement des deux signaux que sont le signal d’excitation incident et le signal en sortie
de guide. Ces signaux sont traités selon le diagramme 3.16. On rappellera que le signal
dont nous souhaitons observer I’évolution est I’émission du guide qui peut étre attendue
autour du spectre d’émission du pyrrométhene 597.

La courbe présentée en figure 3.17 est obtenue a partir d’'un guide d’une largeur lg =
25um, d'une longueur Lg = 12mm, et d’une épaisseur e = 9, 6um. Ce guide est entouré
de deux concentrateurs de longueurs non définies. En effet, la structure n’est clivée que
selon les axes des faces d’entrée et de sortie du guide, les concentrateurs n’étaient donc pas
physiquement délimités (voir schéma en figure 3.17). La taille de la surface exposée était
néanmoins controlée par I'ouverture de notre fente de fagon a ce que chaque concentrateur
ne soit excité que sur une longueur Lo = 1mm, nous placant ainsi dans une configuration
proche d’une future excitation par LED.

La figure 3.17 comporte trois courbes que sont la courbe d’excitation de notre structure
concentrateur/guide, ’absorption de la coumarine C153 (dopant du concentrateur), et la
courbe d’absorption du pyrrométhene 597 (dopant du guide). Les courbes d’absorption
qui représentent la quantité de rayonnement absorbé pour chaque longueur d’onde par
nos colorants ont ici été ajustées au spectre d’excitation (ces courbes ont été mesurées
séparément et seule leur forme nous intéresse ici). Ce dernier représente la réponse de
'association concentrateur/guide a chaque longueur d’onde d’excitation (on rappelle que
I'on balaie pas a pas l’ensemble du spectre [370,570]nm grace a notre monochromateur).
La premiere caractéristique que ’on peut noter est la tres bonne superposition des spectres
d’absorption de nos deux colorants (C153 et P597) avec la courbe d’excitation elle-méme.
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FIGURE 8.16 — Traitement numérique des signaux pour l’obtention de la
courbe d’excitation
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FIGURE 3.17 — Courbes d’excitation obtenues pour un guide de largeur
lg = 20um et de longueur Lg = 12mm entouré de deux concentrateurs
de longueur Lo = 1mm. Un schéma de la structure excitée est aussi

PTOPOSE.
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Le maximum du spectre d’excitation autour de 405nm correspond ainsi au pompage
des concentrateurs dont l’émission permet ensuite l'excitation du guide. Le deuxieéme
maximum se situe lui autour de 530nm et correspond au pompage direct du guide comme
en atteste la correspondance de cette portion du spectre d’excitation avec I’absorption du
P597. Nous pouvons remarquer des oscillations du spectre d’excitation particulierement
marquées vers 490nm qui sont en fait des interférences e Fabry-Pérot dans la couche
mince du concentrateur. On mesure en effet un intervalle d’environ 15nm (approximatif
du fait du pas de 5nm utilisé pour nos mesures) entre les maxima, ce qui correspond a
une épaisseur e ~ 5um + 3um (= 6, 5um) d’apres la relation (relation classique d’optique
physique [178]) :
/\2
“7 2AN

Nous ne nous intéresserons pas a ce phénomene ici.

(3.9)

Evaluons maintenant le ratio des maxima a 405nm et 530nm afin de quantifier I’apport
du pompage indirect du guide par le concentrateur vis a vis de son pompage direct par la
lampe blanche :

Pindirecte _ 77 5 (310)

Pdirecte
Avec Pigirecte le signal de fluorescence émis par le guide pour une excitation a 405nm de
la structure, et Pyt le signal de fluorescence suite a une excitation a 530nm.
Le pompage indirect par concentrateur est donc nettement plus efficace puisque pour
notre guide de 20pum pompé par deux concentrateurs de 1mm le signal mesuré est 7,5
fois plus élevé dans le bleu que dans le rouge, soit 7,5 fois plus élevé en pompage indirect
qu’en pompage direct. Ces valeurs nous donnent l'efficacité réelle du concentrateur inséré
dans I’ensemble de la structure mais ne correspondent pas aux grandeurs standards des
études sur les concentrateurs luminescents.
Nous allons donc maintenant essayer de retrouver le facteur de concentration C' du concen-
trateur en couche mince de PMMA dopé C153 a partir du ratio Pi,airecte/ Piirecte €valué
précédemment. En notant D;,. la densité de puissance incidente (densité de puissance de
la lampe blanche que 'on prendra constante avec \), et en reprenant les notations intro-
duites rappelées en figure 3.3 pour décrire la géométrie de notre systeme (L¢ la longueur
du concentrateur, Lg la longueur du guide, /g la largeur du guide, et e son épaisseur),
nous pouvons calculer Py girecte 12 puissance absorbée par illumination directe du guide
a la longueur d’onde \; = 530nm (avec o, le coeflicient d’absorption linéique associé au
dopage du guide en P597) :

Pabs directe — Dinc X LGlG X (1 - e—ag(/\g)e) (311)

En attribuant un facteur K regroupant la conversion a 'intérieur du guide, le guidage, les
éventuelles pertes linéiques, ainsi que les pertes a la sortie du guide, la puissance Py ecte
en sortie de guide est alors :

Pdirecte =K x Pabs directe (312)

En nous intéressant maintenant a une illumination par le concentrateur, nous pouvons
commencer par calculer la puissance absorbée a la longueur d’onde .y, = 405nm par les



3.2. CARACTERISATION DE LA STRUCTURE A CONCENTRATEUR 181

concentrateurs Pps cone :
Paps cone = 2 X Dipe X LaLe x (1 — e~ @conc(Aeone)e) (3.13)

Avec aieone le coefficient d’absorption lin€ique du concentrateur dopé C153.
La puissance P indirecte qui est alors absorbée par le guide s’exprime selon la relation
suivante :

Pabs indirecte — Pabs conc X Ceff X Li;‘ X (1 - eiag()\em ConC)lG) (314)
Avec Aem cone la longueur d’onde moyenne du spectre d’émission du concentrateur lumi-
nescent.
Le facteur de concentration noté ici C,¢s contient I’ensemble du transfert de I’émission du
concentrateur vers le guide c’est a dire aussi le comportement a 'interface PMMA /SU-8.
Cesy est donc a différencier du facteur de concentration C' traditionnel qui repose sur une
sortie a l'air libre. Nous pouvons par ailleurs rappeler que I’absorption de 1’émission du
concentrateur par le guide se fait sur la largeur [ de ce dernier et non sur son épaisseur
e.
La puissance en sortie de guide Pj,girecte €5t alors :

Pindirecte =K x Pabs indirecte (315)

Finalement le rapport de la puissance émise par le guide suite a un pompage indirect par
le concentrateur sur la puissance émise par une excitation directe par la lampe est :

(1 _ e_aconc(/\conc)e>(1 — €_a9(A5m COTw)lG)
(1 — e—ag()‘g)e)

[)mdirecte

= 2Ceffi X (3.16)

Pdirecte
Dans notre cas, en observant I’évolution du décalage spectral du spectre de la coumarin
153 1ié a la réabsorption (figure 3.18), nous pouvons calculer une longueur d’onde moyenne
d’émission Acone = 532nm. Le maximum d’émission du guide par excitation directe étant
associé a une excitation a A = 530nm, il est légitime de faire I'approximation A.o,. =
AMampe. La forme pavé du guide de largeur g = 25um et d’épaisseur e = 9, 6um induit
une différence de distance d’absorption I = 2, 6e entre une absorption sur I’épaisseur et
une absorption sur sa largeur. Ainsi bien qu’on ait une absorption totale de 1’émission du
concentrateur sur la largeur de 25um, ce n’est pas le cas sur I’épaisseur comme 1’a montré
une mesure par réflexion effectuée sur la structure guide/CYTOP /wafer © & I'aide d'un
laser Nd:Y AG doublé en fréquence a 532nm. L’absorption totale s’éleve ainsi a 81% du
signal incident cette valeur correspondant I’absorption du signal en 1 passage ainsi que la
proportion absorbée apres réflexion par le couple wafer/CYTOP. Le rapport d’absorption
dans le guide peut donc étre ramené a :

<1 _ efag()\cm conc)lG B 1
(1 —eaole) 0,81

(3.17)

Nous pouvons compléter notre calcul par la mesure d’absorption effectuée sur le film de
PMMA dopé C153 a 1,5% qui donnait une absorption de 70% du signal sur un passage.

6. Cette mesure qui consiste en fait en une mesure de signal par réflexion, nous a aussi permis d’évaluer
le coefficient de réflexion en puissance du couple CYTOP /wafer a une valeur Royrop/wafer = 0.31.
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FIGURE 3.18 — Evolution du spectre en sortie de concentrateur en fonc-
tion de la longueur de concentrateur excitée Lc. La réabsorption de
I’émission de la C153 au cours de sa propagation dans le concentra-

teur induit un trés net décalage du spectre vers les grandes longueurs
d’onde.

En considérant le facteur Reyropjwafer = 31% mesuré a 532nm et en supposant un
comportement similaire a 405nm, ’absorption totale du concentrateur peut étre évaluée
a Ayosnm = 77%. Le rapport de ’ensemble des proportions d’absorption a finalement pour
valeur 0,77/0,81 soit un facteur 0, 95.
En isolant finalement Cer¢ on obtient :

Pindirecte ZG 1

Cerr=0.5 —
1 Pdirecte € 07 95

(3.18)

La valeur obtenue pour le guide de 20pm est ainsi de Cesy =~ 10,3 qui correspond
donc a la valeur du facteur de concentration du concentrateur intégré au guide qu’il excite.
Cette valeur est un maximum d’efficacité du concentrateur qui a lieu pour une excitation a
A = 405nm, or si I'on souhaite rapprocher cette valeur du facteur de concentration mesuré
précédemment en sphere intégrante il est nécessaire de considérer plutot le rapport obtenu
pour une excitation a 450nm. A partir de notre spectre d’excitation en figure 3.17, on
releve une intensité (u.a) émise de 0,53 pour une excitation a 450nm (contre 1 a 405nm)
ce qui permet d’évaluer C.rs(450) = 5, 4.

De plus, le facteur de concentration C' = 4,6 mesuré en sphere intégrante est associé a
une longueur de concentrateur Lo = 6mm contre Lo = 1Imm dans le cadre de I'étude
d’excitation. Le facteur C.ss doit de nouveau étre extrapolé pour une excitation d'un
concentrateur de longueur Lo = 6mm. En nous basant sur I’évolution du facteur de
concentration avec la longueur Lo du concentrateur simulée (figure 3.8) on releve un
facteur 1,8 entre le facteur de concentration pour 6mm de concentrateur et celui pour
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Imm. En appliquant ce facteur au calcul de Ce¢s on obtient, pour Lo = 6mm, la valeur
suivante :

Copr = 8,6

Le facteur de concentration estimé du couple concentrateur/guide est presque deux fois
supérieur au facteur de concentration C' du concentrateur. Ceci peut s’expliquer en partie
par l'adaptation d’indice qui permet de récupérer les rayons piégés’~ mais comme nous
I’avons mentionné plus tot, la vidange par le substrat en CYTOP limite cet effet. Nous
devons aussi reconnaitre la faible précision de notre calcul en raison des multiples hypo-
theses simplificatrices utilisées. On mentionnera notamment I’hypothese implicite qui a
été faite sur la qualité des tranches du concentrateur réalisé. En effet, bien que le clivage
apparaisse comme propre au microscope optique, il reste difficile d’en conclure que nous
sommes en présence d'un concentrateur aux tranches parfaitement définies permettant
un guidage optimal dans les trois dimensions comme pouvaient l'étre les tranches des
monocristaux de Ce:Y AG étudiés au chapitre précédent.

3.2.3 Visualisation des limites utiles de dimensionnement

La section précédente nous a permis de mettre en évidence l'efficacité du concen-
trateur en tant qu’intermédiaire d’excitation mais ne nous donne pas les optima de di-
mensionnement du module dont la connaissance est indispensable pour répartir nos LED
le plus efficacement possible. En effet, la premiere prévision simulée affichait clairement
une saturation du facteur de concentration au-dela d'une longueur Lo de quelques milli-
metres. L’adaptation du montage expérimental d’obtention de la courbe d’excitation nous
a permis d’avoir acces facilement aux deux parametres de dimensionnement que sont la
longueur utile de concentrateur et la longueur utile du dispositif, longueur qui correspond
directement a la longueur du guide.

3.2.3.1 Longueur utile de concentrateur

Afin d’obtenir une mesure de I'influence de la longueur du concentrateur sur le signal
émis par le guide, le montage initial est complété par I'introduction d'une lame de rasoir
montée sur translation au niveau de la fente initiale. La translation de cette lame permet
ainsi de faire varier directement la taille du concentrateur comme schématisé sur la figure
3.19. La mesure a été effectuée sur le guide 20um éclairé sur toute sa longueur Lg = 12mm
et excité par un seul concentrateur dont la longueur Lo est le parametre modifié.

L’évolution mesurée de la fluorescence en sortie de guide (figure 3.20) présente logi-
quement une allure similaire a la simulation du facteur de concentration réalisée précé-
demment 3.8. Un modele exponentiel de I'intensité normalisée mesurée I = f(L¢) peut

7. En reprenant le calcul du pourcentage de rayons piégés par réflexion totale interne présenté dans
le chapitre 2 et appliqué ici au cas du PMMA d’indice npppra = 1,51, on obtient un pourcentage de
rayon piégé np;q, = 25%, autrement dit pres d'un quart de la puissance émise au sein du concentrateur en
PMMA est potentiellement piégé a I'intérieur.
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FIGURE 3.19 — Schéma de principe du montage expérimental de mise en
évidence de la limite de longueur utile de concentrateur L¢.
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FiGURE 8.20 — Courbe normalisée d’évolution du signal en sortie du
guide en fonction de l’accroissement de la longueur Lo d’un seul concen-
trateur excité. La longueur de guide est constante avec Lg = 12mm.

étre parfaitement ajusté a notre courbe expérimentale selon la relation :

I =1— e Le/Lutue (3.19)

Avec “L;.” notre parametre ajustable valant ici 1mm. On retrouve ainsi la présence

d’une saturation de la fluorescence au-dela d’une longueur utile de concentrateur excité
Lowtie = Imm (critére a 63% de la valeur de saturation). Comme nous I’avions anticipé a
I’aide des simulations, une utilisation de notre structure au maximum de ces performances
nécessiterait un pompage sur Lo = 4mm mais les efforts d’architectures ainsi que le cout
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supplémentaire semble relativement excessif quand on considere le faible gain encore ac-
cessible. Cette courbe nous permet aussi de prévoir quel serait le maximum d’efficacité du
couple concentrateurs/guide vis a vis des géométries mesurées.

Afin de compléter cette mesure nous avons mis en place un montage similaire pour me-
surer la longueur utile L du dispositif.

3.2.3.2 Longueur utile de guide excité

Comme schématisé sur la figure 3.21, nous nous sommes placés dans les conditions
expérimentales de la mesure de courbe d’excitation effectuée sur le guide 20um, c’est a
dire I'excitation d'un guide par deux concentrateurs de longueur Lo = 1mm. La longueur
Lg de la structure est modifiée par translation d’une lame de rasoir dans la direction
perpendiculaire a 1’étude précédente.

fibre
translation du R e
masque
LC
concentrateur

masque

FIGURE 8.21 — Schéma de principe du montage expérimental de mise en
évidence de la limite de longueur utile de guide excité Lq.

La courbe d’évolution obtenue (fig 3.22) présente la encore une excellente correspon-
dance avec le modele 3.19 mais cette fois caractérisant la longueur utile de guide qui
vaut Leoyie = 2,2mm (& 63%). Alors que la saturation précédente était entierement liée
a la propagation de la fluorescence de la coumarin dans le concentrateur, la saturation
observée ici expose une limite du guide en SU8 dopé P597. Elle traduit un défaut de pro-
pagation de la fluorescence du pyrrométhene dans le guide qui peut provenir d’un défaut
de confinement ainsi qu’a des pertes a la propagation comme nous l’avons déja observé
dans le chapitre 1 lors de 1’étude de barreaux massifs de SUS. Nous aurons par la suite
I'occasion de mesurer plus précisément les pertes associées a notre guide lors de I'étude
du seuil d’ASE de la structure.

Au-travers du résultat de cette mesure nous pouvons constater que I'excitation du guide
20pum obtenue lors de 'établissement de la courbe d’excitation était réalisée largement
au-dela du maximum de longueur utile L du couple concentrateurs/guide puisque 1'exci-
tation avait lieu sur 12mm de long. Nous pouvons aussi noter que le circuit de LED étudié
au chapitre 1 permet une excitation sur 9mm c’est a dire approximativement la longueur
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FIGURE 3.22 — Courbe normalisée d’évolution du signal en sortie de
guide en fonction de ’accroissement de la longueur Lg du concentrateur.
Le guide est excité par 2 concentrateurs de longueur fixe identique Lo =
1mm.

de saturation de la fluorescence du guide.

Arrivé au terme de la caractérisation de D'efficacité de notre architecture il nous est
possible d’envisager les parametres nécessaires a l'obtention des performances maximales
accessibles.

La surface d’excitation devrait ainsi consister en deux concentrateurs de longueurs Leyae =
dmm et de longueur Lape: = 9, 5mm. D’apres la courbe 3.20, passer de 1mm de concen-
trateur a 4mm de concentrateur permettrait d’augmenter I'intensité émise par le guide
d’un facteur 1,55. Nous pourrions alors espérer une augmentation du rapport % =
7,5 a 11,6.

Par ailleurs, une optimisation de réalisation est encore réalisable de maniere a avoir un
guide d’épaisseur égale a celle du concentrateur permettant d’éviter un accroissement de
la face de sortie du concentrateur (passant ici d’une hauteur de 6, 5um a pres de 9, 6um).
Sans avoir d'impact sur la quantité de fluorescence générée, cette optimisation permet-
trait d’augmenter la densité de puissance accessible (ici d'un facteur ~ 1,5), la densité de
puissance étant un parametre fondamental vers le passage a une architecture laser.

La section suivante présentera ainsi les premiers résultats d’une étude permettant de voir
les performances actuelles de notre design dans 'idée de 'obtention d’un effet laser.
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3.3 Recherche d’émission spontanée amplifiée

L’architecture telle que nous I'avons définie et réalisée dans la section précédente ne
comporte pas de cavité et n’est donc pas en tant que telle une architecture laser. Les
résultats de I’étude que nous présentons ici repose donc sur la recherche d’un phénomene
d’émission spontanée amplifiée (ASE).

3.3.1 Mesure des pertes a la propagation dans le guide

Une étape préalable au pompage de la structure est la caractérisation du milieu am-
plificateur et donc ici du guide en SU-8 dopé a 0,4% de pyrrométhene 597. Nous avons
choisi pour cela de réaliser une mesure de pertes via I’évolution de la fluorescence du
guide pour une excitation ponctuelle que 'on éloigne progressivement de la sortie guide.
Le faisceau d’excitation provient d’un laser Nd:Y AG doublé en fréquence délivrant donc
un faisceau de pompe a 532nm. Il est mis en forme a ’aide du montage schématisé sur
la figure 3.23a dont les éléments principaux sont un premier bloc comportant une lame
A/2 suivie d'un cube séparateur le tout permettant de controler la puissance de pompe
incidente. Ce dispositif est suivi de deux lentilles permettant d’agrandir le faisceau et de
le recollimater avant de l'orienter grace a deux miroirs de renvois (HR & 532nm). Un der-
nier bloc permet de transformer le faisceau gaussien en une ligne de pompe, nécessaire au
pompage transverse du guide, grace a une lentille cylindrique. La forme de la ligne finale
mesurée a l'aide d'une caméra WincamD possede un waist de 38um dans la plus petite
dimension, pour 3, 5mm dans la grande dimension. Ce profil permet de pomper le guide
sur toute sa largeur et de facon homogene sur environ la moitié de sa longueur ce qui
correspond a la longueur utile constatée expérimentalement dans la section précédente.
Ce dispositif sera utilisé dans la suite pour rechercher le seuil d’ASE de notre structure.
La mesure des pertes du guide ne nécessitant qu’une excitation ponctuelle, la ligne crée
est tournée de 90° de facon a n’exciter le guide que sur une surface 2 x 38 X lg, soit
1,65.103um? << Sguidge- Afin d’avoir un maximum de controle sur les conditions expé-
rimentales, 1’échantillon est monté sur une translation sur laquelle est directement placé
notre détecteur (ici un spectrometre fibré). L’échantillon est alors translaté de fagon a
connaitre parfaitement les positions des excitations successives par la ligne de pompe
fixée comme représenté sur le détail en figure 3.23b.

La courbe d’atténuation (figure 3.24) ainsi obtenue présente l'allure d’'une décrois-
sance exponentielle dont la longueur caractéristique est évaluée a Logrqe = 1, 75mm. On
remarquera que cette fonction exponentielle correspond bien au modele issu de I'équation
différentielle suivante :

dl(z) = — I(2)dz (3.20)

Fvolution de I pour un milieu sans gain.

Nous aurions normalement du retrouver la distance Lguiie = 2,2mm évaluée lors de
I’étude de la limite utile de longueur de guide effectuée dans la section précédente mais
nous obtenons ici une distance caractéristique légerement plus faible signe de pertes plus
importantes. Une explication possible est la dégradation progressive du dopant de notre
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FIGURE 8.23 — a) Schéma du montage expérimental de mesure de l’at-
ténuation a la propagation dans le guide de SU-8 dopé P597. b) Détail
et visuel de la plateforme de translation de l’échantillon liée a un spec-
tromeétre fibré.

guide suite aux expositions répétées nécessaires aux différentes mesures effectuées (dé-
gradation qui peut par exemple se traduire par une modification des caractéristiques
spectrales du pyrrométhene 597 dans le film de SU-8).

Ce résultat vient néanmoins conforter les ordres de grandeurs mesurés précédemment et

donc le dimensionnement du dispositif pour un futur pompage a I’aide de notre circuit de
LED.

3.3.2 Pompage de la structure complete

Avant de procéder a un pompage par LED (A gp = 405nm) nous avons utilisé le
montage précédent afin de procéder a une excitation directe du guide par le laser a
Aaser = D32nm. A = 532nm correspondant d’une part au pic d’excitation directe du guide
et d’autre part a la longueur d’onde moyenne de I’émission en sortie de concentrateur,
la réponse du guide a cette longueur d’onde nous donnera une information directement
interprétable de la possibilité d’un phénomene laser a 1’aide d’un pompage par LED.
Afin d’adapter le montage utilisé pour la mesure d’atténuation, nous avons dans un pre-
mier temps réorientée la ligne de pompe de maniere a la superposer sur le guide. La
précision de l'alignement est vérifiée a I'aide d’une caméra Ueye couplée a une lentille de
100mm visible sur la figure 3.25. L’échantillon est éclairé a 1’aide d’un éclairage complé-
mentaire pour permettre une visualisation du guide en ’absence d’excitation, et 1’aligne-
ment peut étre réalisé en déplacant ’échantillon monté sur la plateforme de translation
déja présentée.

La puissance incidente a été relevée a 'aide d’un énergie-metre (Coherent) “J-10MT-
10KHz” et complétée par la mesure du waist de la ligne de pompe effectuée précédemment
afin d’obtenir la densité de puissance incidente sur le guide. En observant ’évolution des
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FiGURE 8.2 — Courbe d’atténuation de la fluorescence du guide 20pum
en fonction de la distance du point d’excitation par rapport a la sortie.
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FI1GURE 3.25 — Dispositif de visualisation du controéle de l'alignement de
la ligne de pompe sur le guide SU-8 dopé P597.

spectres présentés en figure 3.26, nous constatons d’une part un filtrage spectral lié au
phénomene de réabsorption lors de la propagation dans le guide, ce filtrage se traduisant
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par un affinement spectral par absorption des basses longueurs d’onde vis a vis du spectre
de fluorescence du pyrrométhene 597 (dans une matrice SU-8). D’autre part, nous pouvons
voir "apparition d’émission spontanée amplifiée au-travers d’une bosse spectralement plus
fine a l'intérieur du spectre de fluorescence.

En estimant I'apparition d’ASE autour de F = 4u.J incidents répartis sur une surface de
pompe Spompe ~ 0.53mm? pour des pulses de pompe de T' = Tns, la puissance créte de
seuil d’ASE peut étre évaluée a :

E
Doil = ———— 3.21
: Spompe * T ( )
Dienit = 110EW/cm? (3.22)

La puissance créte de nos circuits de LED a 405nm étant de Dypp = 1,4kW/ cm? nous
constatons que nous sommes prét de deux ordres de grandeur en dessous d'un éventuel
seuil d’ASE en pompage par LED. Evaluons maintenant I’augmentation de densité de
puissance apportée par le concentrateur.

Nous pouvons pour cela utiliser le facteur de concentration Cesy défini comme le rapport
de la densité de puissance incidente sur le concentrateur en PMMA avec la densité de
puissance transmise par la tranche de sortie a I'interface PMMA /SU-8, afin de calculer la
densité de puissance transmise au guide a partir de nos LED. Ce coefficient est particu-
lierement adapté ici puisqu’il nous offre une estimation directe de la densité de puissance
D1ED jconcentratewr d’excitation du guide par le concentrateur pompé par le circuit de LED :

DLED/concentrateur - DLED X Ceff (323)

En prenant la valeur C.¢y = 10,3 évaluée a partir du spectre d’excitation mesuré sur
notre guide excité par deux concentrateurs de 1lmm (tels qu’il le serait par notre circuit
de LED), nous calculons :

DLED/concentrateur = ]-47 4kW/Cm2 (324)

Comme I’a montré la discussion sur I'optimisation possible des parametres de la struc-
tures pour une utilisation au maximum de ses performances, le facteur C.s¢ expérimenta-
lement obtenu peut raisonnablement étre augmentée d'un facteur ~ 1,6 en augmentant
la longueur pompée du concentrateur. De plus, en adaptant parfaitement 1’épaisseur du
guide (ici de 9,6pm) & I'épaisseur des concentrateurs luminescents (6, 5um), la surface
de sortie peut également étre divisée d'un facteur 1,5 augmentant d’autant la densité de
puissance en sortie de concentrateur. En sortie de concentrateur, la densité de puissance
que l'on peut espérer idéalement atteindre avec notre systeme atteindrait :

Drpp = 34,5kW/cm? (3.25)
(3.26)

Meéme en utilisant notre architecture au maximum de ses capacités, les densités de puis-
sances atteignables a partir de nos LED resteraient 3, 3 fois inférieurs au seuil nécessaire
a lapparition d’ASE dans notre structure.
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FIGURE 3.26 — Spectres mesurés en sortie d’un guide SU-8 dopé pyrro-
méthéne 597 de longueur Lg = Tmm pour différentes énergies de pompe
incidente.

3.4 Conclusion du chapitre

L’adaptation de l'excitation par LED associées a un concentrateur luminescent au
pompage de structures micrométriques, dans notre cas un guide, nous a conduits en pre-
mier lieu a redéfinir un concentrateur efficace a ces échelles. Ainsi, afin d’obtenir une
absorption efficace du rayonnement des LED sur quelques microns, nous avons choisi
d’utiliser non plus un monocristal de Ce:Y AG, mais plutot un colorant laser (la coumarin
153) dissous dans une matrice polymere de PMMA. Une fois ce matériau concentrateur
choisi, nous avons pu l'associer a la structure a exciter qui consistait en un guide en SU-
8 dopé en pyrrométhene 597. Le choix du pyrrométhene était bien stur conditionné par
I’obligation d’une absorption efficace a la longueur d’onde d’émission du concentrateur
dopé en coumarin.

Une fois la réalisation du module guide/concentrateur luminescent a I’aide de tech-
niques de salles blanches (spin-coating, photo-lithographie), nous avons commencé par
caractériser 'efficacité du concentrateur (un pavé de 6mm x 6mm x 6,5um clivé sur ses
quatre tranches) par une mesure de son facteur de concentration en sphere intégrante
a l'aide d’un protocole adapté aux dimensions millimétriques du concentrateur étudié.
Suite a cette caractérisation du concentrateur seul, nous avons mis en place un montage
expérimental permettant d’évaluer l'efficacité de I’association guide/concentrateur.

Cette évaluation reposait sur la mesure d’un spectre d’excitation de notre structure, ce
dernier traduisant la réponse de notre systeme a différentes longueurs d’onde d’excita-
tion. Nous avons ainsi mis en évidence 'apport significatif d’une excitation du guide par
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le concentrateur puisque celle-ci s’est révélée 7,5 fois plus efficace qu'une excitation di-
recte du guide (de 25um de large) a densité de puissance incidente équivalente.

Ce succes nous a incité une fois de plus a étudier la faisabilité d’'un pompage laser par
LED assistées par concentrateur mais cette fois de notre guide micrométrique. La mesure
d’un seuil d’émission spontanée amplifiée de pres de 1105kW/cm? nous a montré les limites
de notre dimensionnement qui méme optimisé ne nous permet pas de passer un éventuel
seuil laser. Néanmoins, 'efficacité de I'excitation indirecte du guide par le concentrateur
reste claire et nous pourrions donc tout a fait envisager d’adapter notre architecture a un
laboratoire sur puce ou I’association d’une forte densité de puissance accessible a partir
de LED a une excellente compacité de notre systeme seraient des atouts intéressants.

Quelles solutions pourrions-nous envisager pour rendre possible un pompage laser ?
Le premier pas serait déja d’inclure une cavité a notre guide par exemple en disposant des
miroirs a ces extrémités. Cette idée qui est similaire a l'approche étudiée au chapitre 1
risque néanmoins de ne pas suffire comme nous I’avons constaté avec le pompage de milieu
amplificateur massifs. L’option la plus efficace serait probablement de redimensionner une
nouvelle fois le dispositif a une échelle permettant I'utilisation d’'une architecture DFB
plus classique afin d’avoir une cavité la plus efficace possible. La diminution de ’épaisseur
de notre architecture aurait 'avantage d’offrir des facteurs de concentration géométrique
encore plus élevés qui pourrait conduire a des facteurs de concentration eux aussi nette-
ment plus élevés. Néanmoins, la tres faible épaisseur d’absorption requiert 1'utilisation de
matériaux tres fortement absorbants tels que les polymeres conjugués [33] dont les ren-
dements quantiques de fluorescence sont encore aujourd’hui généralement inférieurs aux
meilleurs colorants laser. Le BsBcz :CBP dont les performances récemment rapportées
sont exceptionnellement élevées (notamment un rendement quantique élevé et une réab-
sorption raisonnable) [131], [179] est un matériau qu’il serait particulierement intéressant
de tester en tant que matériau concentrateur.
Par ailleurs, réaliser une architecture a I’échelle du nanometre nous amenerait bien str
a assimiler notre milieu amplificateur a un guide d’onde, mais aussi le concentrateur lui-
méme qui deviendrait un guide planaire. Nous pourrions ainsi espérer bénéficier d’effets
de microcavité [180], [I81], [182], pour encore augmenter l'efficacité du guidage dans le
concentrateur et donc la densité de puissance disponible.

Nous avons effectué, avec I'aide de Cédric Blanchard ®, quelques simulations prélimi-
naires par propagation d’ondes planes afin d’observer les conséquences de la diminution
de I’épaisseur du concentrateur sur le rayonnement propagé a l'intérieur. La géométrie
utilisée pour ces simulations était constituée de deux plans paralleles infinis séparés par
un milieu d’indice n supposé sans pertes tel que représenté en figure 3.27. La grandeur
mesurée était alors la proportion de puissance extraite par les deux faces infinies (assi-
milables aux grandes faces d’un concentrateur) par rapport a la puissance totale émise
dans le concentrateur par des émetteurs ponctuels répartis le long de son épaisseur. Une
diminution de 'extraction par ces grandes faces signifie donc une augmentation du rayon-
nement guidé dans le guide plan.

8. Post-doctorant dans notre équipe de février a septembre 2016.
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FIGURE 3.27 — Schéma représentant la géométrie utilisée pour nos si-
mulations par propagation d’onde plane.
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FIGURE 3.28 — FEwvolution du rapport Pegiraite/Protalemise pour trois
spectres d’émission distincts le premier étant un spectre ponctuel a
550nm, le second un spectre plat sur la bande [400, 800/nm, et le dernier
un spectre gaussien centré a 550nm de FW HM = 50nm.

Nous noterons que l'indice de réfraction utilisé était celui du Ce:Y AG ce qui nous
permettait de rapprocher les résultats obtenus ici de ceux déja obtenus a des simulations
par tracé de rayons. Les résultats présentés en figure 3.28 ont été obtenus a partir de trois
spectres d’émission différents, I'un étant un Dirac a 550nm, le second un spectre plat sur
la gamme [400, 800]nm, et le dernier un spectre gaussien de 50nm de large (& mi-hauteur)
et centré sur 550nm. Ils affichent nettement des résonances périodiques avec I’épaisseur du
guide plan, qui se traduisent par des oscillations de la puissance extraite par les grandes
faces, oscillations qui ont lieu autour d’une valeur correspondant a la valeur prédite par
I'optique géométrique (simulation par tracé de rayons). L’amplitude de ces oscillations est



194 CHAPITRE 3. UNE SOURCE POUR L’'OPTIQUE INTEGREE

directement liée a la largeur du spectre émis puisque plus le spectre est large, plus les
effets d’interférences sont moyennés sur les différentes longueurs d’onde chacune d’entre
elles ayant des épaisseurs de résonances propres.

Les variations observées ne s’élevent qu’a quelques pour cents ce qui tend a relativiser 1'in-
fluence de cet effet, d’autant plus qu’aucune perte n’a été prise en compte ici. Néanmoins
I'existence de ces variations montre aussi qu’il est encore possible d’optimiser le dimension-
nement du concentrateur, voir méme son architecture puisque nous pouvons par exemple
imaginer ajouter des dispositifs réfléchissants nano-structurés sur les différentes faces de
facon a récupérer un maximum de rayonnement. Transposer le concentrateur luminescent
a ces échelles constituerait un champ d’étude radicalement différent de celui présenté ici
mais qui pourrait se révéler fascinant.
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Résumé

Nous avons commencé ce manuscrit en étudiant la possibilité d’utiliser les diodes élec-
troluminescentes en tant que source de pompe directe pour des lasers organiques solides.
Ce domaine encore peu exploré n’est effectivement pas la piste d’application des LED la
plus évidente puisqu’elle repose entierement sur la capacité des LED a dépasser ou non le
seuil laser de la cavité pompée. Nous avons vu que des cavités intégrées a structures DFB
permettaient effectivement de relever ce défi mais avec toutes les contraintes en termes de
qualité de faisceau, d’adaptabilité, et de puissance laser qui accompagnent généralement
ce type de structure. Afin d’élargir les perspectives des lasers organiques solides pompés
par LED, nous avons décidé d’étudier le pompage d’une architecture laser radicalement
différente : un laser organique solide a cavité externe pompée transversalement.

Nous avons pour cela commencé par dimensionner un module de pompage a partir de
LED commerciales dont nous avons ensuite caractérisé les performances en régime pulsé,
le régime de pompe imposé par la photo-physique des milieux amplificateurs organiques.
Nous avons ainsi mis au point un module de pompage capable de fournir des pulses op-
tiques d’environ 40ns et pres de 1,4kW/em? de densité de puissance a 405nm sur deux
rangées de 6 LED cote a cote (soit une surface de pompe d’environ 2, 2mm x 9mm).
Ces valeurs nous ont ensuite servi a vérifier la faisabilité de notre approche a partir des
valeurs de seuil laser obtenues sur des dispositifs expérimentaux. Ceux-ci ont été réalisés
a partir d’un colorant, le pyrrométhene 597, que nous avons dissous dans deux matrices
polymeres différentes. La premiere était une matrice a base de SU-8, un matériau qui
présente 'avantage d’une mise en forme facile par photolithographie UV. Nous avons
néanmoins constaté que bien qu’il soit couramment utilisé pour des circuits photoniques
micrométriques, sa transmission n’est pas suffisante pour envisager son application en tant
que matériau photonique massif puisque le seuil laser obtenu était plus de deux ordres de
grandeur trop élevé. Nous nous sommes alors orienté vers le PMMA qui présente une bien
meilleure transparence dans le visible, mais qui nécessite par ailleurs de passer par une
synthese in situ dans un moule préparé a cet effet. Avec un coefficient de pertes linéiques
10 fois plus faible que celui mesuré dans la résine SU-8, nous avons pu significativement
améliorer le seuil de notre laser pompé transversalement en restant toute fois plus d’un
ordre de grandeur au-dessus des 1,4kW fournis par notre module de pompe.

Nous avons alors étudié dans un second chapitre la possibilité d’utiliser les concen-
trateurs luminescents, dispositifs issus du domaine photovoltaique, pour augmenter la
densité de puissance fournie par nos LED, sources lambertiennes dont on ne peut pas
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améliorer la luminance a ’aide de systemes optiques linéaires traditionnels. Dans un pre-
mier temps nous avons détaillé ’ensemble des parametres géométriques et phénomenes
photo-physiques intervenants dans le phénomene de concentration et tout particulierement
le phénomene de réabsorption qui rend complexe une évaluation analytique des perfor-
mances de ces dispositifs. Nous avons notamment souligné I'une des spécificités majeures
de notre application qui réside dans la nécessité d’extraire efficacement le rayonnement
guidé hors du concentrateur pour qu’il soit utilisable pour de l'illumination. Nous avons
alors mis en place un formalisme simple basé sur ’analyse dans I’espace des k de la pro-
pagation des rayons dans le concentrateur afin d’appréhender et de quantifié 'importance
de cette problématique dans nos systemes.

Nous avons ensuite analysé les phénomenes de pertes introduits par le luminophore a ’aide
d’un modele analytique. Nous avons ainsi isolé trois parametres essentiels a optimiser que
sont le rendement quantique de fluorescence, le recouvrement spectral entre ’absorption
et ’émission, et leur efficacité d’absorption. A partir de ces trois parametres il nous a été
possible de sélectionner quelques matériaux (organiques ou inorganiques) parmi les plus
efficaces pour étre utilisés en association avec nos LED. Nous avons alors mis en évidence
qu’il n’y avait pas un matériau optimal mais que chaque famille de matériau pouvait étre
appliquée de facon efficace sur des gammes de longueurs et d’épaisseurs spécifiques. Les
semi-conducteurs organiques sont par exemple bien adaptés pour la réalisation de concen-
trateurs de quelques centaines de nanometres d’épaisseur au-dela desquels les colorants
font de tres bon luminophores, et finalement, les composés inorganiques (monocristaux
dopés et quantum dots) sont apparus comme les meilleurs matériaux pour la réalisation
de concentrateurs massifs.

Nous nous sommes intéressé tout particulierement aux monocristaux de C'e:Y AG qui mal-
gré une absorption relativement faible possedent aussi un excellent rendement quantique
de fluorescence et une faible réabsorption. Apres avoir caractérisé un concentrateur de
100mm x 9mm x 1mm en mesurant notamment un facteur de concentration de 9, 6, nous
avons rapporté les résultats en pompage laser d'un cristal de vanadate obtenus dans le
cadre de notre collaboration avec le laboratoire Charles Fabry. Nous nous sommes ensuite
attaqués a la problématique de I'extraction, particulierement importante dans le cas du
Ce:Y AG on pres de 52% du rayonnement émis est théoriquement piégés dans le concen-
trateur. Deux solutions ont été étudiées pour répondre a ce défi, d'une part I'utilisation
d’un dépoli sur la face de sortie et d’autre part le biseautage de cette derniere, deux mo-
difications qui peuvent étre réalisé sans collage d’'une optique supplémentaire telle quune
lentille ou un CPC. Nos mesures expérimentales complétées par des simulations par tracé
de rayons (LightTools®) nous ont permis de montrer lefficacité de ces solutions non seule-
ment sur 'extraction du rayonnement piégé mais aussi sur la brillance obtenue en sortie
de concentrateur. En effet, la représentation dans I’espace des k montre clairement le fil-
trage angulaire introduit par un biseau et finalement la modification significative du profil
d’intensité. Il est ainsi possible, par cette modification simple de la forme pavé standard
d’un concentrateur, d’augmenter l'intensité émise dans des directions privilégiées. Nous
avons finalement terminé notre étude par la simulation de concentrateurs idéaux intégra-
lement recouverts de dispositifs réfléchissants. Alors que la contribution de la plus part
des miroirs est apparue comme optionnelle, I’ajout d’un miroir sur la face opposée a la
sortie du concentrateur présente un véritable intéreét.

Le chapitre 3 a finalement été 'occasion d’appliquer I'’ensemble de nos analyses pré-
cédentes a l'excitation d'une structure organique. Nous nous sommes intéressés a la pos-
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sibilité d’utiliser les concentrateurs luminescents associés a des LED comme une source
d’excitation compacte et peu cotiteuse que 1’on pourrait intégrer a un laboratoire sur puce.
Nous avons pour cela dimensionné et réalisé une architecture constituée d’un guide en SU-
8 dopé au pyrrométhene 597 excité sur chacune de ses faces latérales par un concentrateur
luminescent en PMMA dopé a la coumarin 153. La caractérisation d’un concentrateur en
couche mince de 6mm x 6mm a mis en évidence 'influence du substrat sur la propaga-
tion du rayonnement au-travers d’un facteur de concentration plus faible que le facteur de
concentration géométrique ne l'aurait laissé prévoir. Néanmoins, la mesure du spectre d’ex-
citation de la structure compleéte guide/concentrateurs a montré que 'excitation indirecte
du guide par des concentrateurs était, pour notre structure, 7,5 fois plus efficace qu'un
pompage direct a densité de puissance incidente égale. Bien que ces performances restent
insuffisantes pour dépasser le seuil d’émission spontanée amplifiée du guide multimode,
elles valident la preuve de concept d'une source d’excitation assistée par concentrateur
pour la photonique intégrée.

Perspectives

Ces travaux ont mis en avant les limites actuelles des sources que sont les diodes
électroluminescentes lambertiennes tout en montrant le potentiel que leur association aux
concentrateurs luminescents peut apporter en tant que sources d’illumination. En effet ces
sources a bas cotut dont la principale limitation, a I’heure actuelle, reste une brillance rela-
tivement faible peuvent se voir significativement améliorée une fois couplée a un concen-
trateur luminescent. Cet ensemble que nous avons appelé ici concentrateur luminescent
pour l'illumination ouvre de nombreuses perspectives et notamment dans deux directions
que nos travaux ont commencé a explorer.

Tout d’abord, la possibilité d’avoir une source incohérente intense a base de LED
pour une application d’éclairage en champ lointain. Nous avons vu que des modifications
tres simples permettent de significativement améliorer ’extraction du rayonnement tout
en modifiant significativement le profil d’intensité. Le dépoli de la face de sortie, malgré
sa simplicité, s’est révélé efficace et il serait maintenant intéressant d’envisager des tex-
tures de surface plus complexes en s’inspirant notamment des approches déja utilisés dans
I'extraction lumineuse de systemes optiques tels que les LED ou les OLED. Réaliser des
structures a cristaux photoniques par nano-structuration de la face de sortie est ainsi une
piste qu’il serait intéressant d’explorer. Par ailleurs, entre notre étude de la forme simple
du biseau et les techniques plus abouties tel que 'ajout d'un CPC, de nombreuses mo-
dification géométriques originales peuvent encore étre explorées [32]. Nous pouvons ainsi
penser a des formes similaires a des biseaux multiples pour tendre par exemple vers des
formes pyramidales [183], ou encore coniques. J’espére a ce sujet que la vison apportée par
une représentation dans ’espace des k pourra faire germer des idées avant d’avoir recours
aux outils de simulations numériques beaucoup plus lourd et beaucoup plus cher.

Cette thématique du concentrateur pour l'illumination ouvre aussi des pistes sur des dé-
veloppements de matériaux plus spécifiquement dédiés a ses problématiques. Le Ce:Y AG
s’est présenté comme un monocristal remarquablement bien adapté en permettant d’émettre
efficacement un rayonnement spectralement large dans le vert a partir de LED bleues. Nous
pouvons maintenant utiliser la conversion de longueur d’onde introduite par la physique
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méme des concentrateurs luminescents pour élargir nos perspectives vers d’autres gammes
spectrales par exemple entre deux et trois microns ou les diodes lasers ne sont plus dis-
ponibles. Utiliser un modele analytique afin de hiérarchiser, selon les applications visées,
I'efficacité de différents matériaux peut étre un moyen simple de rapidement sélectionner
les plus susceptibles d’étre utilisés.

De ce point de vue, profiter de la recherche active sur des matériaux avec peu de réabsorp-
tion et au rendement quantique élevé encore réservés a des applications photovoltaiques
peut étre une opportunité a saisir. Les quantum dots, dont les dernieres propriétés photo-
physiques rapportés sont enthousiasmantes constitue une piste tres sérieuse qui pourrait
étre plus spécifiquement adaptée en vue d'une application pour I'illumination.

Le second axe d’intérét que j’aimerais évoquer ici est la porte ouverte de ’application
du couple LED /concentrateur luminescent a des échelles submicroniques. Nous avons déja
montré la possibilité d’utiliser des structures a concentrateur pour I'excitation de circuits
micrométriques. Elles sont ainsi des sources lumineuses compactes, peu couteuses et rela-
tivement simples a réaliser qui peuvent étre facilement intégrées dans un laboratoire sur
puce en tant que source lumineuse pour de la spectrométrie ou encore pour une excitation
prolongée sur des distances étendues. L’utilisation du concentrateur permet notamment
de déporter la source lumineuse ce qui en fait alors une source intense et ergonomique
tout en permettant de rentabiliser des zones potentiellement inutilisées du substrat sur
lequel reposerait le systeme intégré.

Nous pourrions d’ailleurs utiliser cet avantage a des échelles nanométriques pour un tout
autre domaine : I'excitation électrique d’'un matériau luminescent. En effet, une architec-
ture a concentrateur pourrait répondre a la problématique connue dans les OLED de I’ab-
sorption par I’électrode métallique en utilisant le concentrateur luminescent (conducteur)
comme un intermédiaire permettant de séparer la génération des porteurs de la génération
finale de I’émission souhaitée. En adaptant ’épaisseur du concentrateur pompé électrique-
ment de facon a ce que le mode qu’il propage ne soit pas absorbé, il guiderait avec tres
peu de perte sa fluorescence (tout en bénéficiant de l'effet de concentration) jusqu’a un
milieu qu’il exciterait efficacement. Cette idée pourrait ainsi étre vue comme une piste de
plus dans la quéte du laser organique pompé électriquement.

L’utilisation possible du concentrateur luminescent a des échelles nanométriques apporte-
rait bien d’autres possibilités offertes par les nouvelles propriétés physiques qui rentrent
en jeux a ces échelles. Bien stir nous pouvons évoquer la possibilité d’atteindre des fac-
teurs de concentration de plusieurs ordres de grandeurs plus élevés que ceux étudiés dans
nos travaux, mais ce propos doit étre nuancer d’'une part en raison de la problématique
de la réabsorption mais aussi en raison d’une absorption efficace difficile a réaliser sur
quelques centaines de nanometres tout au plus. On notera qu’un moyen de répondre a
cette derniere problématique serait d’utiliser des semi-conducteurs organiques dont nous
avons vu qu’ils étaient des concentrateurs luminescents efficaces a ces échelles.

Par ailleurs, en utilisant des concentrateurs luminescents d’épaisseurs nanométriques l'idée
ne serait plus uniquement de travailler sur la sortie du concentrateur mais aussi sur toutes
les autres faces qui constituaient jusqu’alors des sources de pertes. Parmi les nombreuses
pistes explorables nous pouvons évoquer la possibilité de placer le concentrateur au milieu
d’un cristal photonique dimensionné pour permettre une réflexion totale sur les tranches
du concentrateur, ou encore nanostructurer les grandes faces pour favoriser les modes
guidés (problématique déja étudiée pour I'extraction dans les LED/OLED mais avec un
objectif généralement opposé qui est de favoriser 'extraction par les grandes faces [131],
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[185]). Ces techniques sont en revanche peu tolérantes en longueur d’onde et il pourra
alors étre nécessaire de synthétiser des nouveaux matériaux adaptés. De plus, ’étude de
I'influence de la réabsorption sur la propagation des modes guidés devrait aussi faire 1’ob-
jet d’une étude théorique pour dimensionner au mieux la structure d’'un concentrateur

luminescent nanométrique.
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Annexe A

Propriétés spectrales des matériaux
luminescents utilisés

Deux des grandeurs essentielles pour caractériser 'efficacité des colorants laser sont

la section efficace d’absorption o, (cm?) et la section efficace d’émission stimulée notée
Tem (cm?).
La section efficace d’absorption a été calculée a partir de ’absorbance mesurée A(\) d'un
film d’épaisseur e (cm) de polymere (SU-8 ou PMMA) de masse volumique p dopé en
colorant selon un ratio en masse noté x. En notant M ,jorant (g/mol) la masse molaire du
colorant utilisé, et N4 le nombre d’Avogadro, la section efficace d’absorption est donnée
par la relation suivante :

McolorantA()\)ln(lO)

Jabs(/\) - x Nype

(A.1)

La section efficace d’émission peut étre calculée a partir de la formule de Strickler-Berg

[

Noprf(N)

o) = SV ers [ FOVAN

(A.2)

Avec ¢py, le rendement quantique de fluorescence, n(A) U'indice de réfraction de la matrice
hote, ¢ la vitesse de la lumiere, 77 le temps de vie de fluorescence et f(A) le spectre de
fluorescence.

A.1 Les colorants

La coumarin 153

La coumarin C'153 aussi appelée coumarin 540A est un colorant utilisé pour un pompage
dans le bleu entre 400nm et 450nm. Le colorant utilisé ici a été fourni par Exciton et pos-
sede une masse molaire de 309,29 g/mol. Ses sections efficaces d’émission et d’absorption
sont proposée en figure A.1.
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Le pyrrométhene 597

Le pyrrométhene 597 est un colorant laser couramment utilisé pour son efficacité a laser
sous un pompage autour de 530nm. En figure A.2 sont présentés ses sections efficaces
d’émission et d’absorption pour un film de PMMA dopé. Le colorant utilisé est fourni par
Exciton et une molaire de 374, 12g/mol est rapportée.
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FIGURE A.1 - Sections efficaces d’absorption et d’émission de la cou-
marin 158 (em?), accompagnés d’une représentation de la molécule de

C153.
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FIGURE A.2 — Sections efficaces d’absorption et d’émission du pyrromé-

théne 597 (cm?), accompagnés d’'une représentation de la molécule de
P597.

A.2 Le Cérium YAG

Le YAG dopé Cérium ne présente pas d’émission stimulée dans le visible [? | nous
ne représenterons donc pas ici ses sections efficaces. Nous pouvons néanmoins rappeler en
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figure A.3 ses spectres d’absorption et d’émission, grandeurs indispensables pour 1'utiliser
en tant que concentrateur luminescent pour pompé un matériau laser.
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FIGURE A.8 - Spectres d’absorption et d’émission des cristauxr de YAG
dopé Cérium utilisés pendant nos études.
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Annexe B

Calcul du seuil laser a partir du gain
modal

B.1 Calcul du gain pour une pompe uniforme dans
le milieu amplificateur

—J pompe [ 0s

miroir plan miroir concave

o
m
(e°n) uase| apow np Isudlu|

0.4
0.3
0.2
0.1
mode laser
X @---->12

:

i

1

A\

y

FIGURE B.1 — Représentation d’une cavité laser telle qu’étudiée ict.

Le calcul de l'intensité ' de pompe I, seui (cm™2.s71) (nous considérerons des intensités
photoniques ici pour éviter l'introduction de termes supplémentaires) du seuil d’émission
laser d’une cavité passe nécessairement par le calcul du gain associé au milieu amplificateur
utilisé. Pour commencer, nous allons considérer un matériau massif dans lequel nous
pouvons définir un gain linéique local g (x,y, 2) (cm™1) tel que représenté en figure B.1.
Ce gain est défini a partir de U'intensité locale de I’émission laser [;(z,y,2) (cm™2.s7!)

1. Le terme d’intensité laser utilisé ici désigne un flux par unité de surface.
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dans le milieu amplificateur d’apres I’équation suivante :

d[l(xa Y, Z)

7 = (Gmat(z,y, 2)) 1 (2, Y, 2) (B.1)

Equation qui en présence de pertes linéiques o (ecm—1) devient :

d]l(xv Y, Z)

Az = (gmat(z, 9, 2) — a(z,y,2)) ) (z,y, 2) (B.2)

Nous allons supposer ici que notre milieu amplificateur se comporte comme un quatre
niveaux parfait (hypotheése cohérente dans le cas de colorant organique [17]) qui peut étre
décrit d’apres le diagramme d’énergie proposé en figure B.2. La population volumique
locale des différents niveaux N;, sera écrite ici ni(x,y, z) (m~3) avec i le numéro de 1'état
correspondant.

S3 1/7717*
SZ
Oabs Ip Oem II
51

1 /THT

FIGURE B.2 — Schéma d’un quatre niveaux avec une transition d’émis-
sion stimulée (laser) entre les niveaux So et Si.

La transition d’émission stimulée responsable de l'effet laser a lieu entre les niveaux
Ni et Ny et pour un quatre niveaux idéal (en I’absence de réabsorption) 1’évolution de
'intensité laser I;(x,y, z) en fonction du temps peut étre directement reliée a la différence
de population An = ny — ny d’apres I'équation différentielle suivante :

dl(z,y, z)

dz - O-emANIl(x7ya Z) —oz(ac,y, z))]l(x,y,z) (BS)

Autrement dit, le gain linéique du milieu est directement proportionnel a la différence de
population locale entre les états Sy et Sy :

gmat(xa y? Z) = JemAN(xv y? Z) (B'4)

Calculons alors AN (z,y, z) pour avoir acces au gain linéique. L’évolution des populations
volumiques respectivement n; et ng s’évalue a partir des transitions présentes dans le
milieu qui sont :
— la transition d’absorption caractérisée par la section efficace d’absorption des émet-
teurs oaps (cm?) et proportionnelle & I'intensité de pompe I,(z,y, 2) ;
— les transitions de relaxation non-radiatives caractérisées par 1/7,, et que 'on re-
trouve entre les niveaux S3 et S5, ainsi qu’entre les niveaux Sy et S ;
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— la transition d’émission stimulée caractérisée par la section efficace d’émission
Oem cm2 des émetteurs et I'intensité laser I ;
— les transitions (radiative et non-radiative) entre les niveaux Sy et S; que nous
pouvons caractériser a travers un seul terme 7z, le temps de vie de fluorescence.
En supposant les phénomenes de relaxations non-radiatives instantanés devant les autres
transitions (7, << T, Oapslp, Oem ), nOus pouvons considérer que la population de I'état
S1 est nulle de méme que la population de I’état S3, autrement dit :

Ecrivons alors ’équation décrivant 1’évolution de la population ny au cours du temps :

d 1
T2 eIy — —AN — 0o LAN (B.6)
dt TR

En se plagant en régime stationnaire et en supposant que l'on se place a la limite
du seuil, le terme d’émission stimulé devient négligeable et nous pouvons aussi supposer
que ng &~ N (avec N la densité totale d’émetteurs). Finalement, nous obtenons I’équation
suivante :

1
—AN = O-abslp seuit N (B7)
TF

La différence de population (ici égale a la population de I’état S5) vaut donc :
AN = UabsTF]p seuilN (88)

En notant oqps N = Qigps OU qgps (cm™!) représente I'absorption linéique de notre matériau
et en supposant qu’il n’ya pas de saturation d’absorption de facon a ce que ’absorption
soit constante, le gain linéique peut s’exprimer :

Imat (x, Y, Z) = UemTF@abs[p seuil(l'a Y, Z) (BQ)

Nous pouvons maintenant calculer I'intensité de seuil I, s, de notre cavité laser a partir
de I’équation différentielle B.2, et nous ferons ici I'hypothese d’une intensité de pompe
parfaitement homogene dans le milieu amplificateur, autrement dit, I,(x,y,2) = I, et

Ip seuil(xu Y, Z) = Ip seuil -
9mat (:Ea Y, Z) = Gmat = UemTFaabst seuil (BlO)

Nous ferons aussi I’hypothese de pertes linéiques indépendantes de la position dans le
milieu amplificateur.

Evaluons maintenant I'équation différentielle B.2 adaptée a notre géométrie schémati-
sée en figure B.1, c’est-a-dire pour un milieu de longueur L. La résolution de ’équation
différentielle nous donne :

) = (Gmat — @)L (B.11)

Le ratio I;(L)/1;(0) s’évalue a partir de la condition dite d’oscillation. En définissant le

gain global GG de la cavité qui correspond au ratio entre les intensités de sortie et d’entrée
dans le milieu amplificateur, soit ici G = %, la condition d’oscillation nous impose que
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pour qu’'un effet laser soit possible,ce gain doit compenser les pertes sur un aller-retour
dans la cavité. En notant R; et Ry les coefficients de réflexion de des deux miroirs de
notre cavité, cela signifie que I’équation suivante doit étre vérifiée :

G’RiRy =1 (B.12)

En incluant G dans la solution de notre équation différentielle on obtient :

1
VR Ry

Pour terminer, Il ne nous reste plus qu’a ressortir le terme d’intensité de pompe seuil du
gain linéique ce qui conduit a la relation suivante :

In(

) = (gmar — @)L (B.13)

1 1
[p seuil — —(a - iln(RlRQ)) (B14)

OemTFOgbs

B.2 Calcul pour un recouvrement partiel de la pompe
avec le mode laser

Nous pouvons maintenant approfondir le calcul précédent en essayant de tenir compte
d’un profil de pompe non homogene qui excite le mode laser de fagon non uniforme,
autrement dit le gain local varie d’un endroit a un autre. Pour cela nous allons définir un
gain dit modal qui a la différence du gain local du matériau considéré précédemment sera
défini a partir de la puissance propagée dans le milieu amplificateur.

Notons P(z) la puissance totale traversant une section (dz, dy) de matériau, elle peut étre
définie a partir de 'intensité locale I;(z,y, z) selon la relation suivante :

P(z) = / / I(z,y, 2)dady (B.15)

De la méme fagon, tout comme pour l'intensité dont 1’évolution en (z) (direction de
propagation du mode laser) était décrite par I’équation différentielle B.1 a partir du gain
local dans le matériau, nous pouvons décrire 1’évolution de la puissance globale propagée
a partir d’'un gain lui aussi global tel que :

dP(z
# = Jmod(2)P(2) (B.16)
2
En utilisant I'expression de P(z) comme intégrale de l'intensité sur une tranche (dz, dy),
I’équation différentielle s’exprime de la facon suivante :

dZiZ) _ // dedy (B.17)

Ou encore, en faisant ressortir le gain local a partir de ’équation B.1 :

dl;(zz) = //(gmat(x,y,z))ll(x,y, z)dxdy (B.18)
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Le gain modal peut finalement étre déduit du gain local gna(x,y,2) et de l'intensité
I)(x,y, z) d’apres la relation suivante :

_ I (Gmat(z,y, 2)) L (x, y, z)dzdy
gmod(z) - ff ]l(l’,y, Z)dl‘dy (B19)

En reprenant notre hypothese d'un quatre niveaux parfait, nous avions vu précédemment
que le gain local gma(z,y, z) était proportionnel a l'intensité de pompe locale I,(z,y, 2)
(gain petit signal non saturé), les deux étant liés par ’équation suivante :

gmat(xa Y, Z) - UemTFaabs]p seuil (:Ea Y, Z)

Nous pouvons donc également exprimer notre gain modal a partir de 'intensité de pompe
locale d’apres la relation :

_ [] KIL(z,y, 2)[i(x,y, z)dzdy

- = B.20
() [T Tiw,v, 2)dudy i
Avec K une constante telle que K = OonTrQas. On aura par ailleurs supposé s
constante.
En définissant f,(x,y, 2) le profil de pompe normalisé tel que :

I(2,y,2) = Iy macfp(2, Y, 2) (B.21)

Et de la méme maniere, nous pouvons définir l'intensité laser a partir de son profil nor-
malisé fi(z,y, z) tel que :

Il(l‘7ya 2) = Il maxfl(x7ya 2) (B22)

En exprimant le gain modal a partir de ces notations on obtient :

ff fp(ZE,y,Z)fl(fL‘,y,Z)dZEdy
[[ filz,y, z)dzdy

Le produit K1, pa correspond au gain local maximum dans notre miliew amplificateur,
gain que l'on pourra noter gmat maz-
Le ratio des intégrales pourra étre appelé facteur de recouvrement et noté I'(z) :

ff fp(x,y,z)fl(x,y,z)dxdy
[[ filz,y, z)dzdy

Finalement, nous pouvons maintenant calculer le maximum de 'intensité de pompe seuil

gmod(z) = KIp maz (B23)

I'(z) =

(B.24)

I}y maz sewit €02 Tésolvant 1'équation différentielle sur les puissances :
dP(z)
——— = Gmod(2)P(z
) = gnoa(2)P(2)

Formule qui en présence de pertes linéiques (que 1'on supposera indépendante de la posi-
tion dans le milieu) peut aussi s’écrire :
dP(z)
P(z)

= (gmoa(2) — a)d(z) (B.25)
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Soit finalement :
In(G) = ( /O dmoa(2)d(2)) — oL (B.26)

Expression de laquelle nous pouvons sortir 'intensité pour aboutir a la relation suivante :

Ln(G) = (K Lymas seu /0 T(2)d(2)) — oL (B.27)

En remarquant que l'intégrale de la fonction de recouvrement est homogene a une lon-
gueur. Nous pouvons noter L.s¢ la longueur effective d’amplification telle que :

Leff:/o F(z)d(z) (B28)

Ce qui nous conduit a 'expression de l'intensité de pompe de seuil maximale suivante :

1

I
OemTFOabs Leff

pmazx seuil —

(aL — %ln(Rle)) (B.29)



Annexe C

Mise en forme de matrices
organiques

C.1 Le spin coating

Le spin-coating est une technique extréemement répandue pour mettre en forme des
couches minces d’épaisseur controlée a partir de matériaux en solution. Il consiste a mettre
en rotation un substrat sur lequel a été déposée la solution qui va ensuite s’étaler sous ac-
tion de la force centrifuge. Le spin-coating se décompose ainsi en trois étapes schématisées
en figure C.1 que sont :

1. le dépot du matériau en solution sur un substrat disposé sur le plateau tournant du
spin-coater. Le substrat est maintenu sur le plateau par application d’un vide. Des
bulles d’air pouvant étre présentes suite a cette étape de dépot, il est important
de faire en sorte de les éliminer avant la mise en rotation du substrat pour éviter
qu’elles ne restent piégées et ne détériore alors la qualité du film qui sera réalisé ;

2. la mise en rotation du plateau tournant qui est controlée par trois parametres
que sont 'accélération du plateau, sa vitesse de rotation, et la durée de la rota-
tion effectuée. Ces trois parametres sont cruciaux en premier lieu pour la qualité
de la planéité du film obtenu, et surtout pour le controle de I'épaisseur du film
(principalement affectée par la vitesse de rotation). Bien que ces trois parametres
soient généralement fournis dans les documentations des fournisseurs, il est généra-
lement indispensable de les optimiser a notre environnement. En effet, la viscosité
des solutions utilisées peut varier avec les conditions de température et d’humidité
(de fagon plus ou moins importante selon les matériaux). Il est de plus courant
qu’'une solution agée finisse par voir sa viscosité légerement augmenter suite a une
évaporation résiduelle de son solvant ;

3. I'évaporation du solvant dans lequel est dissous le matériau. Bien que 'étape de
rotation permette I'obtention d’'une épaisseur bien définie, 1’épaisseur réellement
visée n’est en fait obtenue qu’apres ’étape d’évaporation. En effet, selon la propor-
tion de solvant présente dans le mélange, I’évaporation de ce dernier entraine une
diminution plus ou moins significative de 1’épaisseur du film récupéré apres 1’étape
de rotation. Si I'on prend l'exemple de la SU-8 2150 (fournie par Microchem) qui
est I'un des plus visqueux disponible sur le marché, il contient un ratio massique
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en résine de 76, 75% et environ 23% de cyclopentanone (le solvant). La masse volu-
mique du cyclopentanone étant de 0,95g/cm? et celle de la solution de SU-8 2150
de 1,238g/cm3, le solvant occupe ici pres de 33% du volume totale de la solution :
1/3 du volume du film spin-coaté s’évapore.

- - §55555¢

P N
Dépot de la solution Rotation du substrat Evaporation du solvant
(1) (2) 3)

FiGURE C.1 — Schéma récapitulant les trois étapes d’une mise en forme
par spin-coating.

Avant de passer au récapitulatif des recettes de spin-coating utilisées pour mes travaux,
nous pouvons mentionner deux principaux défauts du spin-coating [172]. Le premier est le
gaspillage considérable de matériau lors de chaque spin-coating. Sur ’ensemble du volume
déposé sur le substrat avant rotation, seuls quelques pour cents vont finalement rester sous
forme de couche plane en fin de rotation et le reste est projeté sur les parois du spin-coater
par la force centrifuge. Le deuxieme défaut est référencé sous le terme de “edge-bed” et
consiste en une surépaisseur du film réalisé a proximité des bords du substrat. Cette
surépaisseur est une conséquence des tensions de surfaces qui s’appliquent aux extrémités
du substrat et qui maintiennent une partie de la solution déplacée par la force centrifuge.

C.1.1 Spin-coating du PMMA A1l

L’un des matériaux que nous avons mis en forme par spin-coating est un polymere,
le PMMA (polyméthacrylate de méthyle). Il nous a permis de réaliser nos concentrateurs
luminescents en couche mince qui composent l'architecture étudiée au chapitre 3. La
solution utilisée était une solution a 11% de PMMA dans de ’anisole qui a été préparée par
dilution d’une solution commerciale de PMMA A15 fournie par MicroChem. La courbe
d’évolution de I'épaisseur des films en fonction de la vitesse de rotation fournie par le
fabricant est proposée en figure C.2.

Dans le cadre de notre étude, la recette que nous avons utilisée pour réaliser des films
de 6, 5um d’épaisseur de PMMA A11 spin-coaté sur du CYTOP était la suivante :

Accélération (rpm/s) | Vitesse (rpm) | Durée (s)
Etape 1 100 500 10
Etape 2 300 1000 30
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950 PMMA A
9% - 11% dans l'anisole
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Epaisseur du film (A)
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Vitesse de rotation (rpm)

F1cUre C.2 — Courbe d’évolution de l’épaisseur de films de PMMA A9
et A11 en fonction de la vitesse de rotation (rpm). Traduite de ’anglais
a partir de la documentation du fournisseur (MicroChem).

Les films ont été évaporé pendant 10min a 95°C' sur plaque chauffante.
On notera que la température de transition vitreuse du PMMA est d’environ 100°C' et
que sa température d’ébullition de 130°C.

C.1.2 Spin-coating de la résine SU-8

Spin-coating de la résine SU-8 2150

Nous avons utilisé deux solutions de SU-8 différentes au cours de nos travaux. La premiere
était une solution de SU-8 2150 fournie par MicroChem qui se caractérise par un ratio de
76, 75% de résine dans la cyclopentanone. La viscosité de cette solution est considérable
et entraine presque systématiquement la présence de bulles d’air difficiles a évacuer lors
de 'étape de dépot sur le substrat. Afin de limiter cet effet, nous avons systématiquement
précédé nos dépots de 5man de chauffe a 40°C' de nos solutions permettant d’en diminuer
la viscosité. Une fois déposée, nous avons laissé la solution redescendre a température
ambiante avant l'exécution de 1’étape de rotation. La courbe d’évolution de I'épaisseur
des couches réalisées en SU-8 2150 en fonction de la vitesse de rotation fournie par le
fabricant est proposée en figure C.3.

La méthode de mise en forme que nous avons utilisée était celle d’'un double spin-
coating de SU-8 dont les parametres de la recette sont rappelés dans le tableau ci-dessous :

Etape | Accélération (rpm/s) | Vitesse (rpm) | Durée (s)
1 100 200 10
2 250 1000 30

Cette recette est répétée une seconde fois avec un intervalle de 20min a 65°C' et 120min
a 95°C'. Les films ainsi réalisés faisaient environ 850um d’épaisseur.
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800
750
700 +—
650 -
600 —&— SU-8 2150
550
500 ~8—SU-8 2100
450 4
400 4
350 1

300 - ~_
250 1 '\ —

200 T
150 \‘

100 ——
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500 1000 1500 2000 2500 3000 3500
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Ficure C.3 — Courbe d’évolution de l’épaisseur de films de SU-8 2100
et 2150 en fonction de la vitesse de rotation (rpm). Traduite de ’anglais
a partir de la documentation du fournisseur (MicroChem).

Spin-coating de la résine SU-8 2005

La seconde solution de SU-8 utilisée était une solution de SU-8 2005 réalisée par dilution
dans de la cyclopentanone d’une solution de SU-8 2007 fournie par MicroChem. La courbe
d’évolution de I'épaisseur des couches réalisées en SU-8 2005 en fonction de la vitesse de
rotation fournie par le fabricant est proposée en figure C.4.

40 J\
35
—=SU-82015
= 4 ——SU-82010
S —&—SU-8 2007
=2 —e—SU-8 2005
g 25
& 20 \\
>
© \ \n\'
S
2 15 ‘\\ '\—i\,,\'
a 4 \ '
-g 10 — S
\ - ik‘
L . \‘M u—\_‘_“.r_f_“
0
500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000 4500

Vitesse de rotation (rpm)

Ficure C.4 - Courbe d’évolution de [lépaisseur de films de SU-8
2005/2007/2010/2015 en fonction de la vitesse de rotation (rpm). Tra-
duite de l'anglais a partir de la documentation du fournisseur (Micro-

Chem,).

Afin de réaliser des films de 6, 5um de SU-8 2005 spin-coatés sur du CYTOP, la recette
utilisée était la suivante :
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Etape | Accélération (rpm/s) | Vitesse (rpm) | Durée (s)
1 100 200 10
2 300 3000 30

Nous noterons que la mise en forme de la SU-8 requiert une étape de photolithographie
indispensable a sa réticulation. Cette étape est décrite dans la section suivante.

C.2 Photolithographie de la SU-8

La photolithographie de la SU-8 a été effectuée a 1’aide d'un aligneur de masque MJB4
utilisant une lampe UV a 365nm. La SU-8 étant une résine photosensible négative, ce
sont les zones exposées qui réticulent selon des motifs permis par les masques d’exposition
utilisés tels que schématisé en figure C.5. Le processus, une fois le film spin-coaté, requiert
quatre étapes que sont :

1. Soft-bake, ou précuit du film pour en évaporer une partie du solvant.

2. L’exposition UV a 365nm selon une dose en énergie proposée par le fabricant et

qui permet l'activation du catalyseur nécessaire a la réticulation de la résine.

3. La Post Exposure Bake (PEB) ou recuit durant laquelle a lieu la réticulation. A
la fin de cette étape la SU-8 est solidifiée. On remarquera que la zone réticulée
possede une teinte légerement plus foncée (voir beaucoup plus comme nous I’avons
vérifié pendant nos expérimentations) facilement repérable.

4. Le développement de la SU-8 réticulée qui consiste a éliminer I’ensemble de la
résine non exposée a 'aide d'un développeur chimique fourni par MicroChem (SU-
8 developer). Cette étape est suivie d'un lavage a 'isopropanol.

Etape 1 —> —> ftape3 ~ [ >  Ftaped

Soft-bake: 65°C - 95°C Post Exposure Bake: Développement

Etape 2
Exposition UV

65°C - 95°C (SU-8 developer)
Puis lavage (isopropanol)
365nm
SU-8 (spin-coaté) SU-8 réticulé
T !Su_gexposé 559568545 55545

FiGURE C.5 — Schéma représentant les différentes étapes intervenant
durant le processus de photolithographie.

Les recettes que nous avons utilisées pour la mise en forme es motifs a partir de SU-8
2005 et de SU8-2150 dopé au pyrrométhene 597 sont les suivantes :

Etape SU-8 2005 | SU-8 2150
Soft-Bake a 65°C' (min) 1 20
Soft-Bake a 95°C' (min) 120
Exposition (J) 0,45 0,97
PEB a 65°C (min) 1 5
PEB 4 95°C (min) 60
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Nous noterons que la température de transition vitreuse de la SU-8 est d’environ 60°C'
avant réticulation pour 200°C' apres réticulation [61].

Remarque : La résine SU-8, une fois réticulé, est un non seulement tres solide mais aussi
résistante a le plus part des solvants. Cette caractéristique en fait une excellente résine
pour réaliser des canaux de microfluidique mais la rend aussi particulierement difficile
a retirer des surfaces sur lesquels elle a parfaitement adhéré sans les abimer [180]. Je
conseille vivement de nettoyer soigneusement les équipements utilisés des la fin de leur
utilisation afin d’éviter toute réticulation.

Les données fabricant pour ces solutions (pures) de SU-8 2005 et 2150 sont proposées en

figure C.6.
SU8-2005 SU8-2150
EPAISSEUR 2Ll EPAISSEUR ~ DUREE SOFT BAKE
SOT BAKE : (65C)*
mMICcrons minutes
microns minutes @ 95°C
, 100 - 150 5 20 - 30
05-2 1 160 - 225 5-7 30-45
3-5 2 230 - 270 7 45 - 60
6-15 2.3 280 - 550 7-10 60 - 120
16-25 3-4
26 - 40 4-5
EPAISSEUR ENERGIE EPAISSEUR ENERGIE
D’EXPOSITION D’EXPOSITION
microns mdicm? microns mJdiem?
05-2 60 - 80 100 - 150 240 - 260
3-5 90 - 105 - -
6-15 110 - 140 160 - 225 260 - 350
230 - 270 350 - 370
16-25 140-150 280 - 550 370 - 600
26 - 40 150 - 160 a -
EPAISSEUR EPAISSEUR  DUREE PEB DUREE PEB
DUREE PEB = i
microns minutes @ 95°C microns minutes minutes
2.3 100 - 150 5 10-12
o 15 34 160 - 225 5 12-15
g e 230 - 270 5 15-20
- -5 280 - 550 5 )
26 - 40 5-6 20-30

F1cURE C.6 — Récapitulatif des parameétres d’exposition et de cuisson
proposés par Microchem pour les solutions de SU-8 2005 et de SU-8
2150.



Annexe D

Les simulations par tracé de rayons :
LightTools

D.1 Principes de base des simulations par tracé de
rayons

L’un des outils sur lequel nous nous sommes particulierement appuyé pour réaliser nos

études est le logiciel de simulation LightTools® qui permet la réalisation de simulations
dites par tracé de rayons. Cette méthode consiste a analyser les propriétés imageantes
d’un systeme optique a partir de la propagation de rayons dont on considere les inter-
actions successives avec les éléments composants le milieu de propagation (typiquement
le comportement au passage d’une interface entre deux milieux d’indices de réfraction
différents) [187].
Puisque 'on assimile systématiquement le comportement du rayonnement lumineux a
celui d'un ou plusieurs rayons propagés, cette méthode ne repose que sur les principes
d’optique géométrique. Il n’est donc pas possible de traiter les phénomenes faisant in-
tervenir la physique des ondes tels que les phénomenes d’interférences (certains logiciels
peuvent proposer des fonctions supplémentaires pour approximer ces processus physiques
mais la description des phénomenes reste limitée). Autrement dit, les résultats extraits
des simulations par tracé de rayon ne reste pertinents que pour des systemes qui restent
dans le domaine de validité de 'optique géométrique, c’est a dire dont les dimensions sont
nettement supérieures a la longueur d’onde du rayonnement propagé. L’étude d’effet de
guides d’onde, de couches minces, de microcavités, ou encore de structure de nanophoto-
nique est donc impossible.

L’analyse de I'influence d’un systeme optique sur la lumiere générée par une source
passe en premier lieu par la modélisation de la source elle-méme avant d’en faire partir
les rayons. Cette derniere peut étre assimilée a un volume ou une surface desquels sont
lancés des rayons qui sont caractérisés par leur position (xg, Yo, 20) d’origine, leur direction
initiale (kyo, kyo, k20), et leur longueur d’onde. Il est bien str aussi possible d’attribuer une
puissance initiale Py aux rayons générés afin de caractériser le systeme optique d’un point
de vue énergétique.

Une fois la source mise en place, il est nécessaire de modéliser le systeme optique qui se
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caractérise par son indice de réfraction ainsi que par des parois auxquelles il est possible
d’appliquer des propriétés optiques particulieres (de réflexion, de transmission ou encore
d’absorption). Les interfaces qui donnent lieu aux phénomenes de réfraction, réflexion...
sont traitées a partir des solutions approchées des équations de Maxwell qui ne restent
valides que dans la limite d'une propagation dans un systeme suffisamment grand par
rapport a la longueur d’onde. Afin de traitée aussi une éventuelle absorption linéique du
matériau composant le systeme, il est possible d’ajouter un terme de transmission carac-
térisant l'atténuation du rayon propagé avec la distance qu’il parcoure.

Finalement, le dernier élément a modéliser est le détecteur qui est décrit par une surface a
travers laquelle les rayons passent selon une position finale (z,yy, zy) et une orientation
(kuf, kyr, kop). En ajoutant la donnée de Iénergie finale Py du rayon propagé a sa position
d’intersection avec la surface de détection, nous obtenons une description relativement
complete du systeme.

D.2 La méthode de Monte-Carlo

Afin de pouvoir analyser un comportement plus réel du systeme optique étudié, et
surtout sa réponse a une source lumineuse réelle (émettant sur un spectre large, dans un
champ angulaire étendue, selon une luminance spécifique), il est nécessaire de pouvoir
considérer une génération aléatoire de rayons (en position, en direction, et en longueur
d’onde). Ceci est rendu possible par I'utilisation de simulations de Monte-Carlo [188] qui
offrent un traitement statistique du tracé de rayons décrit précédemment. Il est alors par-
ticulierement important de noter que la précision des résultats obtenus par les simulations
de tracé de rayons ainsi effectuées est fortement dépendante du nombre de rayons propagés
(évolution de la précision en racine du nombre de rayons considérés). Selon les systemes
étudiés, il est parfois nécessaire de significativement augmenter le nombre de rayons trai-
tés pour obtenir une précision acceptable de nos résultats ce qui a pour conséquence de
considérablement rallonger les temps de calculs.

L’utilisation d'un outil de simulation statistique est d’autant plus indispensable pour
nous qu’il va nous permettre de traité la problématique du phénomene de réabsorption.
En effet, il est indispensable de pouvoir modéliser d'une part le caractere aléatoire de
I’absorption d’un rayon au cours de sa propagation, et d’autre part sa réémission elle
méme aléatoire (en direction et en longueur d’onde). Light Tools® offre cette fonctionnalité
par le biais d’'un module supplémentaire (& acheter).

D.3 LightTools® et la problématique de la réabsorp-
tion

Afin de pouvoir modéliser la problématique de réabsorption dans un systéeme tel que
nos concentrateur luminescent, LightTools® repose son modele de simulation sur l'intro-
duction aléatoire de particules qui jouent a la fois le role d’absorbants du rayonnement
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propagé mais aussi d’émetteurs ponctuels (a la maniere d’'une source telle que décrite
précédemment).

Pour caractériser I'influence de ces particules, il faut d’une part attribuer une probabi-
lité de réabsorption d’un rayon propagé sur une distance donnée. Cette probabilité est
bien entendue dépendante de la longueur d’onde du rayon propagé mais aussi de 1'ab-
sorption des particules introduites (nos colorants par exemple). Cette absorption se dé-
compose dans LightTools® en deux grandeurs que sont un spectre d’absorption normalisé
Saus(A) ! (obtenu a partir d’'une mesure de la transmission Tj,eq(A) sur une épaisseur e
de nos échantillons (Pertes de Fresnel exclues)), et une longueur moyenne de réabsorption
lmean (cm™1). Cette derniere grandeur comporte en fait I'influence de la densité de parti-
cules introduites dans le systeme (c’est a dire notre taux de dopage en colorant). Elle est
en effet reliée a la transmission T, (A) par la relation suivante :

e Sabs(N)

Enerte(A) =e Imean (Dl)

Au maximum d’absorption (Sgps(A min) = 1), c’est a dire au minimum de transmission
Tinerte(A min), la relation précédente peut étre écrite :

T'inerte()\ mln) = efﬁ (D2)

Ce qui permet finalement d’extraire le parametre lcqn :

l o —€
mean T%nerte()\ mln)

(D.3)

Une fois le rayon absorbé, il lui est appliqué le terme de rendement quantique ¢py,
ainsi que le défaut quantique ¢ lié a la conversion de longueur d’onde :

>\em
/\abs

q= (D.4)
Avec A\ps la longueur d’onde du rayon absorbé et ., la longueur d’onde du rayon nou-
vellement émas.

Un nouveau rayon est alors émis selon une direction dont la probabilité peut étre spécifiée
et a une longueur d’onde aléatoire dont la probabilité dépend du spectre de fluorescence
Sem(A) que nous aurons au préalable spécifié. L’ensemble de ces parametres permettent
ainsi de décrire le processus de réabsorption.

Pour nos simulations, nous avons fait I’hypothese d’un milieu parfaitement homogene
et sans diffusion dans lequel sont immergés nos colorants. Les spectres d’émission et d’ab-
sorption ainsi que la longueur moyenne de réabsorption ont été obtenus a partir de nos
mesures expérimentales. Nous noterons que nous avons aussi fait I’hypothese d’émetteur
parfaitement isotrope.

1. Afin de conserver la pertinence des notations utilisées dans ce manuscrit, je n’ai pas conservé les
notations utilisées dans le logiciel.
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Annexe E

Influence de la répartition des
émetteurs sur le profil d’intensité

— Mampe= 450nM
= 400nm

y= 90? }‘Iampe

concentrateur non
biseauté (£=0°)

Excitation

Intensité normalisée (u.a) I(y)

FIGURE E.1 — Profil d’intensité 1(-y) pour un concentrateur luminescent
de biseau nul ( = 0°) pour différentes longueurs d’onde d’excitation.

Nous allons ici expliquer I'origine d’un phénomene “inattendu” que nous avons observé
lors de nos mesures des profils d’intensité en sortie de nos concentrateurs luminescents en
Ce:Y AG : la présence d’oscillations tres marquées de Uintensité (I = d¢/dS2, avec d¢ un
élément de flux (W) et d2 un élément d’angle solide) mesurée en fonction de 1’angle ~y
(angle dans le plan k, = 0).

Comme nous pouvons le voir en figure E.1 ces oscillation sont treés marquées autour de
v = 0° pour une excitation du concentrateur luminescent a 450nm alors que pour une
excitation a 400nm ce phénomene a tendance a disparaitre. L’origine de ces variations
est une combinaison du filtrage angulaire par 'ouverture de la face de sortie du concen-
trateur et d’'une inhomogénéité du profil d’excitation dans I’épaisseur : ce phénomene est
absent si les émetteurs sont répartis uniformément, et tres marqué si I’émission prend par
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exemple la forme d’une feuille de lumiere concentrée sur une face. Comme nous pouvons
le voir en figure E.2, nous pouvons attribuer a chaque nombre de réflexions possibles avant
d’atteindre I'interface de sortie une plage angulaire bien définie.

Pour plus de clarté, prenons l'exemple de la plage angulaire hachurée qui correspond
aux rayons effectuant exactement deux réflexions avant d’atteindre la face de sortie du
concentrateur. Les bornes de cette plage angulaire sont d’une part un angle de réflexion
minimum 6 limité par la réflexion sur le coin supérieur (+z) du barreau, et d’autre part un
angle maximum de réflexion limité par la réflexion sur le coin inférieur du barreau (z). Les
zones de fort recouvrement entre les plages angulaires de différents nombres de réflexions
correspondent alors a des élévations d’intensité alors que les zones correspondant a des
faibles recouvrements sont elles des minima. Ces limites sont bien stir vraies dans la limite
de la condition de réflexion totale 8 > 6.,.;.

émetteur

1,

X
Y

N

concentrateur

profil d’intensité

FIGURE E.2 — Représentation du phénomeéne de filtrage angulaire par
Uouwverture de la face de sortie du concentrateur. Nous n’avons pas re-
présenté la réfraction au passage dans l’air pour faciliter le dessin de la
situation.

L’amplitude et la fréquence de ces oscillations dépendent de plusieurs parametres.
En premier lieu la distance du détecteur a la sortie du concentrateur. Plus le détecteur
est éloigné plus les plages angulaires sont séparés (mais plus l'intensité est aussi répartie
sur I'espace angulaire). Les autres parametres qui sont ceux qui nous intéressent princi-
palement ici sont liés a la position des émetteurs dans le concentrateur. Si I'on déplace
I'émetteur en (z), le profil angulaire va plus ou moins s’incliner, et si 'on éloigne 1'émet-
teur de la face de sortie du concentrateur, I’espace angulaire aura tendance a se resserrer.
On comprend alors que plus la répartition des émetteurs est homogene dans le concentra-
teur, plus le filtrage angulaire sera moyenné sur la contribution de chacune des positions.
Ceci explique la différence tres nette d’amplitude relative des oscillations entre le profil
d’intensité résultant d’une excitation a 450nm ou I’absorption du Ce:Y AG est tres élevée,
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et le profil d’intensité a 405nm ou 'absorption est faible. En effet, la transmission étant
une fonction exponentielle de la distance de matériau parcouru (loi de Beer-Lambert),
la densité d’émetteurs sera beaucoup plus importante a proximité de la face d’excitation
dans le cas d'une forte absorption du signal d’excitation.

Pour terminer, nous pouvons remarquer qu’'un autre moyen de favoriser ’apparition
des oscillations est de limiter la portion de barreau éclairée (ce qui revient a diminuer la
zone de répartition des émetteurs) par exemple en disposant un masque tel que représenté
en figure E.3. Sur les profils d’intensités rapportés et correspondants a différentes longueurs
L de barreau éclairé (quantifiées en proportion de la longueur totale du barreau L),
on constate une tres nette évolution de I'amplitude des oscillations avec un moyennage
presque parfait pour un éclairage de toute la longueur du barreau (pour les besoins de
la mesure du profil d’intensité, le bout du barreau est systématiquement masqué). Nous
avons volontairement présenté les courbes mesurées a partir du concentrateur biseauté a
B = 60° afin de montrer 'indépendance du phénomene avec I’angle de biseau.

- L= I"(ot
- L= L2
y=90° — L=L/4
A
concentrateur
biseauté (f=60°)
N

Liot \

masque

Excitation

FIGURE E.3 — Profil d’intensité I1(-y) pour un concentrateur luminescent
biseauté (B = 60°) pour différentes longueurs L de concentrateur excité.
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