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Résumé

L’infrarouge moyen présente un grand intérét pour de nombreuses applications dans des
domaines variés comme la médecine, la biologie, I'environnement ou encore I'astronomie.
Il'y a donc un besoin de sources et de dispositifs fonctionnant dans cette bande de longueur
d’'onde s’étendant approximativement de 2 a 20 um. L’élaboration de ces dispositifs passe
par le développement de matériaux transparents dans linfrarouge moyen puis par la
fonctionnalisation optique de ces matériaux. Dans le cadre de cette these de doctorat, nous
nous proposons d’étudier la fabrication de composants dans un verre d’'oxyde de métaux
lourds (baryum, gallium, germanium : BGG), dont I'intérét est la combinaison d’une bonne
transmission jusque dans I'IR moyen (de ~350 nm a ~5 um) et de bonnes résistances
mécanique et chimique. La technique utilisée pour la fonctionnalisation optique de ce verre
est l'inscription directe par impulsions ultra courtes. Cette derniére permet de modifier
localement — et de maniére permanente — un matériau par la focalisation d'impulsions d’une
durée de l'ordre de quelques dizaines ou centaines de femtosecondes, générant des
intensités lumineuses trés importantes et permettant I'absorption non-linéaire d’'une partie
de I'énergie du faisceau laser. Le caractére non linéaire de l'interaction permet l'inscription
de structures tridimensionnelles dans le volume du matériau. Grace a cette technique, on
peut notamment fabriquer des guides d’onde, des canaux de microfluidique et des motifs

fluorescents pour ne citer que quelques exemples.

Nous rapportons dans cette thése une étude détaillée de [linscription par laser
femtoseconde dans différents types de verres BGG. Nous montrons qu’il est possible d’avoir
un changement d’indice positif élevé, permettant la formation de composants a base de
guides d’onde pour I'lR moyen. En particulier, nous présentons des résultats de mesures
sur des guides d’onde et des coupleurs dans I'IR moyen, inscrits dans un verre BGG et dans
la silice. Un autre type verre, dérivé des BGG et dopé en ions argents, est également étudié
dans le cadre de l'inscription par laser femtoseconde. Comme il a été observé dans d’autres
types de verres d’oxydes, les ions argent modifient l'interaction laser matiére et apportent
des propriétés spécifiques a I'argent : fluorescence, génération de seconde harmonique et

résonance de plasmons de surface.

Mots clés : Inscription par laser, Guides d’onde, Infrarouge



Abstract

The mid-infrared region is of great interest for many applications in various fields such as
medicine, biology, environment and astronomy. Therefore, there is a need for developing
sources and devices operating in this wavelength region, spanning approximately from 2 to
20 um. The development of these devices involves the development of mid-IR transparent
materials and then the optical functionalization of these materials. In the framework of this
PhD thesis, we propose to study the fabrication of components in glass of heavy metal
oxides (barium, gallium, germanium: BGG), whose interest is the combination of a good
transmission (from ~350 nm to ~5 pum) and good mechanical and chemical resistances. The
technique used for the optical functionalization of this glass is direct inscription by ultra-short
pulses. This technique allows a local and permanent modification of a material by focusing
pulses of a duration of a few tens or hundreds of femtoseconds, generating very high light
intensities and allowing the non-linear absorption of the laser beam energy. The non-linear
nature of the interaction allows the inscription of three-dimensional structures in the bulk.
Thanks to this technique, we can produce waveguides, microfluidic channels and

fluorescent patterns, to name but a few examples.

In this thesis, we report a detailed study of femtosecond laser inscription in different types
of BGG glasses. We show that it is possible to have a high positive index change, allowing
the formation of waveguide-based components for mid-IR. In particular, we present
measurements results on waveguides and couplers in the mid-IR, embedded in BGG glass
and fused silica. Another type of glass derived from BGG and doped with silver ions is also
studied with the femtosecond laser inscription. As observed in other types of oxide glasses,
silver ions modify the laser-matter interaction and provide silver-specific properties such as

fluorescence, second harmonic generation and surface plasmons resonance.

Keywords . Laser material processing, Waveguides, Infrared
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Introduction générale

L’infrarouge moyen présente un grand intérét pour de nombreuses applications pour la
médecine, la biologie, la défense ou encore I'astronomie. Une particularité de cette gamme
de longueurs d’'onde est la présence de fortes résonances de molécules organiques bien
distinctes, permettant d’identifier de nombreux groupes chimiques molécules du vivant ou
de polluants de I'atmosphére ou de 'eau. Il y a aussi deux fenétres de transmission dans
'atmosphére, de 3 a 5 um et de 8 a 13 um. Il y a donc un besoin de composants pour le
développement de sources et de dispositifs de mesures ou de communications dans 'IR
moyen. L’élaboration de ces dispositifs passe par le développement de matériaux
transparents dans l'infrarouge moyen puis par la fonctionnalisation optique de ces

matériaux.

Dans le cadre de cette thése de doctorat, effectuée entre le COPL a I'Université Laval et le
CELIA a I'Université de bordeaux, nous nous intéressons a la fonctionnalisation de
matériaux innovants par impulsions ultra-bréves. Cette technique permet de modifier
localement les propriétés d’'un solide transparent par la focalisation d’impulsions courtes
(typiquement 100 fs). Les trés fortes intensités lumineuses atteintes dans le volume focal
générent des processus d’absorption non linéaires permettant de modifier les propriétés
dans le volume du matériau avec une grande précision spatiale (~\aser). On peut dans
certains cas avoir un changement d’indice de réfraction, positif ou négatif, permettant de
produire des guides d’onde par le déplacement de I'échantillon par rapport au point focal du
faisceau. Depuis les premiers travaux du groupe de K. Hirao en 1996, démontrant un
changement d’indice de réfraction permanent dans plusieurs types de verres, beaucoup de
progrés ont été faits dans ce domaine. D’autres types de modifications induites sont
possibles selon les types de substrat et les paramétre irradiation utilisés. On peut
notamment produire des structures biréfringentes, induire de la cristallisation dans un verre,
ou générer des structures fluorescentes. Cette méthode de fabrication s’est montrée trés
efficace pour la fabrication de composants photoniques tridimensionnels, notamment dans

les verres.

Nous abordons dans cette thése l'inscription de composants dans différents types de verres

pour des applications dans l'infrarouge moyen jusqu’a environ 5 um. Les principaux verres



étudiés sont a base d’oxydes de baryum, de germanium et de gallium (BGG) fabriqués au
COPL et a 'ICMCB a Bordeaux. Ces verres sont particulierement intéressants pour des
applications dans I'infrarouge moyen de par leur unique combinaison de propriétés optiques,
mécaniques et chimiques. Par rapport aux autres verres usuels pour I'IR moyen (verres
fluorés ou verres de chalcogénures), les BGG sont plus stables et résistants, ce qui fait
d’eux de bons candidats pour des applications en milieux difficiles ou pour supporter de
fortes puissances laser. Nous rapportons ici les premiéres études sur linscription de
composants a base de guides d’'onde dans ce type de verre, montrant leur grand potentiel.
Il est en effet possible d’avoir localement un changement d’indice positif élevé et régulier,

formant des guides d’onde ayant de remarquables qualités de guidage de la lumiére.

L’inscription de guides d’onde et de composants dans la silice vitreuse a également été un
sujet d’étude. Les échantillons de silice commerciaux utilisés ont une bonne transmission
jusqu’a 3,5 um. Le développement de guides d’onde pour des longueurs d’onde proche de
3 um n’a pas été rapporté dans la littérature a notre connaissance. Nous avons donc
comparé les paramétres d’inscription et les caractéristiques des guides d’onde produits

dans la silice a ceux produits dans les BGG.

Un type de verre proche des BGG, contenant un faible pourcentage d’oxyde d’argent, a
également été étudié : le verre GGBK-Ag. L’ajout en petite quantité d’ions agent dans des
verres d’oxydes apporte des propriétés spécifique a I'argent via, entre autre, la structuration
par laser femtoseconde. La photochimie de I'argent, induite par les impulsions ultra courtes,
peut entrainer la formation d’agrégats d’argent fluorescents ou de nanoparticules
métalliques. L’étude effectuée sur le verre GGBK-Ag montre qu’en plus de la production de
guides d’onde, il est possible d’avoir dans ce verre des structures photo-induites d’agrégats
ou de nanoparticules d’argent manifestant des propriétés de fluorescence, de résonance de

plasmons de surface et de génération de second harmonique.



Chapitre 1 : Introduction, état de I'art

1.1. Transparence des matériaux

Le premier maillon d’un dispositif photonique pour l'infrarouge moyen est le matériau. 1l doit
étre transparent dans la gamme de longueurs d’onde visée. Par exemple, un verre de
borosilicates comme le N-BK-7, probablement le plus courant en optique, a une fenétre de
transmission qui s’étend approximativement de 350 nm a 2,5 um. Nous allons voir dans

cette partie ce qui influence la transparence des matériaux diélectriques

1.1.1. Absorption intrinseque

a. Coupures UV et IR.

L’absorption a basse longueur d’onde, appelée coupure ultra violette (UV) pour les
matériaux transparents dans le visible, est causée par linteraction des ondes
électromagnétiques avec les électrons du solide. Pour beaucoup de matériaux usuels en
optique (verres de silice ou silicates, saphir, KTP etc.), cette limite se situe dans 'UV. Un
diélectrique (ou un isolant) est un solide dont la derniére bande électronique occupée est
pleine. Cette derniére bande occupée est appelée la bande de valence, dans laquelle les
électrons ont des orbitales liées a leurs atomes ou ions et ne peuvent pas se déplacer. La
bande d’énergie permise suivante est appelée bande de conduction. Elle est séparée de la
bande de valence par la bande interdite, dans laquelle aucune énergie n’est permise pour
les électrons. Un photon d’énergie égale ou supérieure a I'énergie de bande interdite peut
étre absorbé par un électron, par un processus linéaire, le faisant passer de la bande de
valence a la bande de conduction. La coupure UV sera d’autant plus haute en fréquence
que les électrons sont fortement liés. Dans la silice amorphe pure, la coupure UV est située
a environ 220 nm. Des défauts de structure (centres colorés dans la silice par exemple)
peuvent affaiblir des liaisons du réseau et provoquer de I'absorption a plus haute longueur
d’onde que pour une structure « parfaite ». Dans les milieux désordonnés comme les verres,

les fronts d’absorption y sont moins abrupts que dans les cristaux.

Ce qui nous intéresse le plus dans le cadre de cette thése, c’est la limite a haute longueur

d’onde, la coupure infrarouge. Elle est liée aux vibrations des ions ou atomes du réseau et



dépend donc de la masse des atomes et forces de rappel exercées sur eux. Si le
déplacement des masses induit un dipble électrique, alors on peut avoir une interaction
entre une onde électromagnétique et certains modes de vibration peuvent ainsi se
manifester éventuellement par une absorption de I'énergie électromagnétique. Une vibration
peut étre de nature locale, avec par exemple la déformation d’'une liaison chimique d’'une
molécule, ou bien de nature globale, avec des déplacements de plans d’atomes ou d’ions
du réseau. Dans le cas d’une vibration globale, on parle de phonons, qui sont des quanta

de vibration dont la statistique quantique est de type bosonique.

b. Vibrations moléculaires

Des vibrations structurales locales peuvent interagir avec des ondes électromagnétiques,
comme les modes d’élongation des liaisons Si - O dans la silice qui absorbent fortement
pour des longueurs d’'onde d’environ 9 et 13 um [1]. Dans le cas simple d’'une molécule
diatomique isolée, dont on modélise la liaison par un ressort de constante de rappel F, la

fréquence de vibration v est donnée par :

v= %m (1)
ou p est la masse réduite de la molécule : p = (mym;)/(m,; + m,) avec m; et m, les masses
des deux atomes. On voit que la fréquence propre est une fonction croissante de la force
de la liaison et une fonction décroissante de la masse réduite. La masse réduite d’'une
molécule diatomique augmente quand la masse d’'un des deux atomes (ou des deux)
augmente. Quand un des atomes a une masse bien supérieure a I'autre, modifier la masse
de I'élément le plus Iéger de la molécule a plus d'impact sur la variation de la masse réduite.
Par exemple, quand on remplace dans I'eau les atomes d’hydrogéne (A=1) par des atomes
de deutérium (A=2), la fréquence du mode fondamental de vibration symétrique est
multipliée par 0,73 [2]: la résonnance passe de 3280 cm? (A=3050 nm) a 2339 cm?
(A=4186 nm).

Un mode vibrationnel dans une molécule peut interagir avec une onde électromagnétique
s’il implique la modification d’'un dipdle électrique. Dans la molécule d’eau, le mode de
vibration d’élongation symétrique, est actif dans l'infrarouge, car la liaison OH est polarisée
a cause de la forte électronégativité de 'oxygéne par rapport a I’hydrogéne. Dans le cas

d’'une molécule de diazote N, la liaison est totalement covalente et le mode d’élongation de



la molécule n’est pas actif dans I'lR. Un mode de vibration normalement inactif dans I'IR en
configuration isolé peut devenir actif sous I'effet d’'un champ local non symétrique. Ce genre
de configuration peut se produire dans un solide, ou aucune molécule n’est isolée des

autres.

c. Vibrations du réseau

L’absorption dans un solide peut aussi étre causée par des vibrations d’ensemble d’atomes
qui constituent un réseau. On parle alors de phonons qui sont les quanta de vibration du
réseau. Pour illustrer la nature de ces phonons et comprendre leur évolution en fonction des
caractéristiques des matériaux, on peut voir le cas simple d'un réseau cristallin.
Commencons par considérer un réseau cubique a un atome par maille élémentaire. Le
déplacement d’'un plan d’atome dans une direction peut étre décrit par une seule
coordonnée, ce qui permet de réduire le probléme a une seule dimension. On suppose que
le plan d’atomes est soumis a deux forces, proportionnellement au déplacement du plan par
rapport aux deux plans voisins les plus proches. Apres un bilan des forces et la résolution
de I'équation du mouvement avec des solutions sous forme d’ondes de propagation, on

obtient I'équation de dispersion suivante [3] :

, 2C
wh=-r [1 —cos(Ka)] (2)

ou w est la pulsation, K le vecteur d’'onde, M la masse d’'un atome, C la constante de rappel

entre plans voisins les plus proches et a la distance entre deux plans consécutifs a

I'équilibre. On a donc que la fréquence des modes de vibration est proportionnelle a \/C/_M
La relation de dispersion permet d’affiner la compréhension de ce qu’est un phonon : il s’agit
d’un mode collectif d’oscillation des atomes correspondant a une onde de matiére de
vecteur d’'onde K et de pulsation w constituant un couple (K, w) solution de I'équation de
dispersion du milieu considéré. L’équation de dispersion (2) illustre un cas simple qui peut
étre généralisé en plusieurs dimensions (jusqu’a 3 dimensions spatiales) et avec plusieurs
atomes par malille, en prenant en compte les différentes masses des éléments considérés

et leurs différentes constantes de rappel.

Pour un réseau a un atome par maille, on ne peut pas avoir la formation d’'un dipdle
électrique, donc les modes seront inactifs pour I'infrarouge. En revanche quand on passe a

un réseau a plus d’'un atome par maille, 'augmentation du nombre de degrés de liberté fait



qu’on a plus d’une solution pour I'équation de dispersion. Chaque relation de dispersion a
pour solution un ensemble de couples (K, w) formant des branches appelées branches
acoustiques ou optiques [3] (Figure 1.1-a). Un exemple de deux ondes transverse
acoustique et transverse optique pour un réseau linéaire diatomique est représenté a la
Figure 1.1-b. Siles deux atomes sont de charges opposées (cristal ou verre dont les liaisons
ont un degré d’ionisation non nul), le mode transverse optique produit des dipoles
électriques et peut donc étre couplé avec une onde électromagnétique, contrairement au
mode transverse acoustique. Dans le diamant, qui a deux atomes de carbone par maille
élémentaire, les liaisons sont covalentes et non polarisées. La transmission du diamant est
donc bonne dans tout I'infrarouge. A I'inverse un cristal de silice (quartz, SiO>) a des liaisons
polarisées et sa transmission chute a partir de 3,5 um. Les phonons interagissant avec les

photons sont les phonons optiques.

Mode transverse optique

Branche optique
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Figure 1.1 : (a) Branches optique et acoustigue de la relation de dispersion pour un réseau
linéaire diatomique (atomes de masse M; et My). (b) Représentation d’'un exemple de modes
vibrationnels optique et acoustique pour un réseau linéaire a deux ions de charges
opposées par maille. Inspiré de [3].

La définition d’'un phonon dans un milieu désordonné est plus complexe que dans un cristal,
a cause de l'aspect aléatoire des parametres pour chaque « maille ». On peut néanmoins
retrouver par des simulations numériques les différentes branches optiques et acoustiques
d'un verre [4]. Mais les propriétés vibrationnelles des matériaux amorphes sont
principalement gouvernées par des effets locaux [5], avec des modes de vibration a I'échelle
d’une liaison (Si — O par exemple), mais aussi avec des modes de vibration impliquant des

structures plus grandes (variations des angles des tétraédres...).



Les phonons optiques ont des fréquences (ou €nergies) plus élevées que les phonons
acoustiques. Néanmoins, les fréquences de ces phonons optiques sont bien plus basses
gue les fréquences typiques des photons aux abords de la coupure infrarouge. Cependant
plusieurs phonons combinés peuvent avoir une énergie égale a ces photons. Par exemple,
pour la silice, la création d’'un phonon requiert un photon d’une longueur d’onde de 9 um
minimum, mais des processus d’absorption multiphonons causent de I'absorption
détectable pour des longueurs d’onde inférieures a 2 um. Le processus d’absorption
multiphonons est causé par linteraction des ondes électromagnétiques avec les
harmoniques des modes vibrationnels fondamentaux [6]. Plus la fréquence des photons
augmente, plus les processus d’interaction avec les phonons sont d’ordre élevé, ce qui

abaisse la probabilité d’absorption d’'un photon.

Il découle de ces deux modéles (phonons et vibrations locales) que le remplacement d’'un
élément léger par un élément lourd décalera la coupure infrarouge vers les grandes
longueurs d’onde. On peut par exemple remplacer le silicium (A=28) de la silice par le
germanium (A=72) : 'absorption intrinséque de la silice est forte a partir de ~3 um contre
~5 um pour des verres germanates [7]. Les verres a base de fluorures de métaux lourds
(Zn, Zr, Ba, La) ont une transmission entre 6 et 8 um [8]. Dans les verres de chalcogénures
(S, Se, Te), les éléments lourds et faiblement liés permettent de repousser jusqu’a 20 um la
fenétre de transmission [9]. Les faibles liaisons qui donnent aux verres de chalcogénures
cette transmission trés étendue dans l'infrarouge réduisent en contrepartie la transmission
dans le visible, diminuant la largeur de la bande interdite. Les verres de chalcogénures

peuvent absorber fortement dans une certaine portion du visible et beaucoup sont opaques.

1.1.2. Absorption extrinséque

Une autre limitation importante de la transparence des matériaux est la présence
d’'impuretés. De petites concentrations de métaux (fer, germanium, aluminium, etc.) peuvent
former des complexes de transfert de charge ayant des bandes d’absorption trés intenses
dans I'UV ou le visible. Des gaz peuvent contaminer un échantillon, notamment le CO;
présent sous forme dissoute dans des verres aluminosilicates et des verres de fluorures de
métaux lourds, générant une bande d’absorption a 4,26 um [10]. Mais le contaminant le plus
important pour la région 2,5 - 5 ym est I'eau, surtout dans les verres d’oxydes ou elle peut
étre présente sous forme dissoute (moléculaire) ou formant des groupes hydroxyles (Si-OH,

Ge-OH, etc.). Dans la silice vitreuse par exemple, la bande d’absorption la plus importante



est causeée par les groupes hydroxyles, et elle se situe autour de 2,7 um. La fréquence des
résonnances et leur nombre peuvent changer légérement en fonction de la composition et
des défauts éventuels [11]. Cette absorption est due au mode d’étirement du groupe OH qui
peut varier en fonction de l'ion auquel 'oxygéne est lié et si les autres structures proches
perturbent la vibration de la molécule. D’autres pics, moins intenses, sont aussi liés a ce
mode, ils sont causés par les harmoniques et les combinaisons du mode fondamental de
vibration du groupe OH avec un mode de vibration du tétraedre SiO4 et se situent a des
longueurs d’onde plus basses [12]. Ces pics secondaires ont de l'importance pour les
télécommunications, avec des fibres de plusieurs kilométres de long. Pour des dispositifs
de petite taille (quelques cm) seule, la bande fondamentale provoque une absorption

significative.

1.1.3. Exemples de verres pour l'infrarouge moyen

Les principaux verres utilisés pour l'infrarouge moyen sont les chalcogénures, les fluorures

de métaux lourds, et les oxydes de métaux lourds.

Les verres chalcogénures sont basés sur les éléments souffre, sélénium et tellure (anions),
liés a d’autres éléments lourds tels que le germanium, I'arsenic, I'antimoine, le gallium, etc.
(cations). La caractéristique principale de ces verres est leur trés basse énergie de phonon,
leur indice de réfraction élevé et leur indice non linéaire élevé (n. de l'ordre de cent fois
supérieur a celui de la silice). Le trisulfure d’arsenic par exemple, a une bonne transmission
entre ~1 et 10 um, un indice de réfraction ~2,45 a 1 um [13]. Les verres de tellures, étant
composés des éléments les plus lourds, ont la fenétre de transparence la plus étendue,
pouvant aller jusqu’a 20 um [9]. Les faibles forces des liaisons interatomiques de ces verres
leur conférent une excellente transmission dans l'infrarouge, mais elles en font également
des matériaux fragiles mécaniquement, avec des températures de transition vitreuse faibles,
de l'ordre quelques centaines de degrés Celsius, contre 1200 °C pour la silice. Leur
durabilité chimique est aussi relativement faible, ce qui peut étre un sérieux probleme étant

donnée la toxicité de leurs composants.

Les verres de fluorures de métaux lourds sont aussi d’excellents matériaux pour l'infrarouge,
transparents du visible a ~8 um pour certaines compositions, et moins toxiques que les
chalcogénures [14]. lls ont un indice de réfraction proche de celui de la silice, un indice non

linéaire faible [15] et une bonne solubilité des terres rares [16]. Un verre fluorozirconate



connu sous le nom de ZBLAN (pour Zr, Ba, La, Al, Na), particulierement performant en ce
qui concerne la transmission entre 2 et 5 um [17], a un indice de réfraction de ~1,49 a
1 um [18], une température de transition vitreuse de ~265 °C et peut étre fibré [19]. lls sont

en revanche assez fragiles mécaniquement et sensibles a 'lhumidité.

Le principal inconvénient des verres de chalcogénures et de fluorures est leur fragilité
mécanique, thermique et chimique. Les oxydes de métaux lourds comme les germanates
(Ge0y), les tellurites (TeOy) et les bismuthates de plomb (Bi-O3-PbO) [20—22] permettent de
pallier certaines des limitations des familles de chalcogénures et fluorures, sous réserve
d’accepter de réduire en partie la fenétre de transmission (en particulier par rapport aux
verres chalcogénures). Leur transmission s’étend dans l'infrarouge jusqu’a environ 5 um
(voire plus pour les Bi»O3-PbO : ~7 um) et leurs propriétés physiques et chimiques se
rapprochent de celles de la silice. lls sont reconnus pour leur densité élevée (jusqu’a
7,9 g/cm? pour des Bi»O3-PbO) et leur indice de réfraction élevé (2,5 a 589 nm pour des
Bi.O3-Pb0O). Dans ce projet de doctorat, nous nous sommes tout particulierement intéressés
a la catégorie des verres de baryum-gallo-germanates (BGG).

Matériaux : Verre SiO2 | Verre BGG ZBLAN Verre As2S3 | Cristal ZnS
Zf;f]i_tgé) 2,20 4,85 4,3 3,2 4,09
Indicealum| 1,45 1,72 1,51 2,48 2,3
Y'(\)"L?:; '(eG?Dea) 73 64 54 17 74
[();J/er;ém';')k 600 420 225 150 160
T, (°C) 1200 675 265 200 i

Tableau 1 : Comparaison de propriétés de la silice vitreuse et de quelgues matériaux pour
l'infrarouge. Les valeurs sont données a titre indicatif et peuvent varier selon les
sources [7,13,14,23-25].

Les verres BGG sont constitués des oxydes de germanium (GeO.), de gallium (Ga203) et
de baryum (BaO) dans des proportions variées. Les propriétés optiques, thermodynamiques
et mécaniques de verres d’intérét pour l'infrarouge moyen sont étudiées depuis un peu plus

de deux décennies, notamment en vue de leur utilisation comme fibre optique [26]. Leurs



bonnes résistances mécanique et chimique en font de bons candidats pour des applications
en milieu extérieur (exposé a la pluie, a la poussiére, etc.) [7]. Des échantillons de grandes
tailles (hublots de ~45cm [27]) et de formes complexes peuvent étre produits par la
méthode conventionnelle de fusion-trempe, ce qui est un avantage par rapport aux autres
matériaux utilisés, comme les cristaux de saphir et de ZnS, plus cher a produire. Le spectre
de transmission d’'un échantillon de verre BGG est présenté a la Figure 1.2 et quelques-
unes de ses caractéristiques sont comparées a celles d’autres matériaux pour I'lR moyen
au Tableau 1. Le verre BGG n’est pas aussi robuste que la silice, mais c’est 'un des

matériaux pour l'infrarouge moyen qui s’en rapproche le plus.
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Figure 1.2 : Spectre en transmission d’un échantillon de BGG, d’apres [27]. La bande
centrée a ~4,3 ym correspond a des impuretés de CO,. La bande des OH centrée a ~3,1 um
est a peine visible.

Les verres BGG sont susceptibles d’avoir de fortes bandes d’absorption entre ~2,5 et 5 um
a cause de la contamination par 'eau. On observe dans ces verres deux larges bandes
d’absorption : une a ~3,1 um et une autre, moins intense a ~4,3 um. Ces larges bandes sont
dues aux modes de vibration des OH « libres » liés aux cations Ge et Ga et des OH formant
une liaison plus ou moins forte avec des oxygénes non pontants [28]. Une méthode
d’élimination des OH lors de la fusion du verre a été développée par Bayya et al. [7],
permettant d’atteindre une concentration en OH de ~1 ppm, comme sur I'échantillon dont le
spectre de transmission est présenté a la Figure 1.2. Cette méthode consiste a ajouter au
mélange un élément halogene (fluor, chlore, etc.) qui a une forte affinité avec I'hydrogéne.
Au contact de I'eau, I'halogéne forme un acide qui pourra étre éliminé dans I'atmosphére
sous forme de gaz.
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Les propriétés des verres BGG sont modifiables de plusieurs fagons. On peut obtenir
échantillons athermaux (pas de variation de l'indice de réfraction sur une gamme de
température) en ajustant les ratios des oxydes [24]. Les propriétés mécaniques et chimiques
(dureté, densité, durabilité chimique) peuvent étre améliorées par I'ajout d’autres oxydes
comme In;03, dans les verres BIGG [25]. Des verres multi-composants basés sur les
oxydes GeO; G203 et BaO, contenant en plus les oxydes La,0s et Y03 ou K;O peuvent
étre fibrés [29,30]. Les verres BGG peuvent également étre dopés avec des ions de terre
rares comme Er®* [31], Tm3* [32-34] et Ho®*" [35].

Toutes ces propriétés rendent les verres BGG tres intéressants a étudier pour l'inscription
par impulsions ultra bréves de composants a base de guides d’onde pour l'infrarouge
moyen. lIs sont en effet relativement faciles a confectionner, faciles a manipuler et utilisables
dans des conditions difficiles grace a leurs résistances mécanique et chimique. lls sont
notamment capables de supporter de fortes puissances laser dans l'infrarouge moyen, et
leur indice non linéaire modéré. Nous allons voir gu’ils sont aussi trés prometteurs quant a
l'inscription de guides d’onde pour l'infrarouge moyen par impulsions ultra-courtes et donc
de bons candidats pour I'élaboration de composants pour des sources laser puissantes

dans l'infrarouge moyen.

1.2. Verres : théorie et fabrication

1.2.1. Définition

Le verre est un matériau utilisé tres t6t par les humains, car il est disponible dans la nature,
par exemple I'obsidienne, une roche volcanique vitreuse riche en silice, dont on peut trouver
des traces d'utilisation dés la préhistoire. La nature des verres a longtemps été incertaine
du fait de ses propriétés : un verre se comporte d'un point de vue macroscopique comme
un solide cristallin, mais sa structure moléculaire le rapproche plus d’un liquide, ayant une
structure amorphe. Mais une définition fait aujourd’hui consensus, celle de J. Zarzycki [36],
qui décrit un verre comme étant un solide non-cristallin présentant le phénoméne de
transition vitreuse. Un solide non-cristallin a une structure moléculaire ne présentant pas un
arrangement périodique a longue distance. On peut voir une comparaison de la structure
d’'un cristal & 2 dimensions et de celle du solide amorphe correspondant sur la Figure 1.3.

La transition vitreuse est le passage de I'état de liquide surfondu a I'état de solide amorphe.
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Figure 1.3 : Exemple de structure a 2 dimensions pour (a) un cristal et (b) un verre de
composition type A;Os. Tiré de [37].

On examine habituellement le phénomeéne de transition vitreuse sur la base d’'un digramme
montrant I'enthalpie ou le volume en fonction de la température, dont on peut voir un
exemple sur la Figure 1.4. Pour obtenir ce type de diagramme, on part d’'un mélange liquide
a haute température puis on le refroidit progressivement. A la température de fusion T, on
a normalement la cristallisation du mélange, provoquant une chute soudaine de I'enthalpie
(ou du volume). Mais si le liquide peut étre refroidi sous la température de fusion sans
cristallisation, on obtient alors un liquide surfondu. A mesure que le liquide surfondu est
refroidi et que ses molécules se réarrangent, sa viscosité augmente. Finalement, la viscosité
augmente au point ou le réarrangement des molécules est bloqué et on obtient un verre. La
région ou l'enthalpie change de pente, passant du liquide surfondu au verre, s’appelle la
zone de transition vitreuse. La position finale de la courbe d’enthalpie dépend de la vitesse
de refroidissement. Un refroidissement lent donnera plus le temps aux molécules de I'état
de liquide surfondu de se réarranger et le mélange atteindra finalement un niveau

d’enthalpie plus bas (verre).
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Figure 1.4 : Diagramme schématique de I'évolution de I'enthalpie (ou volume spécifique) en
fonction de la température pour la cristallisation et la transition vitreuse.

Bien que la transformation en verre se fasse sur une plage de température et non a une
température fixe comme c’est le cas pour la cristallisation, il est utile de définir une grandeur
caractéristique d’'un verre qui indique approximativement a quelle température se situe la
transition vitreuse. On 'appelle la température de transition vitreuse notée Ty. On la déduit
habituellement d’analyses thermiques (calorimétrie différentielle a balayage). Deux verres
de composition identique mais ayant des histoires thermiques différentes peuvent avoir des
T4 mesurées différentes, comme c’est illustré a la Figure 1.4. On peut différencier ces deux
verres avec une autre grandeur caractéristique de la structure du verre qu’on appelle
température fictive. Elle est définie comme le point d’intersection du prolongement de la
ligne d’enthalpie du verre et de la ligne du liquide surfondu [38]. Elle peut étre mesurée par
des analyses thermiques de dilatation par exemple [39].

1.2.2. Fabrication des verres

Les verres de type BGG étudiés dans le cadre de cette these ont été fabriqués au COPL ou
a 'lCMCB. lIs ont été préparés par la méthode classique de fusion suivie d’une trempe. Le
mélange de poudres des précurseurs est placé dans un creuset (en platine par exemple) et

porté a une température suffisante pour le faire fondre et obtenir un liquide relativement peu
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visqueux afin d’homogénéiser le verre (typiquement 1500 °C pour un verre BGG). Aprés un
certain temps passé a cette température vient I'étape de la trempe dont le rble est de refroidir
rapidement le mélange et ainsi former un verre. Pour cela, le contenant du creuset est versé
dans un moule métalligue a une température inférieure a la température de transition
vitreuse. Le creuset peut étre directement refroidi, éliminant I'étape du coulage qui peut
entrainer des inhomogénéités si le liquide est trop visqueux. Pour les verres nécessitant une

trempe rapide, le creuset peut étre trempé dans l'eau.

Aprés cette étape le verre est généralement fragile a cause des tensions internes inhérentes
a la trempe. Pour réduire les tensions internes, le verre subit une étape de recuit :
I'échantillon est maintenu pendant typiquement plusieurs heures a une température proche
de Ty. A cette température, la viscosité baisse suffisamment pour permettre aux molécules

de bouger et réduire le stress dans le verre.

Plusieurs échantillons de verres BGG ont été fabriqués au COPL et a 'I|CMCB avec cette
méthode pour y tester l'inscription par laser femtoseconde. Les échantillons provenant du
COPL contiennent des oxydes de baryum, de gallium et de germanium dans des proportions

basées sur la composition suivante :
e [12.5BaO + 12.5 Ga;03 + 75 GeO,] notée BGG75

Quatre échantillons de ce type ont été produits, en variant la proportion d’oxyde de
germanium (85, 75, 65 et 60 % de GeOy) et en gardant le ratio d’'oxyde de baryum et de
gallium égal. Un échantillon avec XX % de GeO; est noté BGGXX.

Les échantillons provenant de I'lCMCB sont de compositions différentes. En plus des trois
oxydes précédents, ils contiennent aussi de I'oxyde de potassium et de 'oxyde d’argent en
petite quantité. Il y a deux types de composition, une avec argent et 'autre sans argent.

Leurs compositions sont :

e [28 Ga,03 + 37 GeO, + 23 BaO + 12K,0], notée GGBK
e 99%28 Ga,0O3 + 37 GeO, + 23 BaO + 12K,0] + 1 Ag.0, notée GGBKAg

La composition sans argent est étudiée au COPL et a 'ICMCB vis-a-vis du fibrage [29, 30,
40] . La composition avec argent est étudiée dans le cadre de cette thése pour étudier I'effet

de l'argent sur l'inscription par impulsions ultra-bréves.
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Des échantillons commerciaux de silice trés pure (F300) ont aussi été étudiés durant cette
thése. Ces échantillons de silice contiennent extrémement peu d’impuretés OH,
contrairement aux échantillons de type BGG qui n‘ont pas été fabriqués dans des conditions
optimales pour I'élimination des OH. Pour réduire la présence de ce contaminant, il est

nécessaire d’appliquer des méthodes de purification.

1.2.3. Purification des verres BGG

Pour développer au COPL un verre pauvre en OH, j'ai utilisé une des méthodes décrites
dans [7]. Lors de la préparation du mélange de poudre, on remplace 'oxyde de baryum par
du fluorure de baryum. Le fluor ayant beaucoup d’affinités avec I'hnydrogéne, il va réagir avec
celui-ci dans le mélange a haute température en formant de I'acide fluorhydrique. Une partie
de I'eau moléculaire et les liaisons -OH va pouvoir étre ainsi conduite en dehors du mélange

via des bulles d’acide fluorhydrique gazeux.

Pour cet échantillon, les poudres ont été mélangées dans un creuset platine-or et portées a
une température de 1300 °C pendant 30 min. Le liquide a ensuite été versé dans un moule
a température ambiante puis placé dans un four a recuit a une température de 565 °C
pendant 10 h. L’échantillon obtenu est noté FBGG65.

Pour vérifier la réduction de la teneur en OH, les spectres d’absorption des échantillons
FBGG65 et BGG65 sont comparés sur la Figure 1.5. Pour obtenir ces courbes, des mesures
en transmission des deux échantillons ont été réalisées avec un spectrométre FTIR
(Frontier, PerkinElmer). Les deux échantillons n’avaient pas la méme épaisseur au moment
de la mesure (4,12 mm pour le FBGG65 et 2,26 mm pour le BGG65), donc pour comparer
leur absorption, il faut supprimer la contribution des faces (réflexions de Fresnel) et passer
en coefficient d’absorption linéaire. Pour cela, j'ai multiplié chaque point des deux courbes
par un facteur (fonction de la longueur d’onde) qui permet de mettre la ligne de base a 0.
Apres le passage en dB.cm™ on a une approximation de I'absorption par unité de longueur
de I'échantillon. Cette absorption est probablement surestimée dans la bande OH a cause
de la présence en surface d'impureté OH en plus grande quantité que dans le volume du

matériau.
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Figure 1.5 : Spectres d’absorption dans l'infrarouge moyen d’un échantillon de silice F300
et de I'échantillon de verre FBGGG65.

On constate une nette amélioration de la transmission avec une diminution du pic a 3 um,
passant de 17,467 a 2,251 dB.cm™, ainsi que du pic a 4,25 um. Si on considére que le
coefficient d’atténuation est proportionnel a la concentration d’hydroxyle dans I'échantillon,
on peut estimer qu’elle a été divisée par ~8 dans I'’échantillon FBGG65 par rapport au
BGG65. On note cependant que des coefficients d’absorption inférieurs a 0,1 dB.cm™ a une
longueur d’'onde de 3 um ont déja été rapportés [27]. On a donc une grande marge
d’amélioration de la transmission en ce qui concerne les échantillons disponibles au COPL
et a 'ICMCB. On voit aussi que le remplacement de 'oxyde de baryum par le fluorure de
baryum ne change pas de fagon notable I'absorption multiphonon au-dela de 5 um. On
suppose que la majorité du fluor est rejetée hors du mélange lors de la fusion, mais une
partie est peut-étre encore présente dans le verre. Aucune analyse de composition n’a été

faite pour quantifier le fluor résiduel.

16



20 F T

—— Silice F300

—— FBGG65
R 15—
€
3]
<
s
S
.5 10 -
)
®©
35
c
)
B
© 5 F-—(3.075 ym ; 2.15 dB/cm)

x (3.075 uym ; 0.47 dB/cm)
0 l _

2 3 4 5

longueur d'onde (um)

Figure 1.6 : Spectres d’absorption dans l'infrarouge moyen d’un échantillon de silice F300
et de I’échantillon de verre FBGG65

La Figure 1.6 compare les spectres d’absorption en dB.cm ** de I'échantillon FBGG65 et
d’'un échantillon de silice F300 (commercial, provenant d’'une barre cylindrique coupée en
disques fins et polis). Les spectres ont été obtenus avec la méme procédure que pour la
figure précédente. Pour des longueurs d'onde inférieures a 3,5 um, la silice est un bien
meilleur verre pour I'infrarouge moyen que I'échantillon a notre disposition. La silice a aussi
'avantage d’étre plus résistante, a la fois mécaniquement et chimiquement. Mais au-dela
de 3,5 ym et jusqu’a environ 5 um (voir un peu plus) le verre BGG se montre supérieur du
point de vue de la transmission. Un meilleur contrdle sur les conditions de fabrication des
verres BGG (automatisation, pureté des poudres, contréle de I'atmosphére...) permettrait
peut-étre d’égaler les performances de la silice F300 pour des longueurs d’onde inférieures

a 3,5 um.

Nous avons vu les caractéristiques des matériaux avec lesquels nous avons travaillé pour
la conception de composants pour I'infrarouge moyen. Décrivons maintenant la technique

utilisée pour fabriquer ces composants : l'inscription directe par laser femtoseconde.
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1.3. Inscription par impulsions ultra bréves

Les fortes intensités, atteignables grace a la focalisation d’impulsions sub-picoseconde,
permettent le dépoét localisé d’énergie dans le volume d’un diélectrique. Les électrons ainsi
excités transférent ensuite leur énergie au réseau, ce qui peut induire une modification
permanente des propriétés de la zone affectée. Le processus complet est tres difficile a
modéliser du fait des multiples paramétres et phénoménes physiques en jeu, mais il peut
étre divisé en trois étapes : la génération d’électrons excités, la relaxation des électrons,

puis la modification de la structure.

1.3.1. Absorption non linéaire d’'une impulsion courte

Le dépdt d’énergie par une impulsion courte dans le volume d’'un diélectrique résulte du
processus d’absorption non linéaire des électrons. L'énergie d’'un seul photon du laser n’est
pas suffisante pour faire passer un électron de la bande de valence a la bande de
conduction. Mais si lintensité est suffisamment grande (typiquement supérieure a
10 TW.cm?), les électrons peuvent étre excités vers la bande de conduction par photo-
ionisation, qui correspond a I'absorption multiphotonique et a lionisation par effet

tunnel [41]. Ces deux processus sont représentés a la Figure 1.7-a-b.

(@) Bande de conduction (c)

\/ NN\

AN AN

Bande de valence

u»fu»

Figure 1.7: Schéma des processus d’ionisation possibles dans un champ
électromagnétique intense : (a) absorption multiphotonique (b) effet tunnel (c) ionisation en
cascade (inspiré de [42]).

L’absorption multiphotonique est 'absorption simultanée de plusieurs photons d’énergie Aw,
ou w est la pulsation du photon. Le nombre de photons absorbés, m, doit étre suffisant pour

que I'électron franchisse I'énergie de bande interdite £, : mhw > E,. Plus m est grand, plus

lintensité nécessaire pour observer ce processus est grande. Le taux d’absorption
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multiphotonique peut étre exprimé par oI™, ou I est I'intensité lumineuse et o est la section

efficace d’absorption a m photons pour un électron de la bande de valence.

L’absorption par effet tunnel vient de la déformation du potentiel électrique de piégeage des
électrons par les ions du réseau. A I'équilibre, les électrons de la bande de valence sont
piégés dans des puits de potentiel (champ coulombien) formés par les ions. La
superposition du champ électrique du laser et du champ coulombien se traduit par une
oscillation de la barriére de potentiel a travers laquelle les électrons liés peuvent passer vers
la bande de conduction par effet tunnel.

Une combinaison des deux phénomeénes est aussi possible : I'absorption de plusieurs
photons par un électron peut augmenter ses chances de franchir la barriére de potentiel par
effet tunnel. La prépondérance de 'un ou l'autre des processus peut étre ramenée a un

nombre, le parameétre de Keldysh, noté y [43] :

® mecnegky

- ; 3)

Y=
ou e est la charge de I'électron, m, est la masse effective de I'électron, ¢ est la vitesse de
la lumiére, n est l'indice de réfraction du diélectrique, €, est la permittivité du vide et I est
I'intensité lumineuse du laser au point focal. Si y est bien plus petit que 1,5, c’est-a-dire pour
des intensités trés élevées et des fréquences du laser basses rapport a 'énergie de bande
interdite, I'effet tunnel domine l'ionisation. Si y est bien plus grand que 1,5, c’est-a-dire pour
des intensités relativement faibles et des fréquences du laser élevées, c’est I'absorption
multiphotonigue qui domine. Dans les conditions d’irradiations explorées au cours de cette
theése, on a calculé des paramétres de Keldysh allant de ~2,5. La photo-ionisation est donc

dans notre cas dominée par I'absorption multiphotonique.

Une fois les premiers porteurs de charges générés par I'un ou l'autre des processus
précédents, un autre type d’ionisation prend place : l'ionisation en cascade. Elle survient
lorsque des électrons présents dans la bande de conduction sont accélérés par le champ
électrique du laser par bremsstrahlung inverse. S’il absorbe une énergie suffisante, un
électron de la bande de conduction peut collisionner avec un électron de la bande de
valence et le faire passer dans la bande de conduction. Les nouveaux électrons excités de
cette maniére peuvent a leur tour étre accélérés dans le champ électrique du laser et exciter

encore d’autres électrons. Les premiers électrons de conduction peuvent étre générés par
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photo-ionisation (multiphotonique et effet tunnel), mais peuvent aussi étre présents a cause

de défauts ou d’'impuretés (électron excité thermiquement).

Pendant I'impulsion laser, la densité d’électrons dans la bande de conduction augmente par
photo-ionisation et ionisation en cascade jusqu’a ce que la fréquence plasma approche la
fréquence du laser ou il devient trés alors absorbant. Ce point est appelé densité critiqgue du
plasma et il est communément admis que les modifications permanentes apparaissent
quand on Tlatteint, car l'absorption de I'énergie du laser au point focal augmente

significativement [44,45].

Excitation des Photo-ionisation

porteurs de charge lonisation en cascade

Diffusion entre porteurs de charges
Thermalisation
Diffusion entre porteurs et phonons

Onde de choc

Processus

thermodynamiques Diffusion thermique

Re-solidification
} } i } >
10-15 10-12 10-° 10
Temps (s)

Figure 1.8 : Echelle de temps des phénoménes se produisant lors de l'inscription par laser
femtoseconde (inspiré de [46]). Les temps sont indicatifs, ils varient avec les conditions
d’irradiation et les caractéristiques du diélectrique.

Le transfert de I'énergie du plasma au réseau d’ions ou d’atomes a lieu dans des temps
significativement plus grands que la durée de I'impulsion laser. Les différents processus
d’absorption et de diffusion de I'énergie et leurs échelles de temps sont résumés a la
Figure 1.8. Aprés I'excitation des porteurs de charges, leur énergie est transmise au réseau
par collisions entre les porteurs et les phonons du réseau, avec des temps caractéristiques
de l'ordre de la picoseconde. La chaleur, trés localisée juste aprés I'impulsion, diffuse dans
le milieu environnant sur des échelles de temps de I'ordre de la nanoseconde. Il peut arriver
que la température dépasse la température de fusion du solide. Parfois, la densité d’énergie
est telle qu’une onde de choc se produit, éjectant de la matiére du volume focal et laissant

derriere elle une zone de faible densité [47].
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Pour des impulsions sub-picosecondes, I'absorption a lieu a une échelle de temps plus
courte que le temps caractéristique de transferts de I'énergie au réseau, découplant les deux
processus. Les impulsions ultra-courtes requierent moins d’énergie que des impulsions
longues (picoseconde ou plus) pour atteindre la densité critique de porteurs de charges
dans le plasma. La génération du plasma en régime sub-picoseconde est donc bien plus
précise qu’en régime nanoseconde par exemple. De plus, pour des impulsions longues,
l'ionisation est principalement permise par la présence d’impuretés et de défauts fournissant
les premiers électrons pour l'ionisation en cascade, ce qui rend la génération du plasma

plus stochastique.

1.3.2. Régime thermique

Les mécanismes d’absorption et de relaxation de I'énergie du laser sont découplés dans le
temps pour une impulsion unique, ou des impulsions suffisamment espacées dans le temps.
Si le temps entre deux impulsions consécutives n’'est pas assez long pour permetire a
I'énergie déposée par la premiére impulsion de diffuser dans le milieu environnant, la
température au niveau du point focal peut monter impulsion apres impulsion. On parle alors
de régime thermique, qui s’oppose au régime répétitif (temps entre les impulsions plus grand
que le temps de dissipation de la chaleur). Le parametre principal gouvernant le régime
thermique est le taux de répétition des impulsions laser [48-50]. Le temps entre deux
impulsions consécutives est a comparer au temps de relaxation de la diffusion thermique,

déterminé par la diffusivité thermique, qui s’exprime en m2.s :

Dy = K/POCp (4)

ou k est la conductivité thermique, p, est la densité et C,, est la capacité thermique massique
a pression constante. Pour un faisceau gaussien avec une largeur w,, la chaleur sera

évacuée du volume focal apres un temps 7, qui vaut approximativement :

Tp = Wg/4Dth (5)

Dans le cas particulier de la silice vitreuse pure, la diffusivité thermique vaut
8,4*10° cm?.s1 [48]. Pour un faisceau de largeur w, =2 um, on obtient un temps
caractéristique de diffusion thermique d’environ 1 ps. On aura donc un régime thermique

dans la silice pour un taux de répétition du laser d’environ 1 MHz ou plus. Pour décrire
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précisément I'évolution de la température au niveau du point focal, il est nécessaire de
connaitre ou de mesurer de nombreux paramétres comme la fraction de I'énergie absorbée
par le milieu, les interactions du faisceau (linéaire et non linéaire) avec le volume en fonction

de la température et I'évolution de la diffusivité thermique en fonction de la température.

En régime thermique, la température augmente progressivement aprés chaque tir jusqu’a
ce qu’un équilibre soit atteint ou jusqu’a ce que le train d'impulsions prenne fin. De cette
maniére, on atteint des températures élevées, pouvant largement dépasser la température
de fusion du solide irradié, sans pour autant avoir besoin d’impulsions trés
énergétiques [51]. Le laser agit comme un point source de chaleur et la morphologie des
structures produites est dominée par les effets thermiques. La zone affectée augmente avec
le nombre d’'impulsions ainsi qu’avec I'énergie des impulsions, pouvant dépasser de loin
I'extension spatiale du plasma généré par le laser. Aprés le passage du faisceau, le volume
fondu se solidifie de maniére non uniforme, car il est soumis & des contraintes dues a
'expansion thermique. Pour un verre, il a été proposé que le volume affecté par une
modification permanente est celui qui a été exposé a une température supérieure a une
température caractéristiqgue, qui dépend de la viscosité du verre [51,52], différente de la
température de fusion ou de travail. Les structures obtenues dans des verres silicates ont
une forme caractéristique avec un cceur elliptique proche des dimensions du plasma induit
et une gaine plus circulaire autour (Figure 1.9). La structure centrale peut étre trés
inhomogene (variation d’indice de réfraction passant rapidement de positif a négatif) a cause

de I'hydrodynamique du fluide qui interagit avec le laser au point focal.

La nature de l'interaction en régime thermique a pour effet de réduire I'ellipticité de la forme
globale de la structure. La diffusion de la chaleur (sans prendre en compte la convection)
se produit de matiére homogéne dans toutes les directions, donnant une forme plus
circulaire a la section du guide d’onde. Un autre avantage du régime thermique est qu’il
permet de produire des guides d’onde avec pertes de propagation plus faibles qu’en régime

répétitif [48], en régularisant la forme du guide.
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Figure 1.9 : Exemple dinscription de guides d’'onde dans un verre borosilicate en régime
thermique. Sont représentés : (a) la variation d’indice de réfraction de la section transverse
d’un guide d’onde et (b) une image au microscope optique en vue de dessus d’un guide
d’onde. Les deux images sont extraites de [54].

Quand la température au point focal est suffisamment haute pour réduire significativement
la viscosité du verre, voire jusqu’a dépasser sa température de fusion, on peut observer la
migration des différentes espéces chimiques qui composent le verre [55-58]. Un
changement local de composition peut étre la cause de changement permanent de

propriétés locales comme l'indice de réfraction.

1.3.3. Modifications induites

Les mécanismes d’absorption et de diffusion de I'’énergie des impulsions sont assez bien
compris. C’est en revanche moins évident en ce qui concerne les mécanismes qui
produisent des changements permanents de la structure d’'un diélectrique. Ces
modifications dépendent des paramétres d’irradiation, mais elles dépendent aussi fortement
de la composition et de la structure des matériaux irradiés [59]. En général, les modifications
induites par le passage du laser sont réparties en trois types, qu’on retrouve surtout dans
des verres de silice ou a base de silice. Ce sont les matériaux les plus étudiés vis-a-vis de
I'écriture directe par laser femtoseconde, car ils sont trés couramment utilisés en optique.
Ces trois catégories de modifications sont appelées type |, Il et lll. Nous nous intéresserons
aussi a un autre type de modification, lié a la présence d’argent dans un verre qui ne rentre

pas dans ces trois catégories et que nous appellerons type A.

a. Typel:

La modification de type | est un changement de l'indice de réfraction (An) isotrope, positif
ou négatif. Il survient pour des doses d'’irradiation faibles, proches du seuil d’apparition des

modifications. C’est le régime de prédilection pour la production de guides d’onde
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notamment dans les verres a base de silice dans lesquels on peut obtenir un changement
d’indice positif [60,61]. Avec un An positif, on peut produire un guide d’onde simple en un
seul passage du faisceau laser. Il est aussi possible d’avoir un changement d’indice négatif
dans certains verres et dans des cristaux, permettant la fabrication de guides d’'onde en
inscrivant une gaine d’indice plus faible en plusieurs passages du faisceau laser [62,63]. Le
changement d’indice de réfraction peut aussi étre utilisé pour le stockage optique

d’information [64].

Plusieurs phénoménes ont été mis en évidence pour expliquer l'origine du changement
d’'indice de réfraction dans les verres silicates. Dans la silice dopée (au germanium par
exemple) on peut avoir un An induit par la présence d’excitons (paire électron-trou) liés a
des défauts dans la structure, créé par I'absorption de photons UV ou par absorption
multiphotonique [65]. La présence d’autres défauts structuraux, les oxygenes non pontants,
a aussi été mise en évidence [66,67]. Mais ces défauts disparaissent aprés un recuit
thermique a 400 °C et ne peuvent pas étre seuls a l'origine du An [68]. Un autre mécanisme,
la densification de la silice, entrainant 'augmentation locale de I'indice de réfraction, a été
proposé [65,69]. Cette proposition est appuyée par plusieurs expériences de mesure de
spectres Raman montrant 'augmentation du nombre d’anneaux a 3 et 4 membres dans la
structure de la silice, la rendant plus compacte [66,70]. Plus récemment, Bellouard et al. ont

mesuré le stress induit autour de la structure compactée [71].

b. Type ll :

La modification de type Il est associée a un changement non isotrope de lindice de
réfraction, apparaissant pour des doses d’énergie déposée plus importantes que pour le
type I, et qui semble nécessiter la superposition de plusieurs impulsions dans un temps
court (us) [46, 72, 73]. Dans la silice, une cause possible de cette biréfringence est la
présence de stress induit par I'expansion de la structure du verre [71,74]. Une autre
explication, qui peut étre corrélée a la précédente, est donnée par la présence de structures
périodiques nanométriques (nanoréseaux) causées par des interférences entre le champ
laser et le plasma induit [75]. Ces nanoréseaux, dont I'orientation dépend de la polarisation
du laser, sont aussi liés a 'augmentation de la réactivité avec I'acide fluorhydrique [76] ou
avec I'hydroxyde de potassium [77], permettant de produire par exemple des canaux micro-
fluidiques [78,79]. Les propriétés anisotropes obtenues peuvent étre contrdlées pour le

stockage pérenne d’information a haute densité [80].
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c. Typelll

A des énergies encore supérieures, des explosions coulombiennes se produisent et des
dommages plus importants apparaissent au niveau du point focal. On les appelle
modifications de type lll. Elles sont dues a des ondes de choc qui laissent des zones moins
denses en matiére (et/ou des fissures plus ou moins importantes), ce qui peut compresser
la matiére autour [47,81]. On peut utiliser ces propriétés pour le stockage d’information en
3 dimensions [82,83] ou pour linscription de guides d’onde (An positif causé par des
contraintes exercées autour des structures [84], ou An négatif induit par la baisse de densité

due a la micro-explosion [85]).

d Type A

La classification du type | au type Il ne répertorie pas toutes les modifications induites qui
peuvent se produire dans le volume d’un solide irradié par un laser femtoseconde et elle est
principalement basée sur des observations des verres a base de silice. Dans le cadre de
cette thése, nous nous intéressons aussi a un type de modification lié a la photochimie de
l'argent. On peut introduire sous forme d’oxyde une quantité plus ou moins grande (en
fonction de la matrice vitreuse) d’argent dans un verre d’oxyde. Dans ces verres modifiés,
I'argent joue un réle dans le processus d’absorption de I'énergie du laser ainsi que dans les
processus qui en découlent, amenant de nouvelles propriétés bien différentes de celles
décrites ci-dessus : fluorescence et génération de second harmonique causées par des
agrégats d’atomes d’argent [86,87], mais aussi des résonances de nanoparticules d’argent
[88,89].

Les mécanismes conduisant a la formation des agrégats d’argent ont été décrits dans la
littérature [90,91]. Durant 'impulsion laser, les charges libres générées peuvent étre captées
par les ions Ag*, formant des Ag?* ou des Ag°. Des réactions successives impliquant ces
éléments et les électrons libres, combinés a la diffusion des Ag® induite par de nombreuses
impulsions (taux de répétition de typiquement 10 MHz) ménent a la formation d’agrégats
d’argent (Agn**, m étant le nombre de noyaux Ag et x+ la charge finale des especes
moléculaires). Les agrégats étant photodissociés par les impulsions laser, la répartition des
agrégats d’argent est cylindrique dans le cas d’'une irradiation par un faisceau gaussien
statique. Ces agrégats fluorescents ont des bandes d’absorption (~UV proches) et
d’émission (visible) caractéristiques de leur composition et de leur environnement. Les

charges portées par ces agrégats généerent localement un champ électrique rémanent
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intense. Ce champ enterré peut étre responsable de processus de génération de second
harmonique (GSH). Les propriétés de fluorescence et de GSH seront discutées plus en

détail dans le Chapitre 4.

Si la concentration en argent le permet, il est possible de faire croitre des nanoparticules
d’argent, soit par un traitement thermique aprés avoir généré des agrégats d’argent [88],
soit directement par l'effet thermique du laser [89]. Ces nanoparticules ont d’intenses
résonances dans le visible a environ 440 nm. La position exacte de la résonance dépend
de la taille des nanoparticules et du milieu dans lequel elles se trouvent. Ces propriétés
seront aussi discutées au Chapitre 4.

1.3.4. Paramétres d'irradiation

L’inscription directe par laser femtoseconde peut se faire de maniére statique, point par
point, mais pour I'inscription de guide d’onde, I'échantillon est déplacé de fagon continue sur
une platine de translation a 3 axes, le point focal du laser restant fixe. Beaucoup de
parameétres sont a contréler lors de linscription. lls ont chacun une influence différente sur

le processus d’inscription. Voyons les principaux paramétres et leurs effets :

e L’énergie des impulsions est un parametre trés important et un de ceux sur
lesquels on peut avoir le plus de contrdle. Elle influe sur l'intensité au niveau du point
focal et sur I'énergie déposée par impulsion.

e Lavitesse de translation, autre parameétre trés important sur lequel on a beaucoup
de contrdle, détermine le nombre d’'impulsions effectif par point (dépendant aussi de
la taille du volume focal). La vitesse de translation détermine la dose d’énergie
déposée et a beaucoup d’'importance en régime thermique.

e Le taux de répétition des impulsions délivrées par la source, d’'une maniéere
analogue a la vitesse de translation, mais dans le domaine temporel, détermine le
nombre d’impulsions effectif par point. C’est principalement le taux de répétition qui
va déterminer si on est dans un régime thermique ou non.

e Ladurée des impulsions influe sur I'absorption de I'énergie des impulsions par le
milieu. Plus une impulsion est courte, plus l'intensité sera grande. De plus, une
impulsion plus courte favorise l'ionisation par absorption multiphoton ou tunnel,

laissant moins de temps a l'ionisation en cascade de se construire.
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La longueur d’onde de la source influence le parametre de Keldysh, donc
l'importance de I'absorption multiphotonique par rapport a I'effet tunnel, ainsi que le
seuil d’intensité d’ionisation (une absorption a 2 photons requiére moins d’intensité
qgu’a 4 photons). La longueur d’onde va aussi influencer la focalisation, en particulier
la taille minimale du volume focal. Elle influe donc sur l'intensité lumineuse au niveau
de la zone principale de dépd6t d’énergie.

L’ouverture numérique, ou des déformations du front d’'onde déterminent la
taille et la forme du volume focal. On peut aussi ajouter la profondeur du point
focal, c’est-a-dire la distance entre le point focal et la surface de I'échantillon par
laquelle rentre le faisceau laser. lls influent sur l'intensité lumineuse ainsi que sur la
forme de la zone affectée.

La polarisation du champ électrique du laser a un réle plus subtil. Elle est

importante pour les modifications de type Il.

Tous ces parametres, agissant de maniére plus ou moins interdépendante sur l'inscription
de structures dans les matériaux transparents, sont liés a la source laser utilisée et au
montage. Les paramétres des matériaux placés sous le feu du laser sont aussi déterminants

quant aux résultats de I'inscription.

(a) Sens de déplacement de
I'échantillon

—l

Figure 1.10: Schéma des modes de translation (a) transverse et (b) longitudinale de
I’échantillon pour l'inscription par laser.

Les configurations standards d’inscription sont décrites dans la Figure 1.10. En mode
longitudinal, la direction principale de déplacement est paralléle a la direction de propagation
du faisceau. En mode transversal la direction principale de déplacement est perpendiculaire

a la direction de propagation du faisceau. Le volume a l'intérieur duquel la densité critique
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de plasma est atteinte est appelé voxel. Avec un faisceau gaussien focalisé dans un
diélectrique, le voxel a une forme elliptique, allongée dans la direction de propagation du
laser. Le mode longitudinal de translation sous faisceau laser permet donc d’avoir une
structure de section circulaire (avec un faisceau gaussien), mais on est limité par la distance
de travail de I'objectif utilisé. De plus, des variations de profondeur entrainent des variations
de la forme du voxel. Un simple modéle d’optique géométrique permet de comprendre
comment [lellipticité du voxel augmente avec la profondeur (Figure 1.11). Le mode
transverse de translation des échantillons en cours d’irradiation est souvent préféré, car on
est moins limité par la distance de travail de I'objectif. Nous avons travaillé en mode

transverse pour les inscriptions dont il est question dans cette thése.

Figure 1.11 : lllustration de l'effet de la focalisation a différentes profondeurs en optique
géomeétrique avec un faisceau focalisé proche de la surface (vert) et un autre focalisé plus
profondément (orange) sous la surface d’'un solide transparent d’indice de réfraction n=1,5.
L’aberration géométrique du dioptre plan est d’autant plus forte que la distribution en angle
du faisceau incident est grande, et que le faisceau est focalisé profondément dans le solide
transparent.

A la Figure 1.11, on a illustré I'effet d’un dioptre plan sur la focalisation d’un faisceau laser.
On remarque que, pour un faisceau qui serait normalement focalisé en un point dans l'air
(dans l'approximation de I'optique géométrique), le fait de traverser un dioptre plan induit
que les rayons ne se croisent plus en un point mais sur une ligne plus ou moins longue
suivant la direction de propagation du laser. Plus la ligne est loin sous la surface du dioptre,
plus elle est allongée. Aussi, plus 'ouverture numérique du faisceau est grande, plus la ligne

est allongée. Des objectifs spécifiques de microscope sont souvent utilisés pour la
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focalisation du faisceau laser, car ils permettent de corriger ces aberrations pour une
profondeur donnée dans matériau donné (souvent pour une distance de 170 um dans un
milieu d’indice ~1,52, ce qui correspond a une lamelle de microscope standard). Une autre
facon de s’affranchir de cette aberration est d’utiliser un objectif de microscope a immersion

avec une huile du méme indice que le matériau.

1.3.5. Mise en forme du faisceau

La focalisation d’un faisceau gaussien stigmate (a symétrie de révolution par rapport a I'axe
de propagation z) par un objectif donne un profile d’intensité elliptique au foyer. La
Figure 1.12-a représente le profil d’intensité au foyer d’'un faisceau gaussien stigmate dans
le plan (y, z), z étant la direction de propagation du faisceau. Considérons le volume dans
lequel l'intensité I est supérieure a L,4,/e? (Inq, €tant lintensité maximale, au niveau du
centre du col du faisceau). Ce volume est une ellipse dont la portion longue correspond
typiguement au paramétre confocal (2mwé/1) du faisceau et dont la portion courte
correspond typiguement & la largeur du col du faisceau (2wy), qui est la méme selon I'axe x
ou y. Lors d’un déplacement transversal du faisceau, la zone affectée, ou le voxel, aura une
forme elliptique allongée dans le sens de propagation du faisceau (typiquement 1,5 um de
large et 6 um de long pour un faisceau focalisé avec une ouverture numérique de 0,4 a
A =1 pum dans la silice amorphe). Une jonction entre un guide d’onde ainsi formé et une
fibore optique classique, dont le cceur est de section circulaire, aurait des pertes

substantielles par mauvaise adaptation modale entre le guide d’onde et la fibre.

On peut approcher une section circulaire en faisant plusieurs passages rapprochés du
faisceau, mais c’est au prix d’'un temps d’écriture plus long et le résultat est assez éloigné
du cercle parfait quand le diamétre de coeur visé est proche des dimensions de I'ellipse. On
peut réduire l'ellipticité du voxel en augmentant I'ouverture numérique et en utilisant un
objectif a huile, mais on réduit alors significativement la taille du voxel et on réduit la

profondeur maximale a laquelle on peut inscrire les structures.
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Figure 1.12 : Profils d’intensité normalisée dans le plan (Y, Z) pour (a) un faisceau gaussien
stigmate et (b) un faisceau gaussien astigmate. Z est I'axe de propagation du faisceau.
Echelle de couleur : noir = 0, jaune = 1

Il existe une méthode qui permet d’avoir une section de voxel quasi circulaire tout en ayant
une taille relativement grande (typiquement 5 um de diamétre) permettant d’avoir des
guides d’ondes adaptés pour l'infrarouge. La technique est décrite dans [92] consiste a
rendre le faisceau astigmate insérant un télescope de lentilles cylindriques avant I'objectif.
Avec cet astigmatisme, le faisceau ne se focalise pas a la méme position dans les plans (y,
Z) ou (X, z). Comme on peut le voir sur la Figure 1.12-b, on obtient deux voxels, un large et
circulaire dans le plan (y, z) et I'autre fin et allongée dans le plan (x, z). Si on avait représenté
le profil d’intensité dans le plan (x, z), on obtiendrait la méme figure, mais inverseé : le premier
voxel serait allongé et le deuxiéme serait circulaire. L’intensité maximale atteinte dans le
premier voxel (par rapport a la propagation du faisceau) est légérement plus élevée que

dans le second, car son ouverture numérique est un peu plus grande.

Les voxels étant asymétriques, si on veut un guide d’'onde de section circulaire, il faut que
la direction principale de déplacement de I'échantillon pendant I'inscription soit suivant I'axe
perpendiculaire a I'élargissement du premier point focal. L’absorption de I'énergie au
premier point focal permettra alors de baisser I'intensité au second point focal et ainsi de

réduire les chances d’avoir des modifications non voulues.
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Chapitre 2 : Etude des modifications induites dans les verres
BGG

Dans ce chapitre, nous étudions la photosensibilité (changement d’indice de réfraction induit
par linscription laser, noté An) en fonction de plusieurs parameétres d’irradiation, dans
plusieurs verres BGG. Les guides d’ondes produits sont ensuite testés sur un banc de
mesure de leur transmission. Le but de cette étude est de montrer la pertinence des verres
BGG quant a linscription de composants d’optique intégrée pour l'infrarouge moyen et de

déterminer les parameétres les plus favorables.

2.1. Montages et protocoles expérimentaux

2.1.1. Montages pour l'inscription par laser femtoseconde

Les inscriptions dans les verres BGG ont été réalisées sur deux installations différentes. En
dehors des sources laser, les deux installations sont similaires et peuvent étre représentées
sur le méme schéma. Sur la Figure 2.1 on voit le parcours du faisceau de la source a
'échantillon. Le contrdle de la puissance se fait grace a une lame a retard demi-onde
couplée a un polariseur placé derriere. La lame demi-onde est placée sur une platine de
rotation contrblée par ordinateur. Le télescope de lentilles cylindriques ajoute de
'astigmatisme au faisceau, lui donnant une ellipticité de 1/8 (a/b), pour donner une forme
plus circulaire aux guides d’onde. Le faisceau est ensuite amené jusqu’a un objectif. Les
échantillons de verres sont placés sur une platine de translation 3 axes et sont déplacés

dans une direction perpendiculaire au faisceau.

Le plasma photo-induit a été observé dans un échantillon de verre borosilicate (Corning
EAGLE 2000) avec un objectif 50x (Mitutoyo, f=4 mm, 0.5 N.A.) monté sur un tube de
lentilles et une caméra CCD. La taille du plasma photo-induit est estimée a 5,3 x 7,4 x 1 um
(2wy x 2Z; x 2wy). Pour des guides d’onde droits de section circulaire, les échantillons sont

translatés dans la direction X, car le plasma est élargi dans la direction Y.

La premiere installation est composée d’un oscillateur femtoseconde Ti : Saphir (Coherent
Mira) dont les impulsions, d’'une longueur d’onde centrale de 795 nm, sont étirées et

amplifiées dans un amplificateur régénératif (Coherent Rega). Apres un passage dans un
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compresseur, le systéme est capable de délivrer des impulsions d’une durée 85 fs (largeur
totale a mi-hauteur) a un taux de répétition ajustable de 10 a 300 kHz. La totalité des
inscriptions faites dans les échantillons de verre sur cette installation a été faite a un taux
de répétition de 250 kHz. Les échantillons sont déplacés grace a des platines de translation

motorisée (moteur linéaire) de haute précision (Newport XML)

CCD

source laser

obturateur télescope de

mécanique lentilles
cylindriques

[

échantillon
de verre

platines de
translation

A2 polariseur

[ |
source de lumiére

blanche

Figure 2.1 : Schéma du montage d’inscription utilisé. La source laser est soit un oscillateur
Ti : Saphir amplifié (800 nm), soit un laser a fibre dopé Yb (1030 nm).

La deuxiéme installation est composée d’un laser a fibre dopé ytterbium (Clark Impulse)
délivrant des impulsions de 380 fs (largeur totale a mi-hauteur). La longueur d’onde centrale
du laser est de 1030 nm. Le taux de répétition est ajustable de 0,2 a 25 MHz. Les
échantillons sont déplacés grace a des platines de translation motorisée (moteur linéaire)

de haute précision (Aérotech).

Sur les deux installations, deux platines de rotations sont placées entre le support de
'échantillon et les platines de translation. Elles permettent d’aligner précisément
I'échantillon (typiquement + 0,02°) de sorte a avoir les bords de I'échantillon (rectangulaire)
coincidant avec les axes de la platine de translation. On a ainsi des guides d’'onde dont la
profondeur est constante tout au long de I'écriture et qui sont perpendiculaires aux faces

latérales.
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Lors de l'inscription dans les échantillons, qui sont préalablement polis sur au moins 4 faces
(faces du dessus et du dessous et faces sur les cotés perpendiculaires aux guides d’'ondes),
les structures ne peuvent pas étre inscrites sur toute la longueur de I'échantillon a cause de
la réflexion et de la réfraction du faisceau laser sur les bords. Un faisceau focalisé au niveau
du bord d’un échantillon, a environ 150 um de la surface, a une partie qui est focalisée
normalement (comme dans le reste de I'échantillon) et une autre partie qui passe par l'air
sur le cbté de I'échantillon. Cette derniére partie est focalisée plus haut et subit une réflexion
importante, abaissant l'intensité au point focal initial. Le passage du faisceau laser sur les
bords peut aussi entrainer parfois des ablations sur la surface latérale. Pour toutes ces
raisons, les échantillons sont polis aprés linscription jusqu’a faire apparaitre les guides

d’onde sur les surfaces latérales.

2.1.2. Mesure des variations d'indice de réfraction

L’'observation avec un microscope en champ clair donne mesure quantitative des
dimensions du guide d’onde, a condition que le contraste entre la zone modifiée par le laser
et le verre vierge soit suffisant. On peut avoir la largeur du guide en I'observant en vue de
dessus (axe du guide d’'onde perpendiculaire a I'axe optique du microscope), ou observer
la section du guide sur un bord poli de I'échantillon sur lequel affleure le guide d’onde, et
avoir alors toutes les informations sur la forme et les dimensions de la section transversale.
La propriété qui nous intéresse le plus pour le développement de guides d’onde est la
variation d’indice de réfraction induite par le laser femtoseconde. La simple observation en
champ clair avec un microscope ne permet pas d’avoir cette information, et les techniques
habituelles de contraste de phase (par exemple la microscopie a contraste interférentiel
différentiel) améliorent le contraste, mais ne donnent pas une mesure quantitative de la

variation d’indice.

La mesure du profil d’'indice de réfraction d’un guide d’onde dans une fibre ou un bloc de
verre se fait généralement par réfractométrie en champ proche [93,94]. Cette méthode
permet de résoudre avec une grande précision le profil d’'indice d’un guide d’onde avec des
changements abrupts d’indice de réfraction, et est relativement peu couteuse. Mais elle
nécessite une mise en forme particuliére de I'échantillon et ne permet de mesurer le profil
d’indice qu’a une extrémité du bloc de verre. De plus, I'acquisition d’un profil complet peut
prendre du temps (jusqu’a quelques heures) vu qu'il faut balayer la section du guide point

par point. Les techniques de mesure de phase quantitative sont en général plus rapides et
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versatiles pour quantifier un changement de phase dans un milieu transparent. Si la
variation d’indice reste faible, ce qui est le cas pour les guides d’onde inscrits par laser

femtoseconde, le changement de phase est proportionnel a la longueur du chemin optique.

Plusieurs techniques existent pour mesurer la différence de chemin optique due a la
traversée d'une structure d’indice dans un milieu transparent. On peut citer la méthode
basée sur I'équation de transport de l'intensité [95] qui a 'avantage de ne nécessiter qu’un
microscope en transmission classique, la microscopie a holographie digitale [96] qui
nécessite un microscope spécialisé, et I'interférométrie a décalage latéral a onde multiple
[97], qui peut étre adaptée sur microscope classique a l'aide d’'une caméra a masque
Hartmann modifié. Ces trois techniques, avec d’autres ont été comparées par Bélanger et
al. [98] sur une fibre optigue (SMF-28) et sur des guides d’onde inscrits par laser
femtoseconde dans une lame de verre Corning EAGLE 2000. Cette étude conclut que les
trois méthodes fournissent des résultats similaires et fiables, en accord avec des mesures
de réfractométrie en champ proche. Dans notre cas, la technique d’interférométrie a

décalage latéral a onde multiple a été retenue pour caractériser les guides d’ondes.

Nous avons utilisé une solution commerciale (Pasics SID4Bio) qui inclut une caméra a
masque Hartmann modifié a installer sur un microscope optique (Olympus IX71) et un
logiciel qui reconstitue en temps réel la différence de chemin optique (qu’on notera OPD
pour «optical path difference ») par rapport a une référence. Le réseau sépare I'onde
incidente en 4 ondes identiques, dont le motif d’interférence aprés propagation est
enregistré sur la caméra. La phase du front d’'onde peut étre retrouvée d’aprés ce motif
d’interférences a I'aide d’un algorithme. Le logiciel est aussi capable de reconstituer une
image qu’on obtiendrait en simple microscopie en transmission en champ clair. La
reconstitution de [Iimage de phase ne nécessite pas une source lumineuse
monochromatique. Toutes les mesures effectuées sur les guides d’'onde dont il est question

dans cette thése ont été faites en lumiére blanche (longueur d’onde moyenne de 550 nm).

En faisant une mesure d’OPD d'un guide d’onde en vue de dessus, on obtient une image
de phase qui correspond au différentiel de chemin optique parcouru par les rayons qui ont
traversé la structure. Un exemple d’'image et de profil de phase est présenté a la Figure
2.2-a pour un guide d’'onde de section ovale dans un verre BGG. Si on considére que le
changement d’indice de réfraction est homogéne, pour un guide de section circulaire ou

ovale, on peut diviser la valeur de 'OPD (en nm) au centre du guide d’onde par I'épaisseur
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du guide d’onde pour obtenir la valeur du changement d’indice de réfraction. Notons que
ceci est valide lorsque I'imagerie de phase présente une distance effective d’accumulation
de déphasage supérieure a I'épaisseur du guide étudié, ce qui sera le cas pour les guides
étudiés (vues les dimensions des sections horizontale et verticale des guides inscrits par
laser dans cette thése). Par ailleurs, I'épaisseur peut étre tirée directement du profil de
phase pour un guide d’onde de section circulaire ou par I'observation de sa section

transverse sur un bord de I'échantillon au microscope Figure 2.2-c.
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Figure 2.2 : Exemple de résultat pour la mesure de An photo-induits dans un échantillon de
verre BGG. (a) image de phase différentielle; (b) profil de phase selon la ligne rouge; (c)
image au microscope optique de la section transverse d’'un guide d’onde. D’aprés les
données recueillies ici, on calcule une variation d’indice de réfraction An = 0,0056.

2.1.3. Montage de caractérisation des guides d’onde

Une fois les structures inscrites et caractérisées au microscope optique pour la mesure des
An, on peut examiner leurs propriétés vis-a-vis du guidage d’onde électromagnétique. Nous
avons réalisé pour cela le montage schématisé a la Figure 2.3. Les sources de
caractérisation utilisées sont deux diodes laser (fibrées) émettant a 520 et 1550 nm et un
laser continu a fibre dopée erbium [99] émettant a 2,785 um.

Une attention particuliére a été donnée aux mesures de transmission dans linfrarouge
moyen. Le signal en sortie de fibre est collimaté par une lentille en séléniure de zinc (ZnSe),
de distance focale f = 12,5 cm, et traverse une lame séparatrice (50/50) pour visualiser les
variations de puissance de la source avec un détecteur a thermopile (Gentec XLP12). Le
faisceau est ensuite injecté dans une fibre monomode (Le Verre Fluoré ND7, diamétre du

ceeur de 14,8 um, O.N. de 0,12) avec une seconde lentille de ZnSe (f = 25 mm). Le signal
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est injecté dans un guide d’'onde du bloc de BGG en le couplant bout a bout avec la fibre
d’injection a l'aide de platines de translation a 3 axes (Thorlabs MAX313D), puis il est
collecté de la méme maniére avec une fibre multimode (Le Verre Fluoré MM110, diameétre
de cceur de 110 um, O.N. de 0,22). La puissance transmise est mesurée avec un détecteur
a thermopile (Gentec XPL12). Dans le cas des diodes laser dans le visible et le proche
infrarouge (Quantum Photonics QFLD-520-10S et Thorlabs SLD1550s-Al), le signal est
directement injecté dans les guides d’ondes du bloc de BGG avec les fibres couplées aux
sources (Thorlabs SM560 et Corning SMF-28). La collecte du signal se fait dans les deux
cas avec la méme fibre multimode (Thorlabs GIF-62.5) et la mesure de la puissance
transmise se fait a I'aide de photo-détecteurs a semi-conducteur (Newport 818-VIS et 818 -
IR). Dans chaque cas, la référence de puissance transmise est prise en couplant bout a
bout les fibres d’injection et de collection. L’échantillon de BGG est ensuite placé entre les
deux fibres et la position des fibres d’injection et de collection, dont les positions sont
optimisées de sorte a maximiser la puissance transmise. Une autre mesure de la puissance

de référence est prise a la fin de la série de mesure.
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Figure 2.3 : Schéma du montage pour l'injection dans les guides d’onde photo-inscrits et la
mesure des pertes de propagation.

Le montage a aussi été utilisé pour imager les modes en sortie des guides d’onde du bloc
de BGG. La fibre de collection est alors retirée et remplacée par un objectif faisant 'image
de la face de sortie du guide d’onde. Quand le signal est dans le visible ou le proche
infrarouge, on utilise un objectif 50x (Olympus U-PLFLN, f =45 mm, O.N. = 0,55) faisant
'image du mode sur le capteur d’'une caméra (IDS UI-3260CP2 et Point Grey Firefly MV).
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Pour le signal dans l'infrarouge moyen, une lentille en verre de chalcogénure (f = 4 mm) fait
'image de la face de sortie de I'échantillon de BGG sur un écran (papier) et le mode est

observé avec une caméra infrarouge (Telops TS-IR MW).

2.2. Inscriptions dans les verres BGG par des impulsions sub-100 fs

Nous verrons dans cette partie les résultats d’inscriptions réalisées sur le premier montage
d’inscription, avec des impulsions laser de 85 fs (largeur totale & mi-hauteur) & une longueur
d’onde de 800 nm, dans différentes compositions de verres BGG non purifiés (n’ayant pas
subi de traitement particulier pour éviter la présence d’OH), et dans un échantillon de
verre FBGG65 (purifieé en OH par ajout de fluor). Les paramétres d’inscriptions explorés sont
I'énergie des impulsions, la vitesse de translation de I'échantillon et le nombre de passages
du faisceau laser. Les caractéristiques étudiées sont les dimensions des structures et la
variation d’indice de réfraction induite. La résistance des structures inscrites a différentes
températures de recuit est aussi étudiée. La plupart des résultats de cette partie ont été
publiés en 2017 [100], et sont les premiéres inscriptions par laser femtoseconde rapportées

dans les verres BGG.

2.2.1. Inscriptions dans différentes compositions de verres BGG

Nous allons voir ici les résultats des premiéres inscriptions pas laser femtoseconde dans
différentes compositions de verre BGG. Quatre échantillons ont été irradiés. lls sont notés
BGG60, BGG65, BGG75 et BGGS85 et le détail de leur fabrication a été décrit dans la
partie 1.2.2. Le nombre (de 60 a 85) dans la notation correspond a la concentration molaire

en oxyde de germanium (GeOy).

Des structures en ligne droite, espacées au minimum de 50 um, ont été inscrites en
focalisant le faisceau laser & 150 um sous la surface de I'échantillon avec un objectif de
microscope d’ouverture numérique égale a 0,55 (Nikon, f =4 mm, 50x). La profondeur de
150 um correspond a I'épaisseur d’une lame de microscope et le type d’objectif utilisé est
construit de sorte a minimiser les aberrations sphériques dues a l'interface air-verre. Pour
chaque ligne on a un seul passage du faisceau laser. Le taux de répétition du laser est fixé
a 250 kHz. Les échantillons ont été translatés a des vitesses allant de 0,5 a 50 mm/s.

L’énergie des impulsions utilisées varie de quelques dizaines de nJ & environ 2 pJ. Aprés
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les inscriptions, les échantillons sont polis sur les faces latérales, observés au microscope

optique en vue de dessus et de coté et les variations d’indice de réfraction sont mesurées

par la méthode décrite dans la partie 2.1.2.

Figure 2.4 : Images de microscope optique (objectif 50x) de structures induites par laser
femtoseconde (800 nm; 85 fs; 250 kHz) dans I’échantillon BGG75 (a) en vue de dessus et
(b) en vue de cbté d’une structure de type | (la fleche blanche représente le sens de
propagation du laser).

On observe deux sortes de structures, des exemples d’observations au microscope sont
présentés a la Figure 2.4. On identifie des modifications de type | et des modifications de
type lll avec des micro-explosions qui sont de plus en plus nombreuses a mesure que
I'énergie déposée est importante (Figure 2.4-a). Des modifications de type Il sont possibles
dans le BGG, mais nous ne les avons pas observés dans nos expériences. Un exemple de
vue de coOté d'une ligne inscrite est présenté a la Figure 2.4-b. Avec cette simple
observation, on peut d’ores et déja savoir que le changement d’indice est positif : la lumiére
blanche du microscope étant guidée a travers le bloc de verre, le guide d’'onde apparait plus
clair. La section du guide d’onde est approximativement ovale avec un rapport épaisseur
sur largeur de typiqguement 1,5 (ellipticité de 0,33). On voit sur lI'image leffet de
I'astigmatisme du faisceau : la section du guide d’onde correspond approximativement a la
forme du foyer du faisceau (des phénomeénes thermiques peuvent induire un effet au-dela

du foyer). Le deuxiéme point focal d0 a I'astigmatisme semble avoir un effet négligeable.
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Figure 2.5 : (a) Graphique classant les types de modifications photo-induites en fonction de
I’énergie par impulsion et de la vitesse de translation dans I’échantillon BGG75 et (b) zoom
pres du seuil d’apparition du type |. Laser : 800 nm; 85 fs; 250 kHz.

La Figure2.5 est un graphique résumant les résultats d’inscriptions dans
I'échantillon BGG75 pour tous les paramétres explorés. La fenétre (en énergie et vitesse de
translation) de formation des modifications de type | est assez large, ce qui permet
I'optimisation du changement d’indice de réfraction et de la taille des guides d’onde. On
compare les résultats obtenus dans les quatre échantillons de BGG pour deux vitesses
d’inscription (0,5 et 5 mm/s) a la Figure 2.6. On remarque tout d’abord que tous les An
mesureés sont positifs et peuvent atteindre jusqu’a +0,01, ce qui est relativement élevé pour
des structures inscrites par laser femtoseconde. Des An élevés permettent de confiner la
lumiére plus fortement et de réduire les pertes par courbures et ainsi de réduire la taille
minimale des dispositifs intégrants des guides d’onde courbés. Le changement de fraction
molaire d’'oxyde de germanium dans les verres n’a pas un effet significatif sur les dimensions
des guides d’onde ou les An mesurés. On note cependant que les guides d’'ondes dans les
verres BGG60 et BGG 65 ont des An en moyenne plus grand et que le record de 0,01 est
dans le BGG 65, pour une vitesse de translation de 0,5 mm/s. La largeur des guides d’onde
est d’environ 5 uym (largeur du plasma) a faible énergie et augmente jusqu’a 35 um. Ce
comportement témoigne d’un régime d’accumulation de chaleur lors de l'inscription, la zone
affectée dépassant de loin la taille du plasma. Sur les graphes de la Figure 2.6-b, on
remarque que pour les énergies de 0,1 et 0,2 uJ la largeur des guides est presque constante
et que les An sont faibles (~1073). Pour des énergies supérieures, la largeur augmente
significativement et on a une brusque augmentation du An. Ce comportement suggéere que

le régime thermique est lié a 'obtention de An élevés.
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Figure 2.6 : Graphiques regroupant les résultats d’inscriptions dans quatre échantillons de
verre BGG (800 nm; 85 fs; 250 kHz). On a mesuré la largeur et la variation d’indice de
réfraction (An) en fonction de I'énergie des impulsions, pour des vitesses de translation de
(&) 0,5 mm/s et de (b) 5 mm/s (un seul passage du faisceau laser par guide d’onde).

Pour une énergie par impulsion proche de 1 yJ, on constate un changement dans la forme
du profil de différence de chemin optique. Pour le guide A a la Figure 2.7 le profil présente
un « creux » au centre du guide. On peut voir également sur 'image en vue de c6té que le
centre du guide d’'onde est plus sombre, indiquant que la lumiére y est moins intense. Ceci
indique que, pour les gros guides d’onde, le An au centre est plus faible, voire peut-étre
négatif dans certain cas. On peut supposer que le fort régime thermique a I'ceuvre pour ces

guides d’'onde est responsable de cette topologie de An.

Quand le dépdbt d’énergie est plus modéré, comme pour les guides d’'onde B et C de la
Figure 2.7, les changements d’indice sont plus homogénes et les guides d’'onde sont bien
réguliers. Ces qualités sont importantes pour minimiser les pertes des guides d’onde, qui
peuvent étre dues d'une part a I'absorption intrinséque du verre, et d’autre part a la
géométrie et aux irrégularités du guide d’onde. Une modulation du diamétre d’un guide

d’'onde ou des imperfections peuvent induire de la diffusion.
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Figure 2.7 : Exemple de guides d’onde obtenus dans un echantlllon de BGGGS (800 nm;
85 fs; 250 kHz). Les premiere et deuxieme colonnes sont composées d’images au
microscope optique (50x) représentant les guides d’onde en vue de cété et en vue de
dessus respectivement. La troisieme colonne montre les profils d’OPD mesurés. Le sens
de propagation du laser est représenté sur les images du guide d’onde C en rouge. Les
paramétres d’inscription (énergie par impulsion et en vitesse de translation) sont : A (0,9 pJ;
1 mm/s), B (0,7 pJ; 5 mm/s), C (0,5 uJ; 5 mm/s).

En vue d’augmenter encore la variation d’indice de réfraction induite, des lignes ont été
inscrites dans I'échantillon BGG65 en repassant le faisceau laser plusieurs fois sur la méme
ligne sans changer la position transversale. Cela permet d’augmenter le nombre
d’'impulsions absorbées sans baisser la vitesse de translation, limitant ainsi la température
maximale atteinte lors de linscription en régime thermique. Le nombre de passages par
ligne varie de 1 & 100. Cette expérience a été faite avec des impulsions de 0,5 et 0,7 pJ et
avec des vitesses de translation de 1, 5 et 20 mm/s. Les résultats des mesures de An sont
présentés a la Figure 2.8. On constate que, pour les parametres explorés, la variation
d’indice de réfraction ne change pas significativement avec le nombre de passages. La
seule augmentation notable du An a lieu pour le cas ou on utilise des impulsions de 0,5 pJ
et une vitesse de 20 mm/s, c’est-a-dire pour le cas ou I'énergie déposée par un seul passage
du faisceau est la plus faible. Dans ce dernier cas, on passe de An ~ 0,0054 pour un
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passage a An ~ 0,0063 pour 100 passages. Au contraire, pour des impulsions de 0,7 pJ et
une vitesse de translation de 1 mm/s, le An passe de ~4,5*10° pour un seul passage a

~3,6*107 pour 10 passages.
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Figure 2.8 : Résultats d’inscriptions dans un échantillon de BGG65 (800 nm; 85 fs;
250 kHz). La variation d’indice de réfraction est représentée en fonction du nombre de
passages du faisceau laser a des vitesses de translation de 1, 5 et 20 mm/s, et pour des
énergies par impulsion de (a) 0,5 pJ et de (b) 0,7 pJ.

La baisse de An est probablement due au régime thermique, important pour des impulsions
énergétigues et des vitesses de translation faibles. On peut voir a la Figure 2.9 les vues
transverses et les profils de phase de deux guides d’onde inscrits avec des impulsions de
0,7 uJ et une vitesse de translation de 1 mm/s, en 1 et 10 passages du faisceau. On
constate que la chute de An au centre du guide et le « creux» dans le profil de phase
s’accentuent avec le nombre de passages du faisceau laser. Sur 'image en vue de cbte du
guide a 10 passages, on peut identifier trois zones : au centre un An faible ou nul, une bande

de An élevé autour, puis une autre de An modéré.
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Figure 2.9 : vue transverse au microscope optique (50x) de guides d’onde inscrits dans un
échantillon de BGG65 (800 nm; 85 fs; 250 kHz) et leurs profils de phase différentielle. La
valeur maximale de différence de phase est écrite sur chaque profil (la base étant a 0 nm).

Enfin, la stabilité des structures vis-a-vis de

L’échantillon BGG65 a été soumis a plusieurs traitements thermiques : I'échantillon est

la température a été étudiée.

placé dans un four dont la température monte a une vitesse de 2° par minute jusqu’a une
valeur déterminée (200, 300, 400 et 500 °C). La température du four est maintenue a ce
palier pendant 2 h, puis il refroidit lentement jusqu’a la température ambiante (20 °C). Une
mesure de An est faite sur le méme guide d’onde aprés chaque traitement. Les résultats
sont exposés a la Figure 2.10. Cette expérience montre une bonne stabilité des structures
responsables du changement d’indice jusqua au moins 300 °C. Le An baisse
significativement a une température de 400 °C et baisse de moitié a 500 °C. La température

de transition vitreuse des verres BGG est de I'ordre de 675 °C.
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Figure 2.10 : Evolution (a) du profil d’OPD et (b) de la variation d’indice de réfraction d’un
guide d’onde dans un échantillon de BGG65 (800 nm; 85 fs; 250 kHz) aprés plusieurs
recuits thermiques de 200 a 500 °C.
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Avec ces analyses thermiqgues, nous pouvons faire une estimation de la durée de stabilité
des structures inscrites a température ambiante, en suivant la méthode utilisée
dans [80,101] pour estimer la stabilité de propriétés d’anisotropies ou non linéaires dans la
silice. On se base pour cela sur la loi d’Arrhenius qui fait le lien entre le temps caractéristique
d’avancement d’'une réaction chimique t et la température T :

Eq

1=k=Ae_kb_T 6)
T

ou k est le coefficient de vitesse de la réaction, E, est I'énergie d’activation, k, est la
constante de Boltzmann et A est un facteur tenant compte de la fréquence des collisions et
des effets stériques. Considérons que la dégradation du An pendant un recuit thermique est
due a une simple réaction du premier ordre impliquant la disparition d’'un seul réactif. La
fonction de diminution du An en fonction du temps a une température fixée suit une courbe
de type C = exp (—kt). A la Figure 2.11-a, on a représenté la relaxation du An a différentes
températures. Bien qu’on ait que deux points par température, nous pouvons quand méme
déterminer les coefficients de vitesses k pour les trois températures. Les k ainsi trouvés
sont représentés a la Figure 2.11-b. D’aprés I'équation (6), on trouve une énergie
d’'activation de 0,458 eV (I'énergie thermique a température ambiante est d’environ

26 meV). En extrapolant, on trouve un t de ~40 ans a température ambiante (20 °C).
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Figure 2.11 : (a) Courbes de détérioration du An en fonction du temps, a partir desquelles
on peut calculer une constante de vitesse pour chaque température. (b) courbes des
constantes de vitesses en fonction de la température et ajustement linéaire pour calculer la
constante de vitesse a température ambiante (293 K).

Cette estimation de I'énergie d’activation n’est qu’une indication qui peut étre éloignée de la

réalité. En effet, le processus chimique responsable de la chute du An n’est peut-étre pas
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une réaction du premier ordre avec un réactif. Il peut par exemple étre constitué de plusieurs
réactions élémentaires, avec différents coefficients de vitesse. L’expérience a été réalisée
sur un seul échantillon et un seul guide d’onde, subissant successivement plusieurs recuits.
Il serait instructif de diviser I'échantillon en plusieurs pour étudier séparément I'effet de

chaque température en fonction du temps.

Ces premiers tests d’écriture par laser femtoseconde de guides d’onde pour linfrarouge
moyen dans les BGG démontrent le grand potentiel de ces verres. D’aprés les mesures de
An, on est capable de produire en un seul ou plusieurs passages du faisceau laser des
guides d’onde a ouverture numérique relativement forte (jusqu’a 0,18 pour un An de 10?),
avec un contréle sur la largeur de 5 a 35 um. Le processus de modification du changement
d’'indice de réfraction semble étre corrélé a un régime d’inscription thermique. En effet, le
An augmente significativement quand le régime thermique semble s’établir. Finalement, le
changement d’indice de réfraction est stable méme aprés un recuit a une température de
300 °C. Ceci indique que la formation de centres de couleurs n’est pas la cause du
changement d’indice dans les verres BGG, étant donné qu’ils sont instables a des
températures typiguement supérieures a 200°C. L’hypothése d’une densification du milieu,

comme dans le cas de la silice, est privilégiée.

2.2.2. Inscriptions dans le verre BGG a faible teneur en OH

Parmi les échantillons de verres BGG a notre disposition, le FBGG65 a la meilleure
transmission dans l'infrarouge moyen. Néanmoins, a cause du procédé de purification utilisé
pour la réduction des impuretés OH, sa composition est différente des autres BGG. Lors de
la fusion, il est fort probable qu’une quantité (inconnue) de fluor ne s’est pas évaporée sous
forme d’acide fluorhydrique. Cette variation de composition a-t-elle un effet sur la
photosensibilité du verre? Pour répondre a cette question, des guides d’onde ont été inscrits
avec des conditions d’irradiation similaires a celles des expériences sur les échantillons de

BGG non fluorés (non purifiés).

Des structures en ligne droite, espacées au minimum de 50 um, ont été inscrites en
focalisant le faisceau laser a 150 um sous la surface de I'échantillon avec un objectif de
microscope d’ouverture numérique égale a 0,55 (Nikon, f = 4 mm, 50x). Pour chaque ligne,
on a un seul passage du faisceau laser. Le taux de répétition du laser est fixé & 250 kHz.

Aprés les inscriptions, les échantillons sont polis sur les faces latérales, observées au
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microscope optique en vue de dessus et de cbté, puis les variations d’indice de réfraction
sont mesurées. Les An et les largeurs des structures mesurées sont représentés a la
Figure 2.12. La différence la plus notable par rapport aux échantillons de BGG non fluorés
est la plus faible variation d’indice de réfraction induite, avec des conditions d’irradiation
similaires : les valeurs de An sont comprises entre 0,002 et 0,003 pour la gamme de
paramétres explorés (Figure 2.12-a). Les largeurs des structures évoluent de la méme
maniére que pour les BGG non fluorés, avec des valeurs comparables (Figure 2.12-b),
suggérant encore une corrélation entre le régime thermique et la variation d’'indice de
réfraction. On en déduit que les mécanismes d’absorption des impulsions et les propriétés
thermiques du verre FBGG65 sont assez proches de celles de verres BGG non fluorés. En
ce qui concerne la forme des structures, elles sont trées semblables a celles décrites dans la
partie précédente : on observe des structures des guides d’'onde réguliers de section ovale
avec un changement d’indice de réfraction positif et homogéne. Comme dans les BGG non
fluorés, on observe des guides d’onde avec une chute du An au centre pour les conditions

d’irradiation les plus fortes.
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Figure 2.12 : Résultats d’inscriptions dans I'échantillon FBGG65 (800 nm; 85 fs; 250 kHz).
On a mesuré (a) la largeur des structures et (b) la variation d’indice de réfraction en fonction
de I'énergie des impulsions, pour des vitesses de translation de 5 et 20 mm/s (un seul
passage de faisceau par guide d’onde).

Une seconde série d’inscriptions a été réalisée avec des impulsions 0,55 et 0,74 pJ. Cette
fois-ci, I'effet du nombre de passages du faisceau laser par ligne sur le An est étudié. On
n’observe pas de variation significative du An en variant le nombre de passages de 1 a 50
sur la gamme de paramétres balayés. On remarque par exemple a la Figure 2.13-a que le
An reste a peu pres constant pour des impulsions de 0,55 et des vitesses de 5 et 20 mm/s.

En revanche, la topologie du An peut étre modifiée avec le nombre de passages, avec une
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chute du An au centre du guide d’onde. On observe dans le cas d'impulsions de 0,74 uJ,
une vitesse de 5 mm/s et 50 passages du faisceau laser (Figure 2.13-b) une structure
complexe qu’on peut diviser en 3 zones : au centre un An faible (voir négatif), entouré d’'un

anneau de An élevé, et d’'un 2°™ anneau de An intermédiaire.
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Figure 2.13: Résultats d’inscriptions en plusieurs passages du faisceau laser dans
I’échantillon FBGG65 (800 nm; 85 fs; 250 kHz). (a) graphe de I'évolution du An en fonction
du nombre de passages pour deux vitesses de translation différentes. (b) Profils d’OPD et
vus transverses au microscope optique (50x) de guides d’onde.

Ces résultats indiguent que le processus de purification en OH par le remplacement de la
poudre d'oxyde de baryum par le fluorure de baryum affecte significativement la
photosensibilité dans cet échantillon. Le gain de transmission dans l'infrarouge moyen se
fait au détriment du contraste d’indice de réfraction. Les structures photo-induites permettent
néanmoins de produire des guides d'onde dont les modes se couplent relativement

efficacement avec les modes usuels de fibre pour l'infrarouge usuels.

2.3. Inscriptions dans les verres BGG par des impulsions de 380 fs

Nous venons de voir les résultats d’inscriptions dans les verres BGG avec des impulsions
de 85fs a une longueur d'onde de 800 nm. Nous allons exposer dans cette partie les
résultats d’inscriptions avec le deuxieme montage d’inscription, avec des impulsions de
380 fs a longueur d’'onde de 1030 nm. Les paramétres explorés sont I'énergie des
impulsions et le nombre de passages du faisceau laser. Le taux de répétition du laser est
guasiment identique par rapport au montage d’inscription précédent (249 kHz), mais

d’autres essais d’inscriptions ont aussi été réalisés a 500 kHz et 1 MHz. Les caractéristiques
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étudiées sont la variation d’indice de réfraction ainsi que la taille des structures. Deux
échantillons ont été testés : le BGGB5 et I'échantillon purifié¢ FBGGE5.

2.3.1. Inscriptions dans I'échantillon BGG65

Des structures en lignes droites, espacées au minimum de 50 um, ont été inscrites en
focalisant le faisceau laser a 150 um sous la surface de I'échantillon avec un objectif de
microscope (Mitutoyo, 50x, O.N. = 0,45). Apres les inscriptions, I'’échantillon est poli sur ses
faces latérales pour préparer I'observation au microscope optique et aux mesures de An.
On étudie dans un premier temps l'effet d’un seul passage du faisceau laser par ligne photo-
inscrite. Les An et largeurs des structures sont représentées a la Figure 2.14 pour une
vitesse de translation de 1 mm/s et un taux de répétition des impulsions de 249 kHz. Les An
maximaux atteints de cette maniére (~0,006) sont comparables a ceux obtenus avec des
impulsions plus courtes et un objectif avec une ouverture numérique légérement plus grande
(0,55). Les tailles des structures produites sont aussi sensiblement les mémes pour une

énergie donnée.

En revanche, la fenétre d’inscription n’est pas aussi étendue. En effet, au-dela de 0,6 pJ, on
obtient des micro-explosions qu’on peut observer dans le cas du guide d’onde inscrit avec
plusieurs passages a la Figure 2.16. Avec la premiére installation d’inscription [85 fs;
800 nm] le seuil d’apparition des micro-explosions est de ~1 pJ pour une vitesse de
translation de 1 mm/s. Le paramétre variant le plus entre les deux configurations
d’irradiation est la durée d’impulsion, qui est multipliée par ~4,5. La longueur d’'onde est
aussi différente, passant de 800 nm a 1030 nm, ce qui affecte la focalisation (diffraction)
ainsi que I'absorption multiphotonique, dont la section efficace diminue quand la longueur
d’'onde augmente. Egalement, les contributions relatives des différents ordres de non
linéarité ne sont pas nécessairement les mémes pour des irradiations de longueurs d’onde
800 nm ou 1030 nm. Ceci peut ainsi conduire a des absorptions multiphotoniques
dominantes impliquant un nombre différent de photons pour les longueurs d’onde 800 nm
ou 1030 nm.
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Figure 2.14 : (a) Variation d’indice de réfraction et (b) largeur des structures en fonction de
I'énergie des impulsions de lignes photo-inscrites dans I'échantillon BGG65 (1030 nm;
380 fs; 249 kHz). La fréquence de répétition est de 249 kHz et la vitesse de translation est
de 1 mm/s.
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Figure 2.15 : (a) Variation d’indice de réfraction en fonction du nombre de passages du
faisceau laser par ligne photo-inscrite dans I'échantillon BGG65 et (b) images des sections
transverses de deux guides d’onde observés au microscope optique (objectif 50x). La ligne
blanche représente 20 um. Laser : 1030 nm; 380 fs; 249 kHz

On a également étudié I'effet du nombre de passages du faisceau par ligne inscrite. A la
Figure 2.15-a on a représenté la variation d’indice de réfraction en fonction du nombre de
passages a une vitesse de translation de 1 mm/s, pour différentes énergies d'impulsion. La
fréquence de répétition des impulsions est toujours de 249 kHz. Contrairement au cas
précédent (section 2.2), on arrive cette fois-ci @ augmenter significativement l'indice de
réfraction, en particulier pour les plus faibles énergies : pour une énergie par impulsion de
0,34 ud, on peut passer d’'un An de ~0,0045 pour 1 passage a un An de ~0,008 pour 40

passages. Néanmoins, par rapport aux expériences similaires réalisées dans le BGG65
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avec le montage d’inscription a impulsions sub-100 fs, les énergies par impulsions utilisées
ici sont faibles. Il serait utile de refaire cette expérience avec des énergies par impulsion
plus faibles et vérifier si on observe une augmentation du An avec le nombre de passages

du faisceau laser.

En ce qui concerne la forme des structures, elles sont similaires a celles obtenues avec des
impulsions plus courtes, comme on peut le voir a la Figure 2.15-b. On note toutefois que le
deuxiéme point de focalisation d0 a I'astigmatisme semble causer un changement d’indice
plus important : on voit nettement que le guide d’'onde « secondaire » guide la lumiére
blanche du microscope. On observe toujours la chute de An au centre du guide d’onde pour
les énergies et les nombres de passages grands.

La Figure 2.16 montre des images de phase de trois lignes inscrites avec les mémes
parameétres lasers, mais des nombres de passages du faisceau laser différent, de 1 a 40.
La ligne a 1 passage est un guide d’'onde « normal », mais les lignes a 5 et 40 passages
contiennent beaucoup de micro-explosions qui diffusent fortement la lumiére. L’irradiation
par les impulsions femtoseconde a donc un effet d’'incubation, ou de mémoire [102], qui
abaisse le seuil de dommage du verre. On observe dans le cas des lignes avec des micro-
explosions que la variation d’indice de réfraction mesurée est trés nettement supérieure que
pour les guides d’onde sans micro-explosions. On mesure des An pouvant dépasser 0,02,

mais a priori, la forte diffusion empéche le guidage de la lumiére.

Nombre de passages :

Echantillon : BGG65

Energie par impulsion = 0,58 uJ
Vitesse de translation = 1 mm/s
Taux de répétition = 249 kHz
Longueur d’'onde = 1030 nm
Durée des impulsion = 380 fs
Objectif 50x ; O.N. = 0,45

An mesuré : 0,0059 0,014 0,022

Figure 2.16 : Images de différence de chemin optique en vue de dessus de trois guides
d’onde inscrits dans I'échantillon BGG65 et mesures de variation d’indice de réfraction
associé.

Des tests d’inscriptions ont été effectués avec un taux de répétition de 0,5 et 1 MHz. Des

lignes ont été inscrites (un passage de faisceau par ligne) avec des vitesses de translation
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de 1 et 10 mm/s et des impulsions de 0,17 a 0,31 uJ. Dans ces conditions d’inscription, les
structures obtenues sont similaires a celles obtenues a un taux de répétition de 249 kHz,
mais 'augmentation du taux de répétition a pour effet de réduire la fenétre d’énergie pour
laguelle on obtient des An supérieurs a 0,003. L’augmentation du taux de répétition a aussi
pour effet d’abaisser le seuil d’apparition des micro-explosions. Avec un taux de répétition
du laser de 0,5 MHz et une vitesse de 1 mm/s, on a un An supérieur a 0,003 pour des
énergies par impulsions comprises entre 0,25 et 0,29 uJ (contre 0,34 et 0,56 pour un taux
de répétition de 249 kHz). Au-dela, des micro-explosions apparaissent. Avec un taux de
répétition de 1 MHz, la fenétre est encore réduite, voire inexistante, car on observe

seulement des An inférieures a 0,001 ou des micro-explosions.

2.3.2. Inscriptions dans I'échantillon FBGG65

Nous avons reproduit le méme type de test d’inscription pour I'échantillon de verre BGG
purifié. Seul un taux de répétition de 249 kHz a été utilisé. Les An et largeurs des structures
inscrites avec un seul passage du faisceau sont représentées a la Figure 2.17 pour une
vitesse de translation de 1 mm/s. Comme dans le cas impulsions de 85 fs a 800 nm, les An
obtenus avec des impulsions de 380 fs a 1030 nm sont plus faibles, avec un maximum de
~0,003. La fenétre d’obtention de ces modifications est sensiblement la méme que pour
I'échantillon BGG65. Les largeurs des structures sont légérement inférieures que pour

I'échantillon de BGG65 pour des conditions d’irradiation égales.
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Figure 2.17 : (a) Variation d’indice de réfraction et (b) largeur des structures en fonction de
I'énergie des impulsions de lignes photo-inscrites dans I'échantillon FBGG65. La fréquence
de répétition est de 249 kHz et la vitesse de translation est de 1 mm/s.
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L’évolution du An en fonction du nombre de passages du faisceau a une vitesse de 1 mm/s
dans l'échantillon FBGG65 est présentée a la Figure 2.18-a. On constate une nette
augmentation du An, notamment pour les plus faibles énergies. Pour des impulsions de
0,37 ud on passe d’'un An de 0,0025 a 0,0045 aprés 40 passages du laser. On a donc une
modification de l'indice de réfraction plus importante que pour les expériences avec des

impulsions de 85 fs a 800 nm.

En ce qui concerne la forme des structures, elles sont similaires a celles obtenues avec des
impulsions plus courtes, comme on peut le voir a la Figure 2.18-b. On observe toujours la
chute de An au centre du guide d’onde pour les énergies et les nombres de passages

grands, avec une répartition transversale non homogéne du An.

3
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Figure 2.18 : (a) Variation d’indice de réfraction en fonction du nombre de passages du
faisceau laser par ligne photo-inscrite dans I'échantillon FBGGB65 et (b) images des sections
transverses de deux guides d’ondes observés au microscope optique (objectif 50x). La ligne
blanche représente 20 um

2.4. Guide d’onde a faibles pertes dans un verre BGG

Nous avons vu que l'inscription par laser femtoseconde dans les verres BGG permet la
fabrication de guides d’onde stables avec une nette augmentation de I'indice de réfraction.
Des guides d’onde de section faiblement elliptique (ellipticité < 0,4), avec un An régulier et
homogeéne, sont réalisables avec un seul passage du faisceau laser. Nous allons voir dans
cette partie que les guides d’onde guident efficacement la lumiére grace aux expériences

réalisées avec le montage décrit dans la partie 2.1.3.

52



An=27x103

Figure 2.19 : Images au microscope optique (50x) de la section transverse (a gauche) et
longitudinale (a droite) d’un guide d’onde inscrit dans I'échantillon FBGG65 (Ep, = 0,65 pJ,
v =5 mm/s) avec le systéme laser a impulsions sub-100 fs.

A = 1550 nm
-1,7 dB

A = 2785 nm
-1,14 dB

Figure 2.20: Profils d’intensit¢ des modes gquidés dans un guide d’onde de
I'échantillon FBGGG65 a plusieurs longueurs d’onde. Les pertes mesurées sont écrites pour
chaque longueur d’onde. La ligne blanche représente 20 um sur chague image. Pour les

longueur d’onde 1550 et 2785 nm, l'image du haut correspond a l'alignement de la fibre
d’injection donnant le maximum de puissance transmise.

L’échantillon testé est le FBGG65, car c’est celui dont la transmission dans l'infrarouge
moyen est la meilleure. La source utilisée pour l'inscription des guides d’onde testés ici est
celle délivrant des impulsions de 85 fs, a un taux de répétition de 250 kHz et une longueur
d’onde de 800 nm et avec un objectif de microscope d’ouverture numérique de 0.55 pour
focaliser le faisceau laser. Les parameétres d’irradiation ont été ajustés pour produire
plusieurs guides d’onde monomodes a la longueur d’onde de la source de caractérisation a

2,785 um. Les guides, inscrits a 150 um sous la surface, ont une longueur de 16 mm,
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longueur totale de I'échantillon de FBGG65 aprés inscription et polissage. Une image de la
section transverse et longitudinale d’un guide d’'onde est visible a la Figure 2.19. Les
résultats dont nous parlons dans cette partie sont basés sur ce guide d’onde en particulier.
D’aprés les mesures de An, I'ouverture numérique du guide est de 0,096. Pour évaluer ses
performances, différentes longueurs d’onde (515, 1550 et 2785 nm) ont été injectées dans
ce guide d’onde. Les images des modes guidés a ces longueurs d’onde et les pertes en

transmission mesurées sont représentées a la Figure 2.20.

Le guide d’onde supporte deux modes a 2785 nm : un mode fondamental, semblable au
mode LP01 [103,104] (mais avec une ellipticité de 0,17), et un mode d’ordre supérieur
semblable au mode LP11 [103,104]. Ce dernier est observé quand la fibre d’injection est
désalignée dans le sens du grand axe du guide d’onde, il porte peu de puissance. On peut
retrouver ces modes en utilisant un logiciel qui résout les modes propres de structures
modélisées (Lumerical, MODE). Le guide est modélisé par un cceur d’indice nc = 1,7027 de
section ovale, dans un milieu d’indice ng = 1,7000 (la mesure de An a été faite pour une
longueur d’onde visible d’environ 550 nm, mais pour ces calculs nous considérons que le
An a 2,8 um est le méme qu’'a 555 nm). Les profils d’intensité des modes stables trouvés
par le solveur sont présentés a la Figure 2.21. Chaque profil peut représenter deux modes
de polarisations perpendiculaires. On a donc quatre modes stables pour ce guide d’'onde.
L’ellipticité du mode fondamental simulé est de 0,17, comme mesuré expérimentalement. A
partir de cette simulation, on a pu calculer numériguement I'efficacité de couplage du guide
d’'onde photo-inscrit avec le guide d’onde de la fibre optique d’injection (diamétre de

coeur = 14,8 um et O.N. = 0.12). On trouve une transmission de 91 %.
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Figure 2.21 : Profils d’'intensité des modes portés par le guide d’onde (a 2785 um) modélisé
dans le logiciel Lumerical. Le guide d’onde modélisé a une section ovale (28 par 19 um) et
a un indice de réfraction supérieure de 0,0027 par rapport au milieu environnant
(n = 1,7000). Les bords du guide d’onde sont marqués en rouge.

Les pertes totales dues a la traversée du guide d’onde s’élévent a -1,14 dB. Ces pertes
viennent d’une part de la propagation dans le guide d’onde (diffusion et absorption) et des
pertes aux interfaces (réflexions de Fresnel et désaccord modal). Les pertes de couplage a
l'insertion ont été estimées a -0,41 dB a l'aide du solveur de modes (dans une configuration
idéale avec alignement optimal et pour des guides d’onde a saut d’indice de section
circulaire ou elliptique). Les pertes de couplage a la collection du signal sont considérées
comme nulles, car tout le signal en sortie du guide d'onde BGG entre dans le cbéne
d’acceptance de la fibre multimode. En ce qui concerne les réflexions, nous avons remarqué
gu’un ajustement approprié de la distance fibre-bloc permettait de maximiser la transmission
par un effet de cavité Fabry-Perot (c.f. Annexe : Cavité Fabry-Perot entre deux guides
d’ondes): les calculs d’interférences dues aux réflexions aux interfaces prévoient un
maximum de transmission de 0,994 et un minimum de 0,831 avec une période spatiale de
1,425 pm. La somme des pertes causées par les réflexions de Fresnel a l'insertion et a la
collection est évaluée a -0,05 dB. Il s’agit d’'une borne supérieure atteinte seulement si le
positionnement des fibres par rapport au bloc est précis et stable a 0,1 um prés, ce qui est

tres difficilement atteignable.

Si nous retirons 'estimation des pertes a I'entrée et a la sortie du guide d’'onde (borne
supérieure), on obtient au plus -0,68 dB pour les pertes de propagation le long du guide
d’'onde. L’échantillon faisant 1,6 cm de long, cela donne une atténuation de ~0,43 dB/cm

Cette valeur est trés certainement surestimée compte tenu du fait qu'on a supposé une
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efficacité de couplage idéale. Une petite fraction de la lumiere non guidée peut étre collectée
par la fibre multimode, d’'un diamétre de cceur de 110 um. Un simple calcul de propagation
de faisceau permet d’estimer la contribution du faisceau non guidée dans la puissance
transmise mesurée. Une borne supérieure de -0,5 £0,1 dB/cm a été déterminée avec cette
méthode. D’aprés des mesures de spectre en transmission sur un échantillon de 4 mm

d’épaisseur, on a une atténuation de ~0,40 dB/cm & 2785 nm.

Pour les longueurs d’onde de 520 et 1550 nm, les pertes totales en transmission s’élévent
a 2,1 et 1,7 dB respectivement. Ces pertes, plus élevées malgré I'absorption plus faible du
matériau, sont dues au caractére multimodal du guide d’onde, les modes d’ordre élevés

subissant plus de pertes de guidage qu’'un mode fondamental.

2.5. Spectroscopie Raman des structures photo-inscrites

Des mesures diffusion Raman ont été réalisées avec un micro-spectrophotométre (Labram
HR800 Horiba) en rétrodiffusion. Les structures étudiées ont été inscrites dans
I'échantillon BGG65 avec la source délivrant des impulsions de 85 fs a 800 nm et a un taux
de répétition de 250 kHz. La source d’excitation de I'appareil de mesure est & une longueur
d’'onde de 532 nm et est focalisé avec un objectif utilisé 100x avec une ouverture numérique
de 0,9. Le signal rétrodiffusé (non polarisé) est capté par le méme objectif. Un trou confocal,
réglé a un diameétre de 500 um permet de filtrer spatialement le signal provenant du volume
confocal. On utilise un réseau de 1200 tt/mm et un filtre coupant la longueur d’'onde de la

source pour observer le déplacement Stokes.

Les spectres Raman sont pris sur les structures en configuration « vue de c6té » (section
transversale du guide d’onde), c’est-a-dire que I'axe optique de I'objectif est paralléle au
guide d’'onde mesuré. Le faisceau de la source est focalisé a environ 20 um sous la surface
de I'échantillon, dans un guide d’onde ou dans le verre non modifié. Les spectres Raman
bruts, pris au centre de deux guides d’onde dans I'échantillon BGG65 (lignhes en rouge),
sont montrés a la Figure 2.22 et sont comparés aux spectres Raman du verre non modifié

(lignes en bleu).

Tous les spectres présentent des motifs similaires, qui peuvent étre divisés en trois parties.
La zone basse fréquence (200-400 cm?), intermédiaire (400-650 cm™) et haute fréquence

(650-1000 cm™). A basse fréquence, on peut remarquer une enveloppe centrée a environ
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300 cm, attribuée au mouvement de cations dans des structures de grandes taille [105] ou
bien a des modes de vibration d’atomes d’oxygénes hors du plan des unités T-O-T [106]
(ou T = Ge ou Ga en site tétraédrique). La grande enveloppe de 400 a 650 cm* est attribuée
aux modes de flexions des unités T-O-T [105] (variation des angles avec un mouvement de
'oxygéne dans le plan de la liaison). La réponse a haute fréquence est attribuée a des
modes d’étirement des unité tétraédriques de Ge et de Ga [29,106] ainsi qu’a la présence

d’oxygénes non-pontants [105].
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Figure 2.22 : Spectres Raman bruts dans des guides d’onde et du verre non modifié dans
I'échantillon BGG65. (a) Guide d’onde inscrit en un seul passage avec des impulsions de
0,8 pJ et a une vitesse de 20 mm/s. (b) Guide d’onde inscrit en un seul passage avec des
impulsions de 0,5 pJ et a une vitesse de 5 mm/s.

Pour comparer les spectres des guides d’'ondes et du verre, on normalise les spectres par
le maximum de la bande située a environ 515 cm®, au centre de la bande de la réponse des
modes de vibration des unités T-O-T. Les spectres normalisés sont présentés a la Figure
2.23-a-b. Pour mieux visualiser les changements entre les réponses Raman, on a
également tracé, pour chaque guide d’onde, la différence entre le spectre du guide et le
spectre dans le verre par rapport au spectre dans le verre (Figure 2.23-c-d). On remarque
que dans les guides d’onde, on a une baisse significative du signal Raman a environ 490 cm-
1 suivit d’'une augmentation jusqu’a environ 700 cm™. Ce qui signifie qu’on a un léger
décalage de cette bande vers les hautes fréquences dans les guides d’onde. On remarque
aussi pour les deux guides d’onde une augmentation a environ 820 cm?, qui pourrait
correspondre a une augmentation du nombre d’oxygénes non pontants, c’est-a-dire de Ge
en site Q° (Ge lié a trois oxygenes pontants et un oxygéne non pontant). Dans la zone a

basse fréquence, on ne note pas de changement remarquable, a part une augmentation
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relativement homogéne qui peut étre liée a un probléme de normalisation ou de ligne de
base.

1.0 | '

(a) — guide d'onde (b) —— guide d'onde
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Figure 2.23: (a) (b) Spectres Raman normalisés (a environ 515 cm™) dans des guides
d’onde et du verre non modifié dans I'échantillon BGG65. (c) (d) Différence entre le spectre
du guide d’onde et le spectre du verre par rapport au spectre du verre.

Une interprétation possible de ces résultats est que I'on a un changement local de la
structure du verre causé par le passage du faisceau laser : il y a une diminution du nombre
d’'unité T-O-T faisant partie de grands cycles et, a 'inverse, une augmentation pour les petits
cycles, ce qui est cohérent avec 'augmentation des sites Q. Ce type d'interprétation a déja
été donné dans le cas de spectres Raman de structures photo-inscrites dans la silice [69],

et permet de supposer qu’on a une densification locale de la structure.

2.6. Discussion et conclusion

Dans ce chapitre, nous avons étudié l'inscription par laser femtoseconde dans différents
échantillons de verres BGG. La variation d’'indice de réfraction a été mesurée en fonction
de plusieurs paramétres d’irradiation : énergies des impulsions, vitesse de translation de

I'échantillon et nombre de passages du faisceau laser sur une méme ligne. D’autres
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parameétres, liés a la source laser utilisée, ont aussi pu étre explorés: la durée des

impulsions, la longueur d’'onde et le taux de répétition.

Dans I'ensemble, on peut retenir qu’on obtient des variations positives de l'indice de
réfraction, avec des valeurs relativement élevées (0,005 < An < 0,01) pour les verres BGG
non purifiés et plus faibles (0,002 < An < 0,0045) pour I'échantillon FBGG65, purifié en OH.
Cette différence de photosensibilité peut s’expliquer par une composition différente du verre,
dont la structure est probablement modifiée par la présence de fluor. Il est aussi possible
que cette différence de photosensibilité soit due a la teneur en impuretés OH dans le verre.
La taille des structures varie en fonction de I'énergie des impulsions et de la vitesse de
translation, entre ~5 um et ~35 um. Cette variation de taille des structures suggere un
régime d’inscription thermique, corrélé avec la variation d’indice de réfraction. La stabilité
thermique des structures photo-inscrites est démontrée jusqu’a une température d’au moins
300 °C.

Les deux sources utilisées permettent d’obtenir des structures aux caractéristiques proches.

On note toutefois quelques différences importantes :

e Les inscriptions en régime [85 fs; 800 nm; 250 kHz] montrent une large fenétre de
paramétres (en énergie et vitesse) pour l'inscription de modifications de type | (~0,3
a 1 pJ par impulsions pour une vitesse de 1 mm/s par exemple). Au-dela, on observe
la formation de micro-explosions. L’augmentation du nombre de passages du
faisceau sur un méme guide d’'onde n’entraine qu’une faible augmentation du An
(~15 %), et seulement pour les conditions d’irradiation les moins intenses testées
(0,5 uJ; 20 mm/s).

e Les inscriptions en régime [380 fs; 1030 nm; 249 kHz] montrent une plus faible
fenétre de paramétres pour l'inscription de modifications de type | (~0,3 a 0,55 puJ
par impulsions pour une vitesse de 1 mm/s). En revanche, 'augmentation du nombre
de passages du faisceau entraine une augmentation plus importante du An
(>100 %), en particulier pour les impulsions de faible énergie (<0,4 pJ). On arrive
ainsi a atteindre un An de 4,5*10° dans I'échantillon FBGG65.

Il faut bien prendre en compte le fait que les expériences faisant varier le nombre de
passages du faisceau laser n’ont été réalisées qu’avec des impulsions d’énergie supérieure

ou égale a 0,5 yJ dans le cas du premier montage d’inscription. Des expériences avec des
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énergies plus basses montreraient peut-étre une augmentation du An comparable a celles

des expériences avec le deuxieme montage d’inscription.

La différence de seuil d’apparition des micro-explosions est peut-étre due a la durée des
impulsions utilisées. Des modéles d’évolution de la densité de porteurs de charge pendant
l'irradiation laser montre que dans le cas de diélectriques a faible bande interdite comme le
BGG, lionisation est dominée par I'absorption multiphotonique pour les courtes durées
d’'impulsion, et par lionisation avalanche pour les longues durées d’'impulsion (a fluence
égale) [45,107,108]. La résolution de I'équation d’évolution de la densité électronique
montre qu’on peut avoir une baisse de seuil de dommage en augmentant la durée
d’'impulsion [109]. De plus, la différence de longueur d’onde peut modifier la section efficace
d’absorption multiphotonique, en particulier si le nombre de photons requis augmente. En
passant de 800 a 1030 nm, on passe peut-étre d’'une absorption a 3 photons a une absorption

a 4 photons (dans les verres BGG, on a une forte absorption dans 'UV en dessous de ~350 nm).

Les tests d’inscription a plus haut taux de répétition (0,5 et 1 MHz) avec des impulsions de 380 fs
a 1030 nm ont montré un abaissement supplémentaire du seuil d’apparition des micro-

explosions, réduisant encore la fenétre d’obtention de modification de type I.

Des mesures de transmission des guides d’onde inscrits dans I'échantillon purifié FBGG65
avec des impulsions de 85 fs a 800 nm ont montré que les guides d’onde produits ont de
trées bonnes qualités de guidage dans l'infrarouge moyen (2785 nm). L’astigmatisme du
faisceau utilisé pour I'inscription permet d’obtenir des guides d’onde dont les modes propres
ont un bon coefficient de couplage avec les modes des fibres optiques de section circulaire
pour linfrarouge moyen. Les pertes mesurées sont principalement dues a l'absorption

intrinséque du verre, qui peut étre améliorée.

Les mesures de microspectroscopie Raman ont permis de donner une hypothése de
I'origine du changement d’indice de réfraction : on aurait compaction de la structure du verre

et I'apparition d’'oxygénes non pontants.

En conclusion, cette premiére étude de linscription par impulsions ultra-courtes dans les
verres BGG a démontré le grand potentiel des verres BGG vis-a-vis du développement de
composants photoniques pour l'infrarouge moyen. Les verres BGG sont non seulement des
matériaux robustes mécaniquement, thermiquement et chimiqguement, mais ils sont aussi

un trés bon support I'inscription de guides d’onde pour l'infrarouge moyen.
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Chapitre 3 : Coupleurs pour I'infrarouge moyen dans un verre
BGG et dans la silice

Grace aux études sur l'inscription de guides d’onde dans les verres BGG décrites dans le
chapitre précédent, nous avons été en mesure de créer un premier dispositif a base de
guides d’onde : un coupleur directionnel. Ce type de coupleur dispose de quatre ports, deux
d'entrées et deux de sorties (coupleur 2 x2). Il permet, par un couplage par onde
évanescente, de transférer une partie d’'un signal d’'une branche a I'autre du coupleur. Les
coupleurs peuvent avoir une fonction d’interrupteur optique, activé par un signal
électrique [110], ou par non-linéarité optique pour le blocage de mode dans une cavité laser
fibré [111]. Le fait qu’il y ait deux sorties (ou plus éventuellement) dont on peut comparer les
intensités permet d’avoir un bon rapport signal a bruit et donc de réaliser des capteurs, pour
la biologie notamment [112,113]. L’interférométrie stellaire est autre domaine d’application

des coupleurs, en particulier pour I'infrarouge moyen [114].

L’inscription par laser femtoseconde est un moyen efficace et rapide de produire des
coupleurs directionnels. Les verres a bases de silice ont été les premiers matériaux dans
lesquels fut mentionnée l'inscription de coupleurs directionnels par laser [115,116]. Plus
récemment, des coupleurs ont été développés dans des verres pour l'infrarouge moyen :
dans un verre de gallium lanthane soufre [117], dans le ZBLAN [118] et dans un verre de

germanium arsenic sélénium [119].

Dans ce chapitre, nous commencerons par voir brievement la théorie expliquant le
fonctionnement d’un coupleur. Nous aborderons ensuite le développement de coupleurs
directionnels dans un verre BGG purifié (FBGG65) ainsi que dans un verre de silice purifié
en OH pour linfrarouge (F300). Ces coupleurs ont été caractérisés avec une source
monochromatique a A = 2850 nm et avec une source étendue de 2100 < A < 4200 nm. Nous
discuterons les résultats expérimentaux et les comparerons avec un modeéle analytique et

un modeéle numérique.
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3.1. Théorie et conception des coupleurs directionnels

3.1.1. Théorie des modes couplés

Un coupleur directionnel simple, composé de deux guides d’'onde, permet de transférer une
partie ou I'entiéreté d’un signal injecté dans le premier guide d’onde vers le deuxiéme guide
d’'onde. L'échange de puissance se fait grace au rapprochement des guides afin qu’il y ait
un couplage par onde évanescente : la partie évanescente d’'un mode propre se propageant
dans un guide d’'onde (partie en dehors du cceur) va exciter un mode propre de I'autre guide
d’'onde (Figure 3.1-a).

Pour un guide d’onde circulaire simple, on peut trouver une solution analytique qui décrit
bien tous les modes propres de propagation supportés par ce dernier. Dans le cas de deux
guides d'onde paralléles proches, il est bien plus difficile de trouver une expression
analytique des modes propres du systéme. Pour trouver une solution approchée du
probleme, on peut utiliser la théorie des modes couplés [120], qui consiste a considérer que
les modes d’'un systéme de deux guides d’'ondes proches sont des combinaisons linéaires
des modes propres des guides d’'onde indépendants. Nous avons choisi cette méthode pour
modeéliser le comportement de nos coupleurs, car elle est simple dans le cas de guides
d’'onde de section circulaire et qu’elle a été bien éprouvée. Nous nous basons notamment
sur le calcul mené dans l'article de Digonnet et Shaw [121] pour modéliser un coupleur
directionnel composé de deux fibres optiques dont les cceurs sont rapprochés par polissage

des fibres.

A E Couplage paronde
: --._ évanescente Y

(b) Guide A

Guide B
Guide A Guide B r >

Figure 3.1: schémas de principe du coupleur directionnel. (a) Couplage par onde
évanescente entre 2 guides d’'onde proches (vue transversale). (b) Echange d’énergie par
couplage évanescent entre deux guides donde au cours de la propagation (vue
longitudinale). Echelle de couleur : rouge = énergie max, bleue = 0.

Pour nos calculs, nous nous restreignons au cas simple de guides d’'onde monomodes

identiques, de section circulaire et d’'indice de réfraction homogéne, pour lequel on sait
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calculer les caractéristiques du mode fondamental. Le mode du coupleur est donc une
combinaison linéaire des modes E; et E> des guides d’ondes indépendants. L’évolution de
ces coefficients est connue depuis longtemps [122,123] et représente le transfert d’énergie
d'un guide d’onde a l'autre. Dans I'approximation d’'un faible couplage, la distribution de
puissance aprés une longueur d’interaction x dans deux guides d’onde identiques,

monomodes, paralléles et sans pertes est donnée par :

P, = Py cos?(C - x) 7

P, = Py sin?(C - x) (7)
ou P, est la puissance dans le guide d’'onde 1 a x = 0 et C est le coefficient de coulage entre
les deux modes Ei1 et E,. L’énergie est donc périodiquement échangée entre les deux
modes avec une période spatiale L. = n/(2C) (Figure 3.1-b). Le coefficient de couplage est

donné par l'intégrale de recouvrement d’'un mode par rapport a l'autre :

WE

400
Cn=Co=C=-32 | Gy -ndl-Ei-Bdxdy @

ou n;(x,y) est le profil d’indice du guide d’onde i (A ou B), n,, est l'indice du matériau
environnant, w est la fréquence angulaire du signal, et E; et E, sont les champs électriques
des modes des guides d’'onde. On a C,; = C;, = C car on considére que les guides d’onde
sont identiques. Le coefficient de couplage augmente quand la distance entre les modes
diminue et quand la taille des modes augmente. L’intégrale (8) n’a besoin d’étre calculée
que dans les cceurs des guides d’onde, car n(x,y)? —n,, = 0 partout ailleurs. En utilisant
les expressions pour des modes hybrides pour les champs E; et E, et en se limitant & des
guides d’ondes a faible ouverture numérique (An/n,, < 1), l'intégrale (8) se simplifie en :
2 K wg
¢= 21:\nc asz Iglg (v(;] ©

ou A est la longueur d’'onde du signal, nc est I'indice du cceur, a le rayon du cceur, d est la
distance séparant les centres des deux guides d’onde, K; est la fonction de Bessel modifiée
de second type et d’ordre i, u et v sont les parameétres normalisés des modes transverses
satisfaisant I'équation u? + w? = V2 ou V est la fréquence normalisée :

2na
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Le calcul théorique de la répartition de puissance entre les deux sorties du coupleur doit
aussi prendre en compte les parties courbées des guides d’onde, ou la distance entre les

guides d’onde varie (donc le coefficient de couplage varie). On calcule pour cela I'intégrale :

+o0
COLeff = f C(x)dx (11)

CoLesy represente la longueur effective et le coefficient de couplage effectif moyenné sur

toute la zone d’interaction. L’équation (7) devient :

P; = Pycos?(CoLesy)

12
P, = Py sin?(CoLesys) (12)

Dans les limites imposées par les approximations faites, ces équations permettent de
prédire efficacement le transfert d’énergie d’'un guide a I'autre dans un coupleur. Il existe
d’autres approches, non perturbatives, pour décrire le comportement d’un coupleur.
Notamment celle qui consiste a analyser directement les modes de la structure globale au
lieu de prendre les modes de chaque guide d'onde séparément [119,120], elle est
particulierement utile dans le cas d’'un couplage fort entre les guides d’onde. En réalité, la
présence d’un guide A a proximité d’'un guide B modifie les modes propres des deux guides
indépendants. Quand le couplage est faible (le recouvrement entre les modes est faible), la
modification des modes propres des guides A et B peut étre traitée comme une faible
perturbation et la théorie des modes couplés donne des résultats fiables. Dans le cas d’'un

fort couplage, I'’hypothése de I'indépendance des modes propres est discutable.

Nous nous sommes limités au modéle décrit dans [121], étant donné que les parameétres
mesurés qu’on utilise pour prédire le comportement de nos coupleurs ne sont de toute fagon
pas connus assez précisément pour pouvoir calculer des résultats pertinents (répartition
spatiale exacte de l'indice de réfraction et de son évolution en fonction de la longueur
d’'onde).

3.1.2. Conception des coupleurs

Les coupleurs inscrits dans les échantillons de verres BGG et de silice sont basés sur le
schéma présenté a la Figure 3.2. lIs sont composés de guides d’onde qui sont couplés en
leur centre. Il y a donc deux entrées et deux sorties (interchangeables), espacées d’une

distance L de 175 pm dans le cas du BGG et de 170 pum dans le cas de la silice. En pratique,
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I'écartement devra étre suffisamment grand pour permettre d’accoler deux fibres optiques
cbte a cdte. Mais pour des raisons de place insuffisante dans I'’échantillon, nous nous

sommes contentés d’un écartement de 170 ou 175 um, ce qui est suffisant pour réaliser les

mesures.
.
s R
Guide d’'onde A s
Py, Emp - L, v - P,
< >
- > <
Pso ‘ - Zone de couplage par onde évanescente ‘ Pg

Guide d’'onde B

Figure 3.2 : Schéma d’un coupleur directionnel a deux entrées et deux sorties. Les portions
courbées sont des arcs de cercle de rayon R. Dans la zone de couplage, d’'une longueur L.,
les deux guides d’ondes sont séparés par une distance d (centre a centre).

Quatre portions d’arc de cercle par guide d’'onde permettent « d’approcher » et « d’éloigner »
les deux guides d’onde jusqu’a une petite distance d (centre a centre). Le rayon de courbure
des portions circulaires des guides d’onde doit étre suffisamment grand pour minimiser les
pertes de courbure. Un fort An permet d’utiliser un plus petit rayon de courbure et donc de
réaliser des dispositifs trés compacts. Dans notre cas, nous avons utilisé des rayons de
courbure de 75 mm, ce qui est suffisamment grand pour éviter des pertes supplémentaires
par rapport a un guide d’'onde droit, comme nous le verrons dans la section suivante. Un
autre probléme est a considérer vis-a-vis du rayon de courbure utilisé lors de l'inscription :
a cause du télescope de lentilles cylindriques, le plasma est allongé dans une direction (Y).
L’installation courante est optimisée pour des guides d’ondes selon X. Utiliser des rayons
de courbure plus petits augmenterait 'angle que fait le guide d’'onde avec I'axe X, et donc
réduirait la largeur du guide produit par le passage du faisceau. Avec la configuration choisie
(Rayon de courbure de 75 mm et décalage du guide de 75 um) les guides d’onde font un

angle maximal de 1,81° avec l'axe X.

3.2. Coupleurs directionnels dans un verre BGG

Dans cette partie, nous abordons l'inscription de coupleurs directionnels dans I'échantillon
de verre FBGG65. Les guides d’ondes inscrits sont observés au microscope optique et les
variations d’indice de réfraction induites sont mesurées. Les guides d’onde et coupleurs

inscrits sont caractérisés avec une source laser a fibre dopée a I'erbium émettant a une
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longueur d’onde de 2850 nm. On s’intéresse en particulier au fonctionnement des coupleurs

et on compare les résultats expérimentaux au modeéle théorique développé a la partie 3.1.1.

Les fibres d’injection et de collection du signal sont identiques : des fibres en verre
fluorozirconate monomodes a 2850 nm (Le Verre Fluoré ND7), diamétre du coeur de
14,8 um, O.N. de 0,12).

3.2.1. Inscription des guides d’onde

Les guides d’ondes ont été inscrits dans I'échantillon FBGG65 en utilisant I'installation
délivrant des impulsions de 380 fs, a une longueur d’'onde de 1030 nm et a un taux de
répétition de 249 kHz. Le front d’'onde est rendu astigmatique par un télescope de lentilles
cylindriques et le faisceau laser est focalisé par un objectif de microscope (Mitutoyo, 50x,
O.N. =0,45) a environ 150 uym sous la surface de I'échantillon. La longueur de I'échantillon
de verre, qui est égale a la longueur des guides d’onde et des coupleurs inscrits, est de
14,91 mm.

Tous les guides d’'onde ont été inscrits avec les mémes paramétres : impulsions de 0,5 uJ,
vitesse de translation de I'échantillon de 1 mm/s et 20 passages du faisceau laser par guide
d’'onde, répartis suivant un ensemble de points (Figure 3.3-a) tel que les structures produites
ont une section approximativement circulaire. Cette répartition de points est la projection
des lignes, inscrites suivant I'axe X, dans le plan YZ. Lors du déplacement des platines, il
faut bien prendre en compte le fait que la profondeur réelle du point focal est la profondeur

«mécanique » multipliée par I'indice de réfraction du verre (~1,7 le BGG).

Les dimensions de la structure générée par un passage du laser sont de ~9 um suivant Y
et 12 um suivant Z. Le recouvrement latéral entre deux passages consécutifs est estimé a
77 % et le recouvrement vertical est estimé a 64 %. Les guides donde obtenus,
approximativement circulaires, ont un diametre de 21,2 um. Un exemple de section

transversale observée au microscope optique est représenté a la Figure 3.3-b.
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Figure 3.3 : (a) ensemble de points (20) de passage du faisceau laser pour l'inscription d’un
guide d’'onde dans FBGG65 avec des impulsions de 0,5 pJ et une vitesse de translation de
1 mm/s. (b) Image au microscope d’un guide d’onde en vue de cété, (c) image de phase du
guide d’onde en vue de dessus et (d) profil de phase selon la ligne rouge. La longueur
d’onde de coupure A et 'ouverture numérique sont calculées pour un guide idéal de section
circulaire et d’indice homogene.

Les mesures de phase sur plusieurs guides d’onde inscrits donnent une variation moyenne
de lindice de réfraction de An = 3,010, Pour un guide d’onde de section circulaire de
diamétre 21,2 um, d’indice de coeur homogéne de 1,703 dans un milieu d’indice 1,7, la
longueur d’onde de coupure est de Ac ~ 2838 nm et I'ouverture numérique est de ~ 0,1. Des
exemples d'image de phase et de profil de phase d’un guide d’onde sont visibles a la
Figure 3.3. Nous utiliserons les données des mesures des dimensions et de l'indice de
réfraction des guides d'onde pour comparer les résultats expérimentaux de la
caractérisation des coupleurs aux modeles théoriques présentés a la partie précédente. On

suppose que les guides d’onde sont de section circulaire et a saut d’'indice.

3.2.2. Guides courbés et coupleurs, caractérisation a 2850 nm

Le schéma du montage de caractérisation des guides d’onde et des coupleurs a une
longueur d’onde de 2850 nm est montré a la Figure 3.4. La source est un laser continu a
fibre dopée erbium émettant & 2850 nm [99]. Les fibres d’injection et de collection du signal
sont identiques : des fibres en verre fluorozirconate monomodes a 2850 nm (Le Verre
Fluoré ND7), de diamétre du coeur de 14,8 um et d’ouverture numérique de 0,12. La

puissance transmise est mesurée avec un détecteur a thermopile (Gentec XLP12).
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Echantillon de verre avec coupleurs

Fibre
Laser fibré monogmde Fibre o
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Figure 3.4 : (a) Schéma du montage pour la caractérisation des guides d’onde et des
coupleurs a une longueur d’onde de 2850 nm. (b) La transmission d’un guide d’onde est
déterminée par rapport a la puissance de référence Pt (C) Image de la zone de couplage
en vue de dessus dans I'échantillon FBGG65, prise au microscope optique en lumiére
blanche.

Pour évaluer les pertes causées par les courbures, 10 guides d’onde courbés ont été
inscrits, comprenant des portions courbées avec des rayons de courbure allant de 30 a
75 mm. Ces guides courbés sont des «demi-coupleurs », c’est-a-dire une branche de
coupleur comme ceux montré a la Figure 3.5, mais non couplée avec une deuxiéme
branche. Le décalage latéral des guides (H) est toujours de 75 um, mais la longueur des
portions courbées baisse avec le rayon de courbure (de 4,7 a 3 mm pour des rayons de
courbure de 75 a 30 mm).

Figure 3.5: Schéma représentant deux branches de coupleur (ou « demi-coupleurs »)
superposées, construites avec des rayons de courbure différents : le guide rouge a un rayon
de courbure plus petit que le guide bleu. Le décalage H reste constant mais les longueurs
des portions courbées (Lrouge €t Lnew) Changent.

Les mesures de transmission des guides en fonction du rayon de courbure sont présentées
a la Figure 3.6-a. On remarque que les pertes dues a la courbure deviennent négligeables

a partir d’environ 60 mm, la transmission totale d’'un guide droit étant en moyenne de 49 %.
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Le rayon de courbure de 75 mm choisi pour les coupleurs est donc suffisant pour éviter les

pertes par courbure.

La meilleure transmission mesurée a 2850 nm pour un guide d’onde non couplé est de
53,8 %. L’accord modal entre la fibre de collection ou dinjection a été calculé
numériqguement a 95 % dans le cas d’'un alignement optimal et pour des guides d’onde
idéaux a saut d’indice. Pour chaque mesure, les distances entre le bloc et les fibres
d’injection de collection sont ajustées pour maximiser la transmission. On suppose que la
transmission des cavités Fabry-Perot a I'entrée (ou a la sortie) du guide d’onde est de
99,6 %. La transmission due a la propagation dans le guide d’onde est donc estimée a 60 %.
Le guide d’'onde étant long de 1,49 cm, on estime les pertes de propagation dans le guide
a 1,49 dB/cm. D’aprés des mesures de spectre en transmission sur un échantillon de 4 mm

d’épaisseur, on a une atténuation de 1,34 dB/cm a 2850 nm.

11 coupleurs ont été inscrits, avec une longueur de couplage variant de 0 a 5 mm. L’écart
entre les guides d’onde dans la zone de couplage est de 25 um centre a centre, ou ~ 3,8 um
bord & bord. Pour chaque coupleur testé, on a quatre mesures de puissance transmise :
deux mesures (PA et PB) avec la fibre d’injection couplée avec I'entrée du guide A et deux
autres mesures avec la fibre d’injection couplée avec le guide B. On définit la transmission
relative T, d’'un coupleur comme étant le rapport Px/Pag, Px étant la puissance mesurée a la
sortie du guide non couplé avec la fibre d’injection et Pag étant la somme des deux
puissances de sortie. On a représenté a la Figure 3.6-b la transmission relative T, des
coupleurs ainsi que la transmission totale Tw: du coupleur (Pae/Prer) €n fonction de la
longueur de la zone de couplage L.. On remargue que la transmission totale des coupleurs

est a peu prés constante et équivalente a celle des guides d’onde droits.
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Figure 3.6 : Résultats de mesures de transmission a 2850 nm dans I’échantillon FBGG65
de (a) guides d’ondes courbés en fonction du rayon de courbure et (b) de coupleurs en
fonction de la longueur de couplage Lc. Pour les coupleurs on a représenté la transmission
totale (triangles, axe de droite) et la transmission relative entre les deux sorties (cercles, axe
gauche). Les deux derniers points encadrés en rouge n’ont pas été pris en compte pour
I'ajustement de la courbe bleu.

La transmission relative des coupleurs (qui ne prend pas en compte les pertes des guides
d’'ondes) évolue de ~22 % a ~99 %. La courbe ne commence pas a 0 % car méme avec
L. = 0 mm, les portions courbées contribuent au couplage. D’aprés (11) et (12), la courbe
obtenue peut étre modélisée par une équation de la forme y = sin?(C-x + K) ou C est le
coefficient de couplage au centre du coupleur et K représente la contribution des portions
courbées du coupleur. K est une constante qui ne dépend pas de L. car les portions
courbées sont les mémes pour chaque coupleur. On a construit une courbe en ajustant les
paramétres C et K pour correspondre au mieux aux valeurs expérimentales (minimisation
du x?). On a choisi de retirer le dernier point (coupleur #11 pour lequel L =5 mm) pour
I'ajustement des parameétres, car ce dernier semble « défectueux » par rapport aux autres.
On trouve un coefficient de couplage € = 0,293 mm™ et K = 0,484, avec un coefficient de
détermination R = 0,0563 (courbe en bleu a la Figure 3.6-b). D’aprés I'équation (9), le
coefficient de couplage théorique pour deux guides d’onde de section circulaire de rayon
a = 10,6 um, séparés de 25 um (centre a centre), d’indice n. = 1,703, dans un milieu d’indice
nm = 1,7, le coefficient de couplage a A = 2850 nm est C, = 0,287 mm, soit ~98 % de la
valeur extraite des données expérimentales. Nous avons précédemment supposé que les
mesures de An étaient valables dans l'infrarouge moyen, et ce calcul ne met pas en défaut
cette hypothése, du moins a une longueur d’onde de 2850 nm. Ceci pourrait étre compatible
avec I'hypothése d’'une trés faible dispersion spectrale des indices de réfraction pour ces

verres, en particulier vers l'infrarouge.
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Pour résumer, nous avons une série de coupleurs opérationnels dans I'infrarouge moyen
dans un échantillon de verre BGG. A une longueur d’'onde de 2850 nm, les mesures
montrent qu’on arrive a un ratio de transfert de 98,9 % dans le guide d’'onde couplé. Les
pertes totales des coupleurs sont équivalentes a celles d’'un guide d’onde droit. Les mesures
des caractéristiques des guides d’onde (variation d’indice de réfraction) sont validées par le
calcul théorique du coefficient de couplage qui correspond a la valeur déterminée
expérimentalement. Dans la partie suivante, nous essayons de faire le méme type de

coupleurs dans un verre de silice.

3.3. Coupleurs directionnels dans un verre de silice

Dans cette partie, nous nous intéressons a l'inscription de guides d’onde et de coupleurs
pour I'infrarouge moyen dans la silice amorphe. Les échantillons commerciaux utilisés sont
spécialement purifiés pour avoir une excellente transmission dans linfrarouge jusqu’a
environ 3,5 um. A notre connaissance, aucun guide d’onde inscrit par laser opérant a plus
de 2,5 ym dans la silice n’a été rapporté. Nous développons donc ici les premiers guides
d'onde et coupleurs directionnels pour l'infrarouge moyen dans la silice amorphe. Nous
aborderons dans un premier temps la fabrication des guides d’onde et problémes rencontrés
pour les guides de grand diamétre (apparition de fissures), puis nous passerons a la

caractérisation de coupleurs directionnels a une longueur d’'onde de 2850 nm.

3.3.1. Inscription de guides d’onde pour l'infrarouge movyen

L’inscription de guides d’'onde par laser femtoseconde dans la silice pure est étudiée depuis
longtemps et on trouve beaucoup d'exemples dans la littérature. Mais leur domaine
d’application s’est jusqu’a présent limité au spectre visible et a l'infrarouge proche. Les
diameétres des guides d’'ondes monomodes sont généralement inférieurs & 10 pm dans ces
régions de longueur d’onde. Pour des longueurs d’onde entre 2,5 et 3,5 um, les guides
d’onde (fibres par exemple) ont typiquement un diamétre de coeur de 15 pm (pour un An de
0,005, on a une longueur d’onde de coupure de ~2,5 pm). Nous cherchons ici & produire
des guides d’onde de section circulaire de taille comparable dans un échantillon de silice

amorphe.
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Des guides d’ondes ont été inscrits dans un échantillon de silice F300 d’'une longueur de
23 mm en utilisant I'installation délivrant des impulsions de 85 fs, a une longueur d’'onde de
800 nm et a un taux de répétition de 250 kHz. Le front d’'onde est rendu astigmatique par
un télescope de lentilles cylindriques et faisceau laser est focalisé par un objectif de
microscope (Mitutoyo, 50x, O.N. = 0,45) a environ 150 um sous la surface de I'échantillon.
Des tests d'inscription préliminaires ont montré qu’avec ces paramétres on peut atteindre
des variations d’indice de réfraction jusqu’a ~3,5*10° en utilisant des impulsions d’environ
1 pJ et en faisant une centaine de passages du laser a une vitesse de translation de 5 mm/s
(sur la méme ligne, sans décalage entre chaque passage). Le nombre de passages du
faisceau est un parametre trés important : on passe d’'un An de ~5*10* pour 1 passage a
~3,5*10° pour 100 passages. En utilisant des impulsions plus énergétiques, le An sature
plus vite avec le nombre d’'impulsions : on atteint au maximum 2*102 avec des impulsions
de 1,5 pJ.

Pour produire des guides d’'ondes de section circulaire, on choisit donc la méme méthode
que pour les guides d’ondes et coupleurs dans le verre BGG, c’est-a-dire en plusieurs
passages du faisceau laser suivant un ensemble de points formant un cercle, mais avec
plus de points, pour augmenter le recouvrement entre les passages successifs et donc
augmenter le An. Le motif de points dans le plan YZ (lignes d’inscription suivant 'axe X) est
représenté a la Figure 3.7-a. Plusieurs guides d’onde ont été inscrits avec différents
diamétres de la répartition de points, en utilisant des impulsions d’énergie de I'ordre de 1 pJ

et une vitesse de translation de 5 mm/s.

Avec ces parametres, on rencontre alors un phénoméne délétére pour la qualité des guides
d’onde : la formation de fissures le long des guides d’'onde. Ces fissures apparaissent peu
de temps aprés l'inscription et presque systématiquement aprés une opération de découpe
ou de polissage des bords de I'échantillon (afin d’avoir des guides d’onde affleurant les
surfaces latérales). Des exemples d’'images prises au microscope optique de sections
transversales et longitudinales de guides d’onde fissurés sont montrés a la Figure 3.7. Sur
les images de sections transversales (a-c), les fissures sont en noir. Les fissures traversent
souvent I'échantillon de part en part. On a méme pu observer en direct au microscope la
propagation d’une fissure le long d’un guide d’onde (Figure 3.7-d). Sur ces deux images, on
observe la méme portion d’'un guide d’onde a quelques secondes d’intervalle et le trait foncé
qui progresse dans le guide d’'onde est une fissure qui avance par a-coup, a une vitesse

moyenne de quelques dizaines de pm par seconde.
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Figure 3.7 : (a) Distribution de points de passage du faisceau pour l'inscription de guides
d’ondes inscrits dans la silice (impulsions de 0,84 uJ, vitesse de 5 mm/s). @, est le diamétre
du cercle formé par 'ensemble de points (80). Images au microscope optique de sections
(b-d) transversales et (e) longitudinales de guides d’ondes inscrits dans la silice ayant été
détériorés par des fissures. Le trait blanc représente une longueur de 25 pm. Les deux
images en vue de dessus (e) sont prises au méme endroit, mais a quelques secondes
d’intervalle. La fissure s’est propagée de quelques um dans cet intervalle de temps.

Se pose alors la question de savoir pourquoi les guides d’onde larges sont si sensibles aux
fissures par rapport aux guides d’onde de dimensions plus modérée. Une explication
possible réside dans le fait que la variation d’indice de réfraction induite par irradiation laser
est corrélée avec une densification locale de la structure de la silice [66,71]. Cette
densification génére des contraintes sur la structure, et plus la structure est large, plus les
contraintes sont importantes, amenant éventuellement a la rupture du matériau. Le
polissage ou la coupe du matériau facilite la rupture en initiant des fissures. Une fois qu’'une
fissure commence a se former en surface elle se propage dans le volume du verre le long

de la structure.

silice

Figure 3.8 : Image au microscope optique de I'extrémité d’un guide d’onde inscrit dans la
silice. Le bord de I’échantillon (en bas sur I'mage) n’atteint pas le guide d’onde pour éviter
la formation de fissures. A cause de I'effet du bord de I'échantillon sur le faisceau lors de
l'inscription, I'extrémité du guide est déformée.
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Pour pallier la formation de fissures, on limite la taille et 'augmentation de lindice de
réfraction. De plus, on ne polit pas les bords de I'échantillon jusqu’a atteindre les guides
d’'onde, mais on se limite a une distance d’une trentaine de um entre les extrémités des
guides et les faces latérales de I'échantillon. L’inconvénient, en plus d’avoir un changement
d’indice faible, un guide de diamétre limité et non affleurant, les extrémités du guide sont
déformées. En effet, a cause des réflexions et réfractions dues aux bords de I'échantillon,
I'extrémité d’un guide d’onde n’est pas identique au reste du guide, ce qui peut ajouter des

pertes (Figure 3.8).

Finalement, les paramétres d’inscription retenus pour les coupleurs directionnels dans la
silice sont : des impulsions de 0,9 pJ, une vitesse de translation de 5 mm/s et 80 points de
passages du faisceau. Le diameétre de la répartition de points est de 6 um (Figure 3.9-a).
Les dimensions de la structure générée par un passage du laser est de ~6 um suivant les
axes Y et Z, elle est de section approximativement circulaire. Le recouvrement latéral et
vertical entre deux passages consécutifs est estimé a 87 %. Les guides d’'onde obtenus ont
une largeur (selon 'axe Y) de 14,5 ym et une hauteur (selon l'axe Z) de 13,5 um. Un
exemple de section transversale observée au microscope optique est représenté a la
Figure 3.9-b.

I I L
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Figure 3.9 : Exemple d'inscription d’un guide d’onde dans la silice F300 avec des impulsions
de 0,9 uJ et une vitesse de translation de 5 mm/s. (a) ensemble de points (80) de passage
du faisceau laser, avec un espacement de 0,6 um entre chaque point. (b) Image au
microscope d’un guide d’onde en vue de cbté (c) image de phase du guide d’onde en vue
de dessus et (d) profile de phase selon la ligne rouge.

Les mesures de phase sur plusieurs guides d’onde inscrits donnent une variation moyenne

de l'indice de réfraction de An = 2,5*103. La variation d’indice de réfraction est [égerement
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plus faible que pour les guides du verre BGG et leur diamétre est plus petit. Les guides
d’'onde dans la silice sont donc plus « faibles », au sens que le confinement de la lumiére
est moindre que pour les guides BGG. Pour un guide d’onde de section circulaire de
diameétre 14,5 uym, d’indice de cceur homogéne n¢= 1,4525 dans un milieu d’indice
ng = 1,45, la longueur d’'onde de coupure est de Ac ~ 1618 nm et I'ouverture numérique est
de ~ 0,085. Un exemple d’'image de phase et de profil de phase d’'un guide d’onde est visible
ala Figure 3.9. La longueur d’onde de coupure des guides dans la silice est bien plus basse
que celle des guides dans le verre FBGG65 de la partie précédente (2838 nm), ce qui
signifie que le confinement du signal a 2850 nm est plus faible.

3.3.2. Coupleur directionnel, caractérisation a 2850 nm

11 coupleurs directionnels ont été inscrits dans I'échantillon de silice F300. Les trajectoires
utilisées sont les mémes que pour les coupleurs inscrits dans le verre FBGG65 (rayon de
courbure de 75 mm). La distance entre les guides d’'onde dans la zone de couplage est de
20 um centre a centre, ou 5,5 ym bord a bord. La plus petite taille des guides permet de les
rapprocher et donc d’avoir des coefficients de couplage plus grands. Les longueurs des

zones de couplage varient entre 0 et 5 mm. La longueur de I'échantillon est de 23 mm.

On mesure la transmission des guides d’onde et des coupleurs avec le montage de la
Figure 3.4. La transmission relative et la transmission totale des coupleurs en fonction de la

longueur de la zone de couplage L. sont montrées a la Figure 3.10.

Les transmissions totales des guides d’ondes droits et des coupleurs sont équivalentes. On
mesure des valeurs entre 52 % et 63 %, suivant les guides d’'onde. On n’a donc a priori pas

de pertes causées par les portions courbées.

La meilleure transmission mesurée a 2850 nm pour un guide d’'onde non couplé est de
63 %. L’'accord modal entre la fibre de collection ou d’injection a été calculé numériquement
a 88 % dans le cas d’un alignement optimal et pour des guides d’onde idéaux a saut d’indice.
Pour chaque mesure, les distances entre le bloc et les fibres d’injection de collection sont
ajustées pour maximiser la transmission. On suppose que la transmission des cavités
Fabry-Perot a I'entrée (ou a la sortie) du guide d’onde est trés proche de 100 %. La
transmission due a la propagation dans le guide d’onde est donc estimée a 81 %. Le guide
d’'onde étant long de 2,3 cm, on estime les pertes de propagation dans le guide a

0,40 dB/cm. D’apreés des mesures de spectre en transmission sur un échantillon de 2 mm
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d’épaisseur, on a une atténuation de 0,25 dB/cm a 2850 nm. L’écart est significatif entre ces
deux valeurs. Les pertes plus importantes mesurées pour les guides d’onde peuvent

provenir du fait que le guidage est faible a 2850 nm (V ~ 1,4).

La valeur maximale de transmission relative des coupleurs est de 91 %. Contrairement au
cas du verre BGG, nous n’atteignons pas un transfert efficace (~99 %) dans le guide d’onde
non injecté. De plus, la dispersion (écart type par rapport a la courbe d’ajustement) des

points est plus importante que dans le cas des guides d’onde dans le verre BGG.
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Figure 3.10 : Résultats de mesures de transmission a 2850 nm de coupleurs directionnels
inscrits dans I’échantillon de silice F300. On a représenté sur le graphique la transmission
totale (cercles, axe de droite) et la transmission relative des entre les deux sorties (losanges,
axe gauche).

Pour déterminer le coefficient de couplage expérimental des coupleurs, on construit dans
un premier temps une courbe de la forme y =sin?(Cx + K) ou C est le coefficient de
couplage au centre du coupleur et K représente la contribution des portions courbées du
coupleur. Les paramétres C et K sont ajustés au mieux pour minimiser I'écart aux valeurs
expérimentales et on obtient € =0,513mm? et K =1,14, avec un coefficient de
détermination R = 0,9244 (courbe bleue en trait discontinu a la Figure 3.10). Le facteur de
fiabilité est moins bon que dans le cas des coupleurs dans le BGG, a cause d’une dispersion

des points expérimentaux plus importante.

On a construit une seconde courbe avec des paramétres supplémentaires pour ajuster
I'amplitude et le décalage vertical : y = sin?(Cx + K) * A + B. C’est une maniére simple de
décrire I'évolution du transfert de puissance d’un guide a I'autre dans le cas ou un transfert

total n’est pas atteint. On trouve cette fois-ci un coefficient de couplage € = 0,525, K = 1,07,
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une amplitude A = 0,843 et un décalage B = 0,0456. Le coefficient de détermination est

légérement meilleur qu’avec la courbe précédente, avec R = 0,9631.

Les deux courbes d’'ajustement donnent des coefficients de couplage relativement proches.
Le coefficient de couplage calculé d’aprés I'équation (9), pour deux guides d’onde de section
circulaire, de rayon a = 7,25 um, séparés de 20 um (centre a centre), d’'indice nc = 1,4525,
dans un milieu d’indice ng=1,45, le coefficient de couplage a A =2850nm est
C: = 0,488 mm?, soit 95 % de la valeur déterminée avec la premiére courbe d’ajustement et
93 % de la valeur déterminée avec la seconde courbe d’ajustement. L’accord avec la théorie
n’est pas aussi bon que pour le cas des coupleurs BGG, mais les valeurs de coefficient de
couplage trouvées expérimentalement sont tout de méme vraisemblables par rapport aux

mesures des caractéristiques des guides d’'onde.

Le fait qu’on n’ait une faible efficacité de transfert (91 %) est peut-étre di a la qualité des
guides d’onde (plus de défauts dans la silice que dans le BGG). Les variations de conditions
d’exposition peuvent faire varier sensiblement les caractéristiques d’'un guide d’onde. Aussi,
la qualité de surface de I'échantillon (salle, rayée) durant l'inscription des guides peut
engendrer des défauts, visibles au microscope en lumiére blanche et sur les images de
phase (points du guide ou la variation d’indice de réfraction n’est pas réguliére). Pour un
transfert complet de puissance, les constantes de propagation des modes doivent étre
identiques [121,124]. Si les guides d’onde ont des défauts, c’est-a-dire qu’ils ne sont pas
identiques, le transfert total de puissance dans un guide et dans l'autre ne sera pas possible.
Un couplage trop fort, avec des guides d’onde trop proches, peut aussi conduire a un
transfert de puissance incomplet entre les deux branches [124,126]. Dans ce dernier cas,
I'existence de deux modes couplés est discutable et il est préférable de considérer les

« super-modes » des deux guides d’'onde, vus comme une seule structure.

3.4. Caractérisation des coupleurs avec un continuum

Nous venons de caractériser les guides d’'ondes et coupleurs inscrits dans les verres BGG
et silice avec une source monochromatique a 2850 nm. Nous allons maintenant observer le
comportement des coupleurs directionnels en fonction de la longueur d’onde, a l'aide d’'une
source laser supercontinuum émettant dans l'infrarouge moyen entre 2,1 et 4,2 um. Pour

un méme guide d'onde, plus la longueur d'onde d’'un mode augmente, plus la partie
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évanescente s’étend loin du cceur. On s’attend donc a avoir un couplage plus fort pour des

grandes longueurs d’onde.

3.4.1. Montage et protocole expérimental

Pour étudier la réponse en longueur d’'onde des coupleurs dans nos échantillons, nous
disposons d’'une source laser fibrée supercontinuum (Le Verre Fluoré Targazh) et d’'un
analyseur de spectre optique sensible de 1,9 a 5,5 um (Yokogawa AQ6376), qui permet de
détecter de faibles signaux et d’avoir une bonne sensibilité en longueur d’onde. Le schéma
du montage est visible a la Figure 3.11, la source ne pouvant pas directement étre injectée
dans les coupleurs des blocs de verre, on utilise deux lentilles de ZnSe pour collimater et
focaliser le faisceau dans une fibre de verre fluorozirconate (Le Verre Fluoré ND7, diamétre
du coeur de 14,8 uym, O.N. de 0,12) qui a une longueur d’'onde de coupure d’environ
2350 nm. La source ayant un spectre large, la dispersion chromatique des lentilles rend
l'injection compléte du signal impossible. L’injection dans la premiére fibre est faite de sorte
a maximiser la puissance moyenne sur un détecteur a thermopile (Gentec XLP12) a la sortie
de la fibre, fixée sur des platines de translation a 3 axes (Thorlabs MAX313D). Il est
important de maintenir cette injection constante tout au long de I'expérience pour ne pas

modifier le spectre du signal pendant les mesures.

I-1 L2 Echantillon de verre avec coupleurs

Fibre
Supercontinuum ‘
<

Fibre
monomode
monomode

- Analyseur de

1,5-4,2 um

1 Injection

spectre

- —— Collection

Figure 3.11 : Schéma du montage pour la caractérisation des coupleurs dans les verres
BGG et silice avec un spectre large dans l'infrarouge moyen (1,5 a 4,2 ym) et un analyseur
de spectre optique.

Le signal est ensuite injecté dans un guide d’onde du bloc de verre (silice ou BGG) et le
signal est collecté par une fibre identique a la fibre d’injection. La fibre de collection est
connectée a lanalyseur de spectre qui enregistre un spectre en dBm (P[dBm] =

—10log (P[mW1])) en fonction de la longueur d’'onde avec une résolution de 2 nm.
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3.4.2. Coupleurs dans le verre BGG

On a représenté les spectres collectés a la sortie d’'un guide d’'onde isolé et aux sorties des
guides A et B d’un coupleur (injection du signal dans le guide A) a la Figure 3.12-a. On
remarque entre 2,5 et 2,8 ym des raies d’absorption qui correspondent a 'lhumidité présente
dans I'appareil de mesure. Ces raies sont identiques sur chaque spectre et on peut donc

s’en affranchir en faisant le ratio d’'un spectre avec 'autre.

On remarque sur chaque spectre différentes modulations, qui correspondent aux
transmissions des cavités formées entre la fibre d’injection et la face d’entrée du bloc de
verre (notée F.P. 1) et entre la face de sortie du bloc et la fibre de collection (notée F.P. 2).
Pendant les mesures, la fibre d’injection était placée a environ 20 um du bloc tandis que la
fibre de collection était placée a environ 200 um, ce qui expligue que les modulations liées
a la deuxiéme cavité soient plus rapides et de plus faible amplitude (cf. Annexe : Cavité
Fabry-Perot entre deux guides d’ondes). On voit qu’a cause des interférences produites par
les cavités en entrée et en sortie de I'échantillon, la courbe est fortement modulée. Il est
difficile de conclure sur la différence de transmission intrinséque entre un coupleur et un

guide d’onde seul.
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Figure 3.12 : (a) Spectres bruts en transmission des sorties des guides A et B d’un coupleur
directionnel et d’un guide d’onde isolé dans [I'échantillon FBGG65. (b) Spectre de
transmission relative de la branche B du coupleur avec application d’un filtre coupant les
hautes fréquences.

Pour connaitre le rapport de puissance transférée dans la branche B du coupleur, on fait le
rapport des puissances (en mW) des guides A et B par rapport & la somme des puissances
en sortie du coupleur, en fonction de la longueur d’onde. Cette opération permet d’éliminer

la contribution des raies de I'eau et des modulations dues a la cavité F.P. 1, parce que la
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fibre d’injection n’est pas déplacée entre les mesures des spectres des sorties A et B. Sion
fait le rapport des sorties A et B par rapport a la puissance de sortie d’'un guide d’onde isolé,
on obtient un spectre similaire, mais avec les modulations (du type de celles de la courbe
grise a la Figure 3.12-a) parce que la position de la fibre par rapport au bloc n’est pas la

méme et il y trés peu de chance pour que les interférences produites soient les mémes.

La courbe de transmission relative de la sortie de la branche A du coupleur est représentée
a la Figure 3.12-b en rouge. On peut voir que les modulations dues a la cavité F.P. 1 sont
bien réduites et on observe toujours les petites modulations dues a la cavité F.P. 2. Le fait
gue ces petites modulations aient une petite période (en 1/)) par rapport a I'évolution globale
de la courbe permet de les distinguer aisément avec une analyse de Fourier. Pour faciliter
la visualisation et I'exploitation des résultats, on a donc appliqué un filtre numérique coupant
les hautes fréquences pour les éliminer les modulations rapides (courbe bleue sur la
Figure 3.12-b). Toutes les courbes de transmission relative qu’on présentera dans la suite

de cette partie auront subi ce traitement numérique pour éliminer les hautes fréquences.

Dans I'échantillon FBGG65, deux coupleurs directionnels ont été testés. Pour chacun des
coupleurs, la fibre d’injection était couplée avec I'entrée de la branche A du coupleur. Les
transmissions relatives des branches A et B des coupleurs pour lesquels la longueur de
couplage (Lc) est de 4 et 5 mm en fonction de la longueur d’'onde sont montrées a la Figure
3.13.
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Figure 3.13 : Courbes de transmission relative (filtrés) en fonction de la longueur d’onde des
branches A et B de deux coupleurs dans I’échantillon FBGGG65 : coupleur avec une longueur
de couplage de (a) 4 mm et (b) 5 mm. Injection systématique dans la branche A.
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Pour le 1¢ coupleur (L. =4 mm), le ratio de puissance transférée atteint un maximum de
~99 % pour une longueur d’'onde de 2753 nm, puis diminue pour atteindre un minimum de
~7 % a 4095 nm. Le fait qu’on ne retombe pas a 1 % (ou moins) peut étre expliqué par le
fait que le transfert de puissance totale est impossible a cause du recouvrement trop
important entre les modes [124,126]. Pour le 2°™ coupleur (Lc=5 mm), le ratio de
puissance transférée atteint un maximum de ~84 % a 2584 nm, puis diminue jusqu’a
atteindre ~1 %. On aurait pu s’attendre a un transfert plus important que 84 % pour le 2°¢me
coupleur, mais il semble, comme on 'avait remarqué avec les mesures a 2850 nm, que ce
coupleur soit défectueux. Un défaut dans le guide B de ce coupleur pourrait expliquer que
'amplitude de I'échange de puissance soit réduite pour A ~2580 nm et qu'il ait des pertes

importantes a plus grande longueur d’onde.

Globalement, I'évolution de la répartition de la puissance entre les branches des coupleurs
en fonction de la longueur d’onde indique bien que le coefficient de couplage augmente
avec la longueur d’'onde. Pour les plus grandes longueurs d’onde, le comportement est
différent pour les deux coupleurs. Il y a peut-étre des variations de puissance plus

importantes pour ces longueurs d’onde qui sont a la limite du spectre de la source.

3.4.3. Coupleurs dans le verre de silice

Dans I'échantillon de silice F300, deux coupleurs directionnels ont été testés. Pour chacun
des coupleurs, la fibre d’injection était couplée avec I'entrée de la branche A du coupleur.
Les transmissions relatives des branches A et B des coupleurs pour lesquels la longueur de
couplage (Lc) est de 1 et 5 mm en fonction de la longueur d’'onde sont montrées a la
Figure 3.14.
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Figure 3.14 : Courbes de transmission relative (filtrés) en fonction de la longueur d’onde des
branches A et B de deux coupleurs dans I'échantillon de silice F300 : coupleur avec une
longueur de couplage de (a) 1 mm et de (b) 5 mm. Les parties grisées sont apres la coupure
multiphonon de la silice, ou l'absorption est forte, ce qui doit affecter au final le
comportement et efficacité de transfert énergétique entre les branches du coupleur.

Pour le premier coupleur (Lc =1 mm), le ratio atteint un maximum d’environ 90 % vers
2850 nm. L’évolution du ratio n’est pas aussi réguliére que sur les coupleurs BGG,
probablement a cause de défauts. Pour le 2°™ coupleur (L. =5 mm), le ratio atteint un
minimum de 6 % (94 % pour le guide A) & 2520 nm et remonte a 79 % a 3220 nm. Dans les
deux cas, le comportement semble changer au-dela de 3,5 um, qui est la limite de
transparence de la silice. Sur les spectres bruts, la puissance totale en sortie des coupleurs

est inférieure a -30 dBm au-dela de 3,5 um.

De 2100 a 3500 nm, les courbes de transmission relative semblent témoigner d’'une
évolution croissante du coefficient de couplage avec la longueur d’onde. On remarque aussi
gue la distribution de puissance entre les deux modes évolue plus rapidement avec la
longueur d’'onde pour le 2¢™ coupleur, parce qu'il a une plus grande longueur d’interaction.
Plus la longueur d’interaction est grande, plus la sensibilité en longueur d’'onde du coupleur

est importante.

Comme pour les expériences a 2850 nm, les résultats avec la source large et les coupleurs
dans la silice montrent une efficacité de couplage plus faible que pour les coupleurs dans le
verre BGG, ce qui, comme on I'a déja supposé, est peut-étre di aux défauts des guides

d’'ondes et au coefficient de couplage trop important des coupleurs dans la silice.

3.4.4. Modéle analytique des coupleurs

En nous basant sur la théorie des modes couplés qu’on a décrite a la partie 3.1.1, nous
avons voulu vérifier si on pouvait reproduire les résultats expérimentaux du comportement
des coupleurs en fonction de la longueur d’'onde. On utilise pour cela les données des
mesures de variation d’indice de réfraction et on suppose encore une fois que les guides
d’'onde sont de section circulaire et d’indice de réfraction homogéne et invariant avec la

longueur d’onde.

On commence par calculer les coefficients de couplage en fonction de la longueur d’onde

et de la distance séparant les guides d’onde couplés dans les verres de BGG et de silice
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avec I'équation (9). On a besoin de la dépendance en distance pour prendre en compte la
contribution des parties courbées des coupleurs. Le coefficient de couplage en fonction de
la longueur d’'onde a une distance fixée est représenté en vert a la Figure 3.15 pour chaque
matériau. Pour le cas du BGG (a), la distance est fixée a 25 um, et pour le cas de la silice
(b), la distance est fixée a 20 um. Les transmissions relatives des branches non injectées
des coupleurs sont calculées d’aprés I'équation (12). Les courbes obtenues sont

représentées en bleu a la Figure 3.15.

Dans les deux cas, la courbe théorique ne correspond pas aux données expérimentales.
Néanmoins, I'écart pour les petites longueurs d’'onde est relativement faible et la courbe
théorique suit I'évolution de la courbe expérimentale. Pour les plus grandes longueurs
d’'onde, I'écart est de plus en plus grand. Dans le cas du BGG, le coefficient de couplage
est croissant sur toute la gamme de longueurs d’onde explorées, mais son taux de
croissance diminue visiblement aprés 3 pum. Si on continue le calcul au-dela de 4,2 um, on
constate qu’il atteint un maximum d’environ 0,47 mm™ a 4,5 ym puis qu'il diminue aprés.
Dans le cas de la silice, le coefficient de couplage est croissant jusqu’a atteindre un

maximum de ~0,49 mm™ & 2,83 um, puis diminue apres.

1.0 — 0.5 1.0 T T T T T T -1 0.50
(b) . o
g e
0.8 e 0.8 - 0.45 2
e 043 2 045 a
2 , 8 = X A
L o6~ § E 0.6 - 040 &
c o = \ o
g2 | ~038 3 g
2 a ¢ 35 @
® . d ol —
i —02g & . . 3
0.2 ---- Cp-B BGG 4mm (exp.)| 3 0.2 e CP-B Sitice Smm (exp.)l_ .30 3.
—— modélisation L o LN — Elisation —
0.0 —— Coeff. coup. modéle i | o1 0.0l L —— Coeff. coup. modéle
2500 3000 3500 4000 2400 2800 3200 3600
Longueur d'onde [nm] Longueur d'onde [nm]

Figure 3.15 : Modélisation du ratio de transfert (axe de gauche) et du coefficient de couplage
(axe de droite) pour (a) un coupleur directionnel dans le verre de BGG (L. = 4 mm) et (b) un
coupleur directionnel dans le verre de silice (Lc =5 mm). Sur chaque graphe les données
expérimentales sont représentées en rouge.

Le passage par maximum puis la diminution du coefficient de couplage calculé d’aprés
I'équation (9) montre les limitations du modéle. On s’attend au contraire que le recouvrement
entre les modes des guides d’onde soit plus grand a mesures que la longueur d’'onde

augmente, puisque I'extension des modes dans la gaine augmente avec la longueur d’onde.
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D’autre part, a fort couplage, I'hypothése de I'indépendance des modes couplés n’est plus

valide et la notion de coefficient de couplage est discutable.

Une autre source d’écart entre notre modeéle et 'expérience est le fait qu'on ne connait pas
précisément les caractéristiques des guides d’onde. La distribution réelle d’indice de
réfraction n’est pas connue précisément et l'indice de réfraction en fonction de la longueur

d’'onde n’a pas été mesuré non plus.

3.5. Modéle numérique des coupleurs

Dans cette partie, nous faisons une analyse des coupleurs directionnels avec un outil
numérique qui permet de simuler la propagation de la lumiere dans une structure définie en
résolvant les équations de Maxwell. Les calculs sont faits grace au logiciel LUMERICAL. Le
but est de comparer les résultats de ces simulations avec les résultats expérimentaux et le
modéle analytiqgue développé précédemment sur les coupleurs directionnels inscrits par
laser femtoseconde. Les calculs demandent de bonnes capacités de calcul, et comme nous
étions assez limités de ce coté, les simulations prennent beaucoup de temps. Nous nous

sommes donc limités au cas des coupleurs dans le verre BGG.

3.5.1. Présentation de la méthode

On utilise le produit MODE de LUMERICAL, qui permet notamment de faire des calculs de
propagation d’onde électromagnétique dans des structures planaires d’optique intégrée. La
résolution des équations de Maxwell est faite par une méthode de calcul de différences
finies dans le domaine temporel (FDTD). Le programme réduit une structure en 3
dimensions définie par l'utilisateur en une structure en 2 dimensions, définissant un indice
effectif en chaque point du plan. L’avantage de cette méthode est qu’elle nécessite
beaucoup moins de ressources de calcul qu’une résolution en 3D. Ce qui nous permet

d’étudier le comportement d’une structure en faisant varier différents parametres.

En contrepartie, les résultats donnés par ce solveur ne sont pertinents que si la structure

définie par l'utilisateur est & géométrie planaire, c’est-a-dire, par exemple, pour des guides
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d'onde de section rectangulaire contenus dans un plan. Ce n’est pas le cas pour nos

coupleurs dont les guides d’onde sont de section circulaire.

On choisit donc d’approximer les guides d’onde inscrits par laser femtoseconde par des
guides d’onde de section carrée et d’indice de réfraction homogéne. Les résultats ne seront
donc pas quantitatifs mais des comportements globaux pourront étre extraits. On fixe I'indice
de réfraction en se basant sur les mesures de An. La longueur du cété du carré est choisie
de sorte que l'indice effectif du guide d’onde carré soit le méme que celui d’'un guide d’onde
de section circulaire, de diamétre de 21,2 um et An de 3*10° pour les guides d’'onde dans
le verre de BGG. On a donc des guides d’'onde de section carrées de 18 uym de céte, d’indice

n. = 1,703, dans un milieu d’indice nn, = 1,7.

On a abordé le probléme de deux fagcons. On a commencé par fixer les paramétres
géomeétriques pour varier la longueur d’'onde, ce qui permet de déterminer un coefficient de
couplage en fonction de la longueur d’'onde. On a ensuite fait varier la longueur de couplage
dans un cas de faible couplage (petite longueur d’'onde) d’'une part et dans un cas de fort
couplage (grande longueur d’onde) d’autre part, pour étudier I'efficacité de I'échange de

puissance entre les deux guides d’onde dans chacun des cas.

3.5.2. Variation de la lonqueur d’'onde

On commence par concevoir le coupleur : on place deux guides d’onde de section carrée
dans un milieu d’'indice ny, = 1,7 (BGG) tel que montré a la Figure 3.16. L’espacement entre
les centres des deux guides d’'onde est de 25 um. On place la source (continue, polarisée
selon Y) sur I'entrée du guide d’onde A. Le guide A est plus long que le B de 0,5 mm pour
ne pas géner linjection. La source est définie automatiquement par le programme comme
le mode fondamental du guide d’onde sur lequel elle est placée. Deux exemples de profils

de champ électrique des modes sont montrés a la Figure 3.17 pour 2,8 et 4,2 um.

Source
(TE)

5 mm

Figure 3.16 : Schéma de la construction du coupleur dans le logiciel de calcul numérique.
La conception se fait dans un environnement 3D. Les guides d’onde sont constitués d’un
coeur rectangulaire d’indice n. = 1,703 et le milieu autour est un diélectrique d’indice n = 1,7.
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Pour observer I'évolution de la puissance portée par chacun des guides d’onde en fonction
de la distance parcourue dans le coupleur, on enregistre les caractéristiques du champ
électrique sur I'ensemble du coupleur a la fin de la simulation. Huit simulations ont été
réalisées avec cette géométrie, en faisant varier la longueur d’'onde de la source de 2,8 a

4,2 um par pas de 0,2 um.
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Figure 3.17 : Profils des champs électriques (normalisés) des modes de la source selon
I'axe Y pour deux longueurs d’onde : 2,8 et 4,2 um. Dans le premier cas, on est proche de
la coupure (V~2,4) et dans le deuxiéme cas on a un confinement moins fort (V~1,6).

On analyse les résultats en calculant la norme du vecteur de Poynting en chaque point des
simulations. Deux exemples d’images obtenues sont montrés a la Figure 3.18, pour les
longueurs d’onde 2,8 et 4,2 um. En observant simplement ces images, on constate que la
période spatiale d’échange de puissance entre les deux branches du coupleur est plus

courte pour la deuxieme image, car le recouvrement des modes est plus important.
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Figure 3.18 : Exemples d’images d’intensité du vecteur de Poynting le long du coupleur

directionnel pour (a) une source a 2,8 um et (b) une source a 4,2 um. Les rectangles bleus
représentent les guides d’onde.
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Figure 3.19: Profils de puissance (normalisés) du coupleur quand la puissance est
équirépartie entre les deux branches (ligne continu rouge) et des modes guides d’onde
indépendants (ligne pointillée noire) pour les longueurs d’onde de (a) 2,8 um et (b) 4,2 pm.

On peut extraire des données les profils des modes du coupleur en fonction de la longueur
d’onde et les comparer aux modes des guides d’onde isolés. On peut ainsi vérifier la validité
de I'hypothése de l'indépendance des modes dans la théorie des modes couplés utilisée
dans les parties précédentes. Les profils en puissance (normalisés) des modes du coupleur
et des modes des guides d’onde indépendants sont montrés a la Figure 3.19 pour 2,8 et
4,2 um. A 2,8 um la différence entre les deux profils est faible (écart de puissance au centre
de 0,1 u.a.), tandis qu’a 4,2 um la différence est plus significative (écart de puissance au
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centre de 0,2 et différence de largeur perceptible). On en conclut que dans le second cas

notre modéle de modes couplés ne peut pas donner de résultat précis.

Pour déterminer le ratio de puissance dans le mode du guide d’onde B en fonction de la
distance, on calcule pour chaque incrément (en X selon la direction de propagation) le
rapport Ps/(Pa+Pg), P; étant la puissance dans le guide i = A ou B. On obtient une courbe
(Figure 3.20) qui nous permet de déterminer un coefficient de couplage en ajustant une
courbe en sin?(C*x + K) *a + b, ol C est le coefficient de couplage et a 'amplitude du

ratio d’échange.
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Figure 3.20 : Détermination de la répartition de puissance entre les branches du coupleur
en fonction de la distance x. Les points de la courbe rouge sont calculés grace aux profils
de puissance de la simulation. La courbe en pointillés bleus est une fonction en sin?,
représentant I'échange de puissance entre les deux guides, permettant de déterminer un
coefficient de couplage (ici 0,33 mm™).

On détermine la courbe de transmission relative et le coefficient de couplage pour chaque
longueur d’'onde testée et on obtient la courbe (cercles rouges) de la Figure 3.21-a. On
obtient une courbe similaire & celle calculée pour le méme intervalle de longueur d’onde
avec le modeéle de la partie 3.4.4, mais avec des valeurs supérieures : dans le cas de la
simulation numérique on trouve les coefficients de couplage Cnum(2,8 pm)~0,33 mm™ et
Cnum.(4,2 um)~0,54 mm* tandis que le modéle analytique donne Canayytique(2,8 1tm)~0,28 mm-
1 et Canaytique (4,2 pm)~0,46 mm-™.

On peut approximer les coefficients de couplage en fonction de la longueur d’'onde (données
issues des simulations) par un polynéme de degré 2 (courbe bleue), et on utilise cette
courbe pour construire une courbe de transmission relative d’un coupleur d’'une longueur

donnée. On a construit cette courbe pour un coupleur avec une longueur de couplage de
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4 mm (courbe noire en pointillée a la Figure 3.21-b) et on la compare avec la courbe
expérimentale (ligne bleue) du coupleur (L. =4 mm) dans le verre BGG. Pour construire
cette courbe, on n’a pas pris en compte les parties courbées du coupleur puisqu’on ne
connait pas la dépendance du coefficient de couplage avec la distance. Pour compenser,
on peut remplacer la longueur L. par une longueur effective de couplage. On a construit la
courbe en rouge avec Lett = 4,95 mm, de sorte qu’elle coincide avec la courbe expérimentale
entre 2,7 et 3,2 um. Une longueur effective de 4,95 mm pour un tel coupleur n’est pas
aberrante, car d’apreés les résultats des mesures avec la source a 2850 nm (partie 3.2.2),

on peut déterminer une longueur effective de 5,65 mm (pour Lc = 4 mm).
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Figure 3.21 : (a) Coefficients de couplage déterminés par les simulations numériques et
courbe d’ajustement par un polyndme de degré 2. (b) Calcul de la transmission relative d’un
coupleur en fonction de la longueur donde et comparaison avec des données
expérimentales dans le verre BGG pour une longueur de couplage de 4 mm.

3.5.3. Comparaison entre un couplage faible et un couplage fort

Dans cette partie, on cherche a montrer que 'amplitude d’échange d’énergie baisse quand
le couplage entre les guides d’onde est fort. On va en particulier utiliser le cas d’'un coupleur
équivalent a ceux inscrits dans le verre BGG et on va comparer le cas d’une utilisation a
2,8 um, avec un mode relativement bien confiné, au cas d’'une utilisation a 4,2 um, avec une

partie évanescente du mode qui s’étend plus en dehors des limites du cceur.

On construit dans le logiciel un coupleur du méme type qu’a la partie précédente, mais en
ajoutant en plus des portions courbées d’un rayon de courbure de 75 mm, utiles pour
séparer spatialement et donc mieux distinguer les modes des deux guides d’onde. Ainsi, a

la position maximale de propagation le long de simulation, les modes de chacun des deux
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bras présentent un recouvrement spatial completement négligeable. Le schéma de la
géométrie du coupleur est présenté a la Figure 3.22. Comme dans les simulations
précédentes, on enregistre les caractéristiques du champ électromagnétique en chaque

point de la simulation.

! 25 pym

Source

>
X <
Yl 2,5 mm

Figure 3.22 : Schéma de la construction du coupleur dans le logiciel de calcul numérique.
On utilise maintenant des portions courbées (R = 75 mm).

Pour les deux longueurs d’onde, on fait varier la longueur de couplage pour trouver la
distance L. a laquelle on a le maximum de transmission dans le guide B (a partir de I'entrée

du guide A dans lequel I'énergie est initialement injectée). Les deux configurations sont

montrées a la Figure 3.23.

Figure 3.23 : Exemples d’images d’intensité du vecteur de Poynting le long du coupleur
directionnel pour (a) une source a 2,8 um et (b) une source a 4,2 um. Les parties courbées
des guides d’onde (portions d’arc de cercle) sont comprises entre X =0 et X =2,5 mm.

Pour calculer le ratio de puissance dans le guide B, on s’intéresse au profil de puissance a
la fin du coupleur (& X = 2,5 mm). A ce niveau du coupleur, la distance entre les guides

d’'onde est d’environ 100 um, ce qui est suffisant pour distinguer les deux modes. Des
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exemples de profils de puissance sont montrés a la Figure 3.24-a (A =2,8 um) et a la

Figure 3.25-a (A = 4,2 um).
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Figure 3.24 : (a) Profils de puissance (selon Y) en sortie de coupleur pour différentes
longueurs de couplage, en utilisant une source a 2,8 pm, initialement injectée dans le guide
A situé du coté des Y positifs. (b) Ratio de puissance Pg/(Pa+Pg) (cercles rouges) en fonction
de la longueur de couplage et ajustement par une courbe en sin? (ligne bleue).
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Figure 3.25: (a) Profils de puissance (selon Y) en sortie de coupleur pour différentes
longueurs de couplage, en utilisant une source a 4,2 um , initialement injectée dans le guide
A situé du coté des Y positifs. (b) Ratio de puissance Pg/(Pa+Pg) (cercles rouges) en fonction
de la longueur de couplage et ajustement par une courbe en sin? (ligne bleue).

Gréace a ces profils, on peut déterminer le rapport Pg/(Pa+Pg) en fonction de la longueur de
couplage. Les résultats sont montrés sur les graphiques a la Figure 3.24-b (A = 2,8 um) et
a la Figure 3.25-b (L =4,2 ym). On ajuste les parametres d’'une courbe de la forme.
sin?(C * x + K) * a + b pour passer au mieux par tous les points (ligne bleue). On remarque
qgue dans le premier cas, avec un coefficient de couplage de 0,33 mm?, on atteint une

transmission relative supérieure a 99 % alors quand dans le deuxieme cas, avec un
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coefficient de couplage de 0,54 mm?, on atteint au maximum ~94 %. Ces résultats sont
cohérents avec les observations expérimentales dans le verre BGG : maximum de transfert
de ~99 % a 2750 nm et maximum de 93 % a 4120 nm (cf. Figure 3.13).

On peut vérifier la conservation de I'énergie le long des guides d’onde (sur une portion
droite) dans la simulation numérique. A une longueur d’'onde de 2,8 um, on trouve une
bonne conservation de I'énergie, avec une atténuation trés faible de -3,7.10° dB/km. A
4,2 um, les pertes sont significatives, on mesure une atténuation de 0,56 dB/cm, qui peut

étre dues au fait que le guidage est faible a cette longueur d’onde.

3.6. Discussion et conclusion

Dans ce chapitre, nous avons rapporté l'inscription par laser femtoseconde de guides
d’'onde de section circulaire et de coupleurs directionnels pour I'infrarouge moyen dans un
échantillon de verre BGG ainsi que dans un échantillon de silice. Les dispositifs ont été
testés avec une source monochromatique a une longueur d’onde de 2850 nm ainsi qu’avec

une source a spectre large émettant entre 2,1 et 4,2 um.

Dans I'échantillon verre BGG purifié en OH, on a pu produire des guides d’'onde avec un An
d’environ 3.10° et d’'un diamétre de 21,2 um. Les mesures de transmission sur des guides
constitués de portions d’arcs de cercle ont montré que les pertes dues a la courbure étaient
négligeables pour des rayons supérieurs a 60 mm pour une longueur d’onde de 2850 nm.
Les pertes de propagation dans les guides d'onde a 2850 nm ont été estimées a
1,54 dB/cm. Ces pertes proviennent principalement de I'absorption du verre (1,34 dB/cm),

causées par les impuretés OH.

Les guides d’onde inscrits dans la silice ont un An de 2,5.107 et un diamétre de 14,5 um la
taille des guides d’'onde et le An des guides dans la silice ont été restreints pour éviter la
formation de fissures le long des structures. Nous pensons que ces fissures sont dues a la
densification de la silice induite par lirradiation par laser femtoseconde. Il a en effet été
démontré que les modifications de type | dans la silice sont corrélées avec la densification
locale de la structure [69,71]. Les pertes de propagation dans les guides d’onde a 2850 nm
ont été estimées a 0,25 dB/cm, ce qui est bien moins que dans le cas du BGG, car la

purification en OH de la silice est meilleure.
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Plusieurs coupleurs directionnels, constitués de deux guides courbés chacun, ont été
inscrits dans les échantillons de BGG et de silice. A 2850 nm, le comportement des
coupleurs est en bon accord avec les prédictions théoriques dans le cas du BGG, avec,
pour un des coupleurs, un transfert de ~99 % de I'énergie dans le guide d’onde non injecté.
Dans le cas de la silice, les données expérimentales sont plus dispersées par rapport aux
prédictions et le transfert d’énergie dans le guide d’'onde non injecté atteint au maximum
91 %. Ces écarts a la théorie peuvent s’expliquer par la présence de défauts d’inscription
plus nombreux et un recouvrement plus important des modes, empéchant le transfert total

de I'énergie entre les modes.

Les tests menés avec la source étendue ont montré le fonctionnement de 2,1 & 4,2 um pour
les coupleurs dans le BGG et de 2,1 a 3,5 um pour les coupleurs dans la silice. On a observé
dans le cas d’un coupleur dans le BGG une amplitude réduite de I'échange d’énergie entre
les modes pour les plus grandes longueurs d’'onde (~4 um), a cause du recouvrement
important entre les modes. Cette explication est supportée par des simulations numériques.
Dans le cas de la silice, 'amplitude de I'échange est moins importante que dans le verre
BGG, a la fois a cause du fort couplage entre les guides d’onde et défauts survenus lors de

l'inscription.

En résumé, nous rapportons ici la fabrication de premiers dispositifs pour linfrarouge
moyen, inscrits par laser femtoseconde dans des verres BGG et un verre de silice. Les
coupleurs ont été testés sur une large gamme de longueurs d’onde, de 2,1 a 4,2 um pour
le BGG et de 2,1 & 3,5 ym. Les guides d’ondes dans le verre BGG ont des pertes plus
importantes que dans la silice a cause de la purification qu'il reste a améliorer. Pour des
longueurs d’onde inférieures a 3,5 um, des dispositifs sont envisageables dans le BGG et
la silice, mais la densification de la silice entraine des contraintes qui fragilisent les
structures. Au-dela de 3,5 um, I'absorption de la silice est trop importante et le verre BGG

devient particulierement intéressant.
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Chapitre 4 : Inscription dans les verres GGBK-Ag

L’idée de l'utilisation de l'argent pour sa sensibilit¢ a la lumiére ne date pas d’hier. La
photographie, depuis ses débuts au XIX® siécle, utilise des cristaux d’halogénures d’argent
qui forment des atomes ou des agrégats d’argent aprés I'absorption de photons. Dans les
verres, I'ajout d’argent en petite quantité, notamment sous forme d’oxyde d’argent dans les
verres d'oxydes, apporte des propriétés spécifiques a l'argent via, entre autre, la
structuration par laser femtoseconde. Le faisceau laser intense permet la formation et la
diffusion d’ions, d’atomes et d’agrégats d’argent qui peuvent persister aprés lirradiation.
Ces différentes especes d’argent ont de remarquables propriétés de fluorescence et
peuvent engendrer de la génération de second harmonique. On peut aussi observer, a partir
des agrégats d’argent, la formation de nanoparticules métalliques d’argent qui aménent
d’intenses résonances de plasmons de surface. Ces propriétés induites par inscription par
impulsions ultra courtes, spécifiques a I'argent, ont été rapportées dans plusieurs verres
d’oxydes tels que : différents types de verres de phosphates [86,127-130], des verres de

silicates [131] et des verres d’oxydes de métaux lourds [89].

Nous nous demandons donc si on peut obtenir les mémes propriétés dans des verres a
base d’oxydes de baryum, de gallium, de germanium et de potassium dopés a l'argent
(GGBK-Ag). Dans ce chapitre, nous montrons qu'avec des paramétres particuliers
d’inscription avec des impulsions d’un laser femtoseconde, on peut induire dans ces verres
de la fluorescence, de la génération de second harmonique et des résonances de plasmons

de surface, en plus d’'un changement d’'indice de réfraction positif.

4.1. Présentation du verre GGBK-Ag

4.1.1. Composition étudiée

Le verre étudié dans cette partie, qu’on note GGBK-Ag, est un dérivé des verres BGG,
notamment étudié vis-a-vis du fibrage [29,30]. La fabrication des échantillons est décrite a

la section 1.2.2. et leur composition est indiquée ci-dessous :

GGBK-Ag: 99 [28 Gax03 + 37 GeO2 + 23 BaO + 12 K20] + 1 Ag20
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En plus des oxydes de baryum, germanium et gallium, un des constituants principaux de ce
verre est 'oxyde de potassium, présent a hauteur de 12 % molaire. L’ajout de potassium a
pour effet de baisser la température de transition vitreuse du verre (d’environ 30 °C) et de
baisser sa viscosité au point de ramollissement, ce qui permet d’abaisser la température de
fiborage et donc de se placer a une température plus éloignée de la température de
cristallisation [40]. Malgré des problemes de cristallisation de surface lors d’essais de
fibrage conventionnels, un verre de composition proche de celle étudiée dans ce chapitre a
été fibré avec succes grace a une méthode spéciale de fibrage [29].

Le verre étudié dans ce chapitre contient aussi 1 % molaire d’'oxyde d’argent, Ag-O, ce qui
apporte de nouvelles propriétés de luminescence et modifie les processus d’interaction
laser-matiére et la réponse du matériau a I'irradiation par laser femtoseconde. En plus des
types |, Il et Ill, on peut obtenir de nouvelles propriétés par structuration laser, notamment
dans des verres de phosphates : fluorescence, variation d’'indice de réfraction spécifique,
génération de second harmonique et dans certain cas résonances de plasmons de surface
associées a des nanoparticules d’argent [86—-88,132]. Dans ce chapitre, nous cherchons a

savoir si on peut avoir une photosensibilité similaire dans le verre GGBK-Ag.

4.1.2. Spectroscopie de I'argent

L’insertion d’ions argent dans une matrice de verre d’'oxydes apporte de remarquables
propriétés d’absorption et de luminescence. L’état dans lequel se trouve I'argent et son
environnement a une importance déterminante sur ces propriétés. Des analyses de
spectres d’absorption et d’émission, et 'assignement des bandes aux différentes espéces
d’argent dans des matrices de verres phosphates peuvent étre trouvées dans les
références [88,133].

L’argent peut se trouver a I'état d’'ion Ag* isolé, dissous dans le verre, et/ou a I'état de paires
Ag*-Ag®. Les énergies des transitions optiques varient avec I'environnement de I'ion et donc
avec la composition du verre. La concentration en argent joue également dans le poids
relatif d’éléments argent isolés (Ag*) ou sous forme de paires (Ag*Ag®). Ainsi, la
concentration en argent influence la spectroscopie associée du verre vierge (non irradié par
laser), puisque les ions isolés et les paires n'ont pas les mémes niveaux d’énergie. Ainsi,
dans des verres de phosphate, on a observé de larges bandes d’excitation de I'argent

typiqguement centrées a 230 nm (ion Ag™* isolé) et de 270 nm (paire Ag*-Ag™), avec de larges
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bandes d’émission associées centrées a 290 nm et 370 nm, respectivement pour les ions
isolés et les paires. Lorsque la concentration en argent augmente suffisamment, et dans
des pourcentages dépendants de la matrice vitreuse phosphate choisie, les ions isolés
semblent disparaitre et laisser place a une spectroscopie majoritairement dominée par
celles des ions sous forme de paires. Toutefois, dans certaines matrices vitreuses autres
gue les phosphates, la dissolution des éléments argent peut étre moins favorable, avec des
limites de solubilités plus basses, ce qui peut conduire aussi a la présence d’agrégats

d’argent (avec leurs propres propriétés spectroscopiques) dans le verre synthétisé.

Sous l'influence d’'une irradiation intense et répétitive, on peut induire la formation d’autres
espéces, en commengant par la réduction d’'un Ag* pour donner un Ag® (Ag* + e - Ag°) et
la photo-ionisation d’'un Ag* donnant un Ag?* (Ag* — e + Ag?*). Toujours sous l'action du
laser, mais a des températures modérées, les ions et atomes peuvent diffuser dans la
matrice vitreuse rigide et s’agréger, formant différentes espéces qu’on note Ag.™", ou o est
le nombre de noyaux d’argent et m le nombre de charges. Ces agrégats d’argent, composés
de quelques atomes, sont stables et peuvent donc persister aprés l'irradiation laser. Chaque
espéce Ag,™ a ses propres bandes d’absorption et d’émission de radiation mais il peut étre
difficile de discriminer les espéces car ces bandes se recouvrent dans ['ultraviolet entre
environ 280 et 400 nm. Dans les verres de phosphate [88], on en a identifié quelques-unes :
Ag°® (absorbant a A = 387 nm), Ag.* (absorbant a L = 302 nm), Ag+>* ou Ags®* (absorbant a
A=287nm et A =340 nm). Les radiations sont réémises sur un spectre trés large,
s’étendant sur une grande partie du spectre visible, avec un maximum autour de 500-
550 nm.

Dans certaines conditions, la génération d’agrégats d’argent stables peut conduire a la
croissance de nanoparticules métalliques, par un traitement thermique post-
irradiation [88,128] ou directement lors de [irradiation [89,131]. Ces nanoparticules
produisent une absorption tres intense autour de 440 nm, qui est due a une résonance de
plasmons de surface (mouvement cohérent d’électrons de conduction a la surface d’'un
métal). Quand on a une croissance de nanoparticules, on observe une forte baisse de la
luminescence des agrégats d’argent. Cette baisse est attribuée d’'une part a la diminution
du nombre d’émetteurs (agrégats convertis en nanoparticules) et d’autre part a une
inhibition de la fluorescence des agrégats restants a cause d’un transfert d’énergie par

résonnance de type Forster [88].
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4 .1.3. Spectroscopie du verre GGBK-Ag

On a représenté les spectres en transmission de 200 nm a 7 ym d’un échantillon de verre
GGBK-Ag d’'une épaisseur de 3,6 mm a la Figure 4.1. La transmission s’étend d’environ
350 nm & 5,5 ym, avec une forte bande d’absorption a 3 um et deux plus petites a 4,3 pum
et 4,8 um. Le spectre est similaire a ce qu'on observe dans les verres BGG a I'exception de
la bande a 4,8 um (qui pourrai correspondre a des résonances de groupes OH avec une
forte liaison hydrogéne [11]) et de I'absorption vers 400 nm plus importante dans le
GGBK-Ag. Cette absorption UV relativement forte peut étre due a la présence d’argent (ions
ou agrégats) et on n’arrive pas a discriminer des bandes avec ces mesures : d’'une part, il y
a un certain recouvrement entre les bandes d’absorption des espéces a 'argent, et d’autre
cela aurait peut-étre nécessiter d’amincir I'échantillon a des épaisseurs trés faibles (bien

inférieures a 100 microns.
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Figure 4.1 : Spectres en transmission (a) de 200 a 1500 nm et (b) de 1500 a 7000 nm d’un
échantillon de verre GGBK-Ag de 3,6 mm d’épaisseur.

Des spectres d’émission, avec des longueurs d’onde d’excitation de 295 nm et de 320 nm,
sont présentés a la Figure 4.2. On a ajusté les parametres de deux fonctions gaussiennes
aux points expérimentaux des deux graphiques. On trouve des longueurs d’'onde centrales
d’émission de 441 nm (pour une excitation & 295 nm) et de 471 nm (pour une excitation a

320 nm).
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Figure 4.2 : Spectres d'émission du verre GGBK-Ag aux longueurs d’onde d’excitation (a)
de 295 nm et (b) de 320 nm.

La Figure 4.3 montre les spectres d’excitation de 'émission a 410 nm et a 450 nm du verre
GGBK-Ag. Pour chaque graphique, on a ajusté aux données deux bandes gaussiennes
d’excitation. Pour I'émission a 410 nm, on a une gaussienne centrée a 298 nm et l'autre
centrée a 262 nm. Pour I'émission a 450 nm, on a une gaussienne centrée a 308 nm et
'autre centrée a 271 nm. La gaussienne la plus intense, avec une émission forte autour de
300 nm, est attribuée a la luminescence d’agrégats d’argent (de type non déterminé et pas
nécessairement unique, noté Ag.) présents dans le verre non-modifi€. La gaussienne plus

faible, centrée autour de 265 nm, est attribuée aux ions Ag* (isolés ou sous forme de paires).
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Figure 4.3 : Spectres d'excitation du verre GGBK-Ag. On a tracé l'intensité de I'émission a
(a) 410 nm et a (b) 450 nm en fonction de I'énergie des photons d’excitation. Les courbes
en bleu sont les sommes de deux gaussiennes ajustées aux données expérimentales.
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La luminescence du verre GGBK-Ag est similaire a la luminescence des verres de
phosphate dopés en ions argent irradiés a faible dose par laser femtoseconde, contenant a
la fois des ions Ag* (isolés ou sous forme de paires) ainsi que quelques agrégats
fluorescents. Ces résultats indiquent que I'argent présent a hauteur de 1% (molaire de
Ag-0) dans le verre GGBK-Ag n’est pas parfaitement dissous dans la matrice vitreuse et
gue agrégats d’argent sont présents dans le verre avant l'irradiation par laser femtoseconde.
Cette matrice vitreuse accepte moins d’ions argent que les matrices a base de phosphate,

qui peuvent accepter plusieurs pourcents molaires de Ag.O sans former d’agrégats.

4.2. Variation d’indice et fluorescence photo-induites

Dans cette partie, nous exposons les résultats d’inscription dans un échantillon de verre
GGBK-Ag avec deux différents montages d’inscription. Le premier utilise une source avec
un taux de répétition de 250 kHz et produit des guides d’onde similaires a ceux rapportés
au chapitre Chapitre 2 :. Le deuxiéme montage utilise une source avec un taux de répétition
de 9,8 MHz et permet de produire des structures avec une variation positive d’'indice de
réfraction et de la fluorescence induite par des agrégats d’argent. L'utilisation d’'un laser a
taux de répétition élevé est plus favorable au régime de formation des agrégats d’argent.
Les ions et charges ont besoin d’'une multitude d’impulsions rapprochées pour les faire
diffuser dans la structure vitreuse rigide jusqu’a former des agrégats stables. Le processus
de diffusion s’apparente a des sauts successifs entre des piéges peu profonds. Pour
optimiser la formation des agrégats stables, la durée entre deux impulsions consécutives

doit étre plus courte que la durée de vie du piége.

4.2 1. Inscriptions de guides d’onde a 250 kHz

Des structures en lignes droites, espacées au minimum de 50 um, ont été inscrites en
focalisant le faisceau laser & 150 um sous la surface de I'échantillon avec un objectif de
microscope d’ouverture numérique égale a 0,55 (Nikon, f =4 mm, 50x). Un télescope de
lentilles cylindriques est placé dans le chemin du faisceau laser pour introduire de
I'astigmatisme et réduire I'ellipticité des structures. Pour chaque ligne on a un seul passage
du faisceau laser. La source délivre des impulsions de 85 fs & un taux de répétition de
250 kHz et a une longueur d’'onde de 800 nm. Les échantillons ont été translatés a des

vitesses allant de 1 a 10 mm/s. L’énergie des impulsions utilisées varie de 0,5 a 0,8 pJ.
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Figure 4.4 : Résultats d'inscriptions dans I'échantillon GGBK-Ag avec des impulsions de

85 fs, a une longueur d'onde de 800 nm et un taux de répétition de 250 kHz. Images au

microscope optique en lumiere blanche d’'un guide d’onde (a) en vue de cbté et (b) en vue

de dessus. (c) Variations d’indice de réfraction en fonction de I'énergie des impulsions et de

la vitesse de translation.

Des observations au microscope optique en lumiére blanche d’'un guide d’onde et les
résultats de mesures de variations d’indice de réfraction sont présentés a la Figure 4.4. Les
images montrent que les guides d’'onde sont trés semblables a ceux qu’on peut obtenir dans
les verres BGG avec les mémes conditions d’irradiation. Les dimensions et les formes des
structures sont sensiblement les mémes. On mesure des variations d’indice de réfraction
entre 3,2*107 et 3,5*103. Ces valeurs sont plus faibles que celles mesurées dans les verres
BGG non purifiés (51072 - 1*102), mais plus élevées que dans I'échantillon FBGG65

(~2,5*10° pour un seul passage du faisceau laser).

Aucune fluorescence photo-induite n’a été observée avec ce régime d’exposition. La méme
expérience a été menée sur un échantillon de verre GGBK, de méme composition que le
verre GGBK-Ag mais sans oxyde d’argent (28 Ga.Os + 37 GeO: + 23 BaO + 12 K20). Les
résultats avec cet échantillon sont identiques. Dans ce régime d’écriture, cela s’apparente
a une inscription de variation d’indice de type |, et la photochimie de I'argent n’est pas
activée : elle ne contribue donc pas a la modification d’indice produite. Ceci est analogue a
ce qui a récemment été publié par Abou Khalil et al. [134] au sein d’'un verre phosphate a

I'argent.
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4.2.2. Inscriptions de structures fluorescentes & 9,8 MHz

Pour générer des structures fluorescentes, on a utilisé un montage d’inscription utilisant un
oscillateur femtoseconde (Amplitude Systéemes Tpulse 200) délivrant des impulsions d’'une
durée de 390 fs a un taux de répétition de 9,8 MHz et & une longueur d’'onde de 1030 nm.
Le faisceau laser (sans astigmatisme) est focalisé a environ 150 um sous la surface de
I'échantillon avec un objectif d’ouverture numérique 0,75 (Carl Zeiss, 20x). Les structures
inscrites sont observées au microscope optique en lumiére blanche, au microscope optique
en illumination en champ large & 375 nm (rayonnement de la source coupé par un filtre
pour n’observer que la fluorescence) et en microscopie de phase quantitative (technique

décrite a la partie 2.1.2).
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Figure 4.5 : Images au microscope optique en lumiere blanche d’une structure inscrite (a)
en vue de dessus et (b) en vue de c6té. (¢) Image au microscope en optigue avec une
illumination a 375 nm d’une structure inscrite. L’échelle est la méme sur les trois images. (d)
Comparaison des profils de phase et de fluorescence d’une structure inscrite.

On présente a la Figure 4.5 un exemple d’'une ligne inscrite avec des impulsions de 30 nJ
et a une vitesse de translation de 100 um/s. D’aprés les observations au microscope optique
en lumiere blanche en vue de dessus et en vue de cbté, la largeur de la ligne est d’environ
3,5 um et son épaisseur est de 13,3 um. Ces dimensions sont supérieures aux dimensions
du voxel d’interaction, calculées d’aprés les paramétres de I'objectif et du milieu (diamétre
de 0,8 um et longueur de 7 um). Les profils combinés de phase différentielle (OPD) et de
fluorescence (image captée par une caméra CCD) de la ligne photo-inscrite en vue de
dessus sont présentés a la Figure 4.5-d. Chaque ligne inscrite est composée d’une ligne

centrale ou I'indice de réfraction est augmenté, large d’environ 3,5 um, et de deux lignes de

102



fluorescence espacées d’environ 3,5 um. La fluorescence ne retombe pas a zéro loin de la
ligne car le verre non modifié est lui aussi fluorescent (les structures apparaissent sur

I'image avec un contraste d’environ 0,1).

Pour faciliter les mesures d’absorption (section 4.4.1), on a inscrit des structures denses
(lignes proches) et suffisamment larges. Les motifs inscrits sont des carrés (Figure 4.6-b)
constitués de lignes droites et de demi-cercles pour faire des demi-tours. L’espacement
entre les lignes est de 5 um et les carrés font 100 um de c6té. Les carrés sont inscrits avec
de faibles vitesses de translation, de 20 a 230 pm/s. Les résultats des inscriptions sont
présentés a la Figure 4.6, a coté des images de deux carrés au microscope optique en
lumiére blanche et en excitation a une longueur d’'onde de 375 nm (longueur d’onde
absorbée par les agrégats d’argent qui réémettent dans le visible). On obtient, pour une
gamme d’énergie relativement restreinte, des structures fluorescentes. Au-dessus de 31 nJ
par impulsion, on remarque l'apparition d’explosions réparties de facon apparemment
aléatoire le long de la ligne (Figure 4.6-c). Le seuil d’apparition des structures semble étre
situé a une énergie par impulsion entre 27,8 et 29,3 nJ. Les incréments en énergie étant
tres faibles, de petites variations locales de composition du verre, de puissance de la source
ou de vibrations dans le montage peuvent causer ce « hasard » dans la formation des
structures. Le processus de formation des structures fluorescentes n’est pas progressif,
c’est-a-dire qu’on n’observe pas de montée progressive de l'intensité du phénoméne proche

du seuil.
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Figure 4.6 : (a) Résultats d'inscriptions dans I'échantillon GGBK-Ag avec des impulsions de
390 fs, a une longueur d'onde de 1030 nm et un taux de répétition de 9,8 MHz. Les carrés
vides représentent les zones ou aucune modification n’a été detectée, les carrés pleins
représentent les zones ou on observe la formation de structures fluorescentes et les carrés
hachurés représentes les zones pour lesquelles on observe des structures fluorescentes
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contenant des microexplosions. Des exemples de carrés fluorrescents (c) avec et (b) sans
microexplosions sont dans les encadrés : on a & gauche une image au microscope optique
en lumiére blanche et a droite une image au microscope optique en illumination a 375 nm.

Les profils combinés de phase différentielle (OPD) et de fluorescence (image captée par
une caméra CCD) de quelques lignes d’un carré sont présentés a la Figure 4.7. Les courbes
sont ajustées tel que la phase et l'intensité de fluorescence du fond (verre non modifié)
soient nulles. Chaque ligne inscrite est composée d’une ligne centrale ou lindice de
réfraction est augmenté, large d’environ 3,5 um, et de deux lignes de fluorescence espacées
d’environ 3,5 pm. On n’observe pas de An quand il n’y a pas de fluorescence photo-induite.
Les résultats des mesures de An et d’intensité de fluorescence des carrés sont présentés a
la Figure 4.8 pour 3 vitesses de translation de 50 & 230 um/s. On constate qu’il y une
majorité de An entre 3,5.10° et 4,5.10%, sans tendance claire, mais on remarque en
moyenne des variations d’indice plus importantes pour la vitesse de 50 um/s. En ce qui
concerne l'intensité de fluorescence on voit qu’on a plus d’intensité (sur toute la plage de
détection de la caméra) pour les vitesses les plus faibles. Pour la vitesse de 230 um/s on a
une baisse de l'intensité de fluorescence avec 'augmentation de I'énergie des impulsions.
D’autres inscriptions ont montré que I'on ne parvient plus a former ces structures pour des

vitesses de translation de plus de 500 pm/s.
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Figure 4.7 : Comparaison des profils de phase (OPD) et de fluorescence d'un « carré »
(29,5 nJ — 230 um/s). Sur I'image de gauche, on a une vue du carré en phase (haut) et une
vue en fluorescence (excitation a 375 nm). La ligne jaune représente la ligne sur laquelle on
a représenté les profils de phase et de fluorescence.
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Figure 4.8 : Résultats des mesures (a) de variation d’indice de réfraction et (b) d’intensité
de fluorescence. L’intensité moyenne de fluorescence est calculée grace aux images
obtenues au microscope optique avec une illumination a 375 nm : on a calculé la moyenne
de lintensité de chaque pixel a l'intérieur de chaque carré photo-inscrit.

Le type de structures photo-induites qu’on a obtenu dans le verre GGBK-Ag est différent de
ce qu’on a pu observer dans d’autres verres dopé a 'argent. On a ici une augmentation de
I'indice de réfraction en une ligne centrale et une double ligne de fluorescence. Dans des
verres de phosphate de zinc [132] ou encore dans des verres de fluorophosphates [135],
on peut aussi avoir une double ligne de fluorescence, mais la variation d’indice de réfraction
est aussi est une double ligne et elle est corrélée a la fluorescence des agrégats d’argent.
Dans les phosphates cette variation d’indice est attribuée a la variation de concentration des
ions argent, diffusée vers l'extérieur du voxel. Dans le cas du verre GGBK-Ag, la
fluorescence et la variation d’indice ont le méme seuil d’apparition mais elles ne sont pas
corrélées spatialement et leur évolution en fonction de I'énergie des impulsions est
différente. La zone centrale d’augmentation de I'indice de réfraction est peut-étre de méme
nature que les modifications de type | observé au chapitre Chapitre 2 : dans les BGG, mais
apparaissant pour des seuils plus bas dirradiance, de fluence ou de dose laser par
impulsion (Figure 4.9). Cette différence de seuil est probablement due a la présence de
I'argent, modifiant les mécanismes d’absorption, et au haut taux de répétition du laser. Ainsi,
malgré I'apparition de traces de fluorescence démontrant la production d’agrégats d’argent,
la modification d’'indice semble majoritairement dominée par des processus indépendants
de la présence d’éléments argent et de I'activation de leur photochimie par laser. Dans ce
régime d’irradiation (haut taux de répétition de 9.8 Mhz, durée longue d’'impulsions de 390

fs), nous n'observons pas de fagcon dominante l'inscription dans un régime de type A, bien
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qu’il puisse y avoir une contribution mineure a l'inscription observée principalement de type
| [134].
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Figure 4.9 : Schéma récapitulatif des modifications (type | et/ou type A) obtenues dans les
verres de type BGG, en fonction (a) de /l’irradiance [W/cm?], (b) de la fluence [J/cm?] ou (c)
de la dose laser [J/cm?®]. Ce schéma se base sur les données expérimentales des sections
2.2,2.3et4.2.2.

4.2.3. Test de transmission d’'un guide d’onde

Quelques guides d’'onde ont été produits dans un échantillon de 7,1 mm de longueur. La
transmission de ces guides d’onde a été testée avec une source fibrée émettant a une
longueur d’'onde de 633 nm (Quantum Photonics QFLD-520-10S). La fibre de la source est
couplée bout a bout aux guides d’onde sur le c6té de I'échantillon. Le signal transmis est
collecté par un objectif et filtré par un diaphragme pour ne laisser passer que la lumiére
provenant du guide. L’objectif fait 'image de la sortie du guide d’onde sur une caméra ou
sur un détecteur a semi-conducteur (Newport 818-VIS). Le guide pour lequel on a mesuré
la transmission la plus grande a été inscrit avec des impulsions de 30 nJ, avec une vitesse
de translation de 50 um/s. Les images des différents modes observés et la transmission
totale mesurée sont montrées a la Figure 4.10. Les images de différents modes montrent
que le guide d’'onde est multimode a 633 nm. On mesure une faible transmission globale de
8 %, en partie a cause du faible couplage entre le guide et la fibre d’injection (45 %, calculé
numériquement pour un guide d’onde elliptique a saut d’indice positionné au mieux), mais

aussi a cause de la diffusion tout le long du guide, visible a I'ceil nu.
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Source :
A =633 nm

Figure 4.10 : Image de plusieurs modes a la sortie d’un guide d’onde inscrit dans un
échantillon de verre GGBK-Ag. La source est une diode laser émettant & 633 nm. La
meilleure transmission enregistrée est de 8% pour le mode (a).

Des tests avec une source a 2850 nm ont été effectués sur les mémes guides d’onde, mais
aucun signal transmis n’a été détecté. Comme on l'a vu a la Figure 4.1-b, 'absorption a
2850 nm est importante (on peut estimer la transmission a environ 16% pour une épaisseur
de 7,1 mm) et la transmission calculée numériquement entre les modes du guide d’onde et
de la fibre est estimé a environ 43 %. Les pertes peuvent aussi provenir du faible guidage,
le guide d’onde étant relativement étroit (~3,5 um). Tous ces facteurs peuvent expliquer

I'absence de signal mesuré sur le détecteur pour une longueur d’'onde de 2850 nm.

4.3. Mesures de micro-fluorescence

Dans cette partie, nous exposons les résultats d’analyses spectroscopique de la
fluorescence réalisées sur les structures (carrés) inscrites par laser femtoseconde a haut
taux de répétition (9,8 MHz, 380 fs, 1030 nm) de la section 4.2.2., dans un échantillon de
verre GGBK-Ag. Ces mesures sont utiles pour I'identification des éléments a 'origine de la

fluorescence.

On a utilisé un micro-spectrophotométre en rétrodiffusion (Horiba Labram HR800). La
source d’excitation est une diode laser émettant a une longueur d’'onde de 405 nm. Le
faisceau de la source est focalisé dans I'échantillon (10x, O.N. = 0,2) et le signal rétrodiffusé
est collecté par le méme objectif. Un trou confocal de 100 um de diamétre permet de filtrer
spatialement la lumiere provenant du volume confocal et la longueur d’onde de la source
est réfléchie par un filtre. On utilise un réseau de 150 tt/mm dispersant la lumiére pour

observer le spectre de fluorescence sur un détecteur.

Dans un premier temps, on réalise les mesures de spectres de fluorescence sur différents

carrés et dans le verre non modifié (a la méme profondeur que les structures, environ
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150 um). Chaque spectre enregistré est la moyenne de dix spectres, mesurés avec un
temps d’acquisition de trois secondes chacun. Les spectres sont corrigés de 450 a 750 nm
a l'aide d’'un spectre de fluorescence de référence. Les spectres du verre non modifié et de
trois structures différentes, inscrites avec des vitesses de translation de 50, 140 et 230 um/s,
sont présentés a la Figure 4.11-a. Pour les trois carrés, on constate une large bande, avec
un maximum d’émission a environ 540 nm. Cette fluorescence est caractéristique des
agrégats d’argent Agn**. Comme pour les observations au microscope optique avec une
excitation a 375 nm, l'intensité de I'émission augmente quand la vitesse de translation de
I'échantillon diminue. La bande d’émission au-dela de 700 nm, présente dans le verre non
modifié et dans les carrés fluorescents, dont I'origine est probablement a chercher dans la
méthode de synthése de ce verre puisqu’il a été observé que cette émission au-dela de 700
nm est également présente dans ce verre sans argent. On a tracé la différence entre les
spectres des différents carrés et le spectre du verre non modifié a la Figure 4.11-b. On
remarque que la bande au-dela de 700 nm ne semble pas étre affectée par l'inscription par
laser femtoseconde. D’autre part, I'émission de fluorescence excité a 405 nm conserve un
profil spectral similaire pour les différentes conditions d’irradiation, avec une amplitude qui
augmente avec la dose déposée (ici avec le nombre d’impulsions cumulées en chaque
position irradiée).
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Figure 4.11 : Spectres de fluorescence entre 450 et 750 nm avec une excitation a 405 nm
de carrés inscrits dans un verre de GGBK-Ag (9,8 MHz, 380 fs, 1030 nm). (a) Spectres
(corrigés) de trois carrés inscrits a des vitesses différentes et du verge vierge. (b) Spectres
des trois carrés retranchés du spectre du verre non modifié.

On fait ensuite une série de spectres espacés dans le temps sur une méme structure pour
tester la stabilité d’émission sous excitation laser. Ceci a conduit a observer une dérive de

'amplitude d’émission de fluorescence, présentant ainsi un déclin temporelle de la
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fluorescence. Pour cela, on allume la source (405 nm) irradiant la structure & untempst =6
s et on effectue un spectre toutes les 3 secondes de 0 a 300 s. L'intensité de I'émission a
540 nm (correspondant a la longueur d’'onde d’émission maximale de la Figure 4.11-b) en
fonction du temps est tracée a la Figure 4.12-a pour le verre non modifié et & la Figure 4.12-b
pour un carré inscrit avec des impulsions de 29,4 nJ et une vitesse de 230 pum/s. Afin
d’estimer les temps caractéristiques présents, on a aussi ajusté des modéles de cinétique
d'ordre 1 indépendantes (exponentielles décroissantes) pour passer au mieux parmi les
points expérimentaux. Cette modélisation trés simple n’explique toutefois pas les
mécanismes en jeu a l'origine du déclin de fluorescence sous irradiation laser. Il est
intéressant de noter qu’il ne s’agit pas d’'un phénoméne de blanchissement irréversible. En
effet, le niveau de I'émission revient a sa valeur d’origine si on coupe la source d’excitation
suffisamment longtemps (de l'ordre de quelques dizaines de minutes). Il faut donc
certainement voir ici d’'un changement d’état réversible des agrégats d’argent, dont le
mécanisme photo-induit conduit & un nouvel état non fluorescent. Un tel état « noir » relaxe
alors vers ['état initial des agrégats d’argent (avec un autre temps caractéristique de

relaxation) lorsque I'excitation laser est arrétée.
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Figure 4.12 : Intensité de fluorescence émise a 540 nm (excitation continue a t=6s a
405 nm) en fonction du temps pour (a) le verre vierge et (b) un carré fluorescent inscrit par
laser. Pour le verre, on a ajusté les paramétres d’une courbe de décroissance exponentielle
pour en déduire un taux : were ~ 6,4 S. Pour le carré inscrit, on a utilisé deux exponentielles
et on en déduit donc deux taux : » ~10,5set »~ 152 s

La décroissance de l'intensité de I'’émission a 540 nm indique la présence de processus de
désexcitation vers des états a longue durée de vie (comparé aux durés de vie des agrégats
d’argent ns ou sub-ns). Au bout d’un certain temps de pompage, ces états « noirs » (C’est a

dire non émetteurs de fluorescence) sont saturés et l'intensité de florescence se stabilise.
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Dans le cas du verre non modifi€, on a tracé une courbe ajusté avec une seule exponentielle
de faible amplitude par rapport a la totalité du signal et avec un temps caractéristique tvere
de environ 6,4 s. Pour les structures fluorescentes induites par laser femtoseconde, on a un
bon ajustement aux données expérimentales avec deux exponentielles : une premiere avec
un temps caractéristique court 11 de 10,5 s et de faible amplitude, puis une deuxieme avec
un temps caractéristique plus long 1. de 152 s et une amplitude plus grande. Le temps 11
est relativement proche du temps tere présent dans le verre non irradié. Ces temps ne
correspondent pas a des temps de vie de niveaux électroniques mais sont fonction de la
probabilité de transition vers un état noir, du nombre d’états permis et de lintensité

lumineuse d’excitation.

On peut conclure de ces mesures que lirradiation par laser femtoseconde engendre la
formation de nouveaux éléments fluorescents qu’on a identifiés comme étant des agrégats
d’argent. Certains de ces agrégats d’argent sont présents dans le verre avant inscription en
petite quantité. On a aussi remarqué qu'’il 'y a pas de photoblanchiment permanent des
éléments fluorescents, ce qui est en accord avec la luminescence des agrégats d’argent

observée par ailleurs [136]

4.4. Mesures de micro-absorption

Une nanoparticule d’argent a une forte absorption causée par la résonance de plasmons de
surface. Cette absorption dépend du milieu diélectrique environnant, et elle est typiquement
centrée vers 440 nm dans les verres oxydes. Les caractéristigues de cette absorption
(longueur d’onde, largeur, intensité) dépendent des propriétés intrinseques de la
nanoparticule ainsi que de son environnement. En nous basant sur des mesures
d’absorption résolues en longueur d’onde des structures, on peut estimer la taille et la
densité des nanoparticules générées lors de linscription. Dans cette section, nous
démontrons la présence de nanoparticules métalliques d’argent, formées directement
pendant lirradiation par laser femtoseconde (1030 nm, 390fs, 9,8 MHz), dans un
échantillon de verre GGBK-Ag. Les structures investiguées sont les carrés dont 'inscription

est décrite a la section 4.2.2.
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4.4 1. Spectres de micro-absorption

On a mesuré I'absorption dans le verre non modifié et dans différents carrés avec un micro-
spectrophotomeétre en transmission (CRAIC 20/30 PV). On a donc acces a la transmission
différentielle locale induite par lirradiation laser. La surface sondée lors de la mesure de
transmission sous objectif est un carré de 75 pm de cété. Ainsi, la valeur mesurée de micro-
transmission différentielle est une valeur moyennée spatialement sur la surface sondée lors
de la mesure. Une telle valeur est donc dépendante du taux de remplissage de la zone
sondée au sein des carrés inscrits: elle ne traduit donc pas directement la micro-
transmission uniquement localisée au niveau des lignes induites d’agrégats d’argent. Les
micro-transmissions différentielles de cing carrés photo-inscrits sont présentées a la Figure
4.13. On remarque une forte absorption a environ 440 nm, correspondant a la résonance
de plasmons de surface des nanoparticules d’argent. Dans le cas ou aucune modification
n’est visible en microscopie optique ou de phase (carré [50 um/s ; 28,2 nJ] a la Figure
4.13-b), on n'observe pas cette résonance. En dessous de 350 nm le signal est trés bruité
a cause de I'absorption intrinseque du verre et donc du faible nombre de photons captés
par le détecteur. Cela nous empéche de détecter et d’identifier d’éventuels agrégats

d’argent, dont les pics d’absorption sont classiquement situés entre 250 et 400 nm [88].
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Figure 4.13: Micro-transmissions différentielles entre 200 nm et 1600 nm de différents
carrés photo-inscrits dans un échantillon de verre GGBK-Ag. (a) Variation de la vitesse de
translation. (b) Variation de I'énergie des impulsions.

4.4.2. Théorie et interprétation des résultats

La résonance de plasmons de surface provient de l'oscillation de la densité de charge a

l'interface entre deux matériaux de constantes diélectriques de signes opposés, comme
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dans le cas d’une particule métallique plongée dans un diélectrique. Lorsque la taille de la
particule est inférieure ou est de I'ordre de grandeur du libre parcours moyen des électrons
libres (environ 50 nm), il y a confinement des électrons. Quand la longueur d’'onde de 'onde
incidente est bien plus grande que la taille de la hanoparticule, les électrons de la bande de
conduction peuvent osciller de maniére cohérente a I'échelle de la nanoparticule et résonner

avec I'onde électromagnétique.

Pour estimer la taille et la densité des nanopatrticules présentes dans les structures sondées
par micro-spectrophotomeétrie, on a utilisé le modéle décrit dans [137]. Ce modele permet
de calculer le coefficient d’extinction en fonction de la longueur d’'onde dans un milieu effectif
(théorie de Maxwell-Garnett) composé de nanoparticules sphériqgues mono-disperses
diluées dans un diélectrique. En utilisant des mesures d’indice de réfraction et de densité
du verre GGBK-Ag, nous avons pu ajuster les paramétres du modéle que sont le diameétre
des nanoparticules d’argent ¢, et le facteur de remplissage f (fraction volumétrique des
nanoparticules), pour correspondre au mieux aux données expérimentales. Les coefficients
d’extinction expérimentaux sont calculés en supposant que les nanoparticules sont réparties
de fagon homogéne sur une épaisseur de 13,5 pum (qui correspond a I'épaisseur des

structures photo-inscrites).

Les courbes expérimentales et les courbes calculées d’aprés le modéle sont présentées a
la Figure 4.14. On trouve pour chacun des quatre carrés des diamétres de nanoparticules
de 1,73 nm. Cette valeur est du méme ordre de grandeur que ce qu’on peut trouver dans
un verre PZn dopé a 'argent dans lequel on a développé des nanoparticules d’argent aprés
une irradiation laser puis un recuit thermique (~5 nm) [88] ou encore dans un verre LBG
dopé al'argent dans lequel les nanoparticules sont développées directement par I'irradiation
laser (~1 nm) [89]. Les diamétres des particules sont ajustés dans le modeéle pour
correspondre aux maxima d’extinction des données expérimentales. Les bandes
d’absorption expérimentales sont plus larges que les courbes théorique, on peut donc
supposer qu’il y a une dispersion de la taille des nanoparticules autour d’une valeur

moyenne d’environ 1,73 nm.
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Figure 4.14 : Ajustement de courbes théoriques aux données expérimentales, construites
avec le modele calculant le coefficient d’extinction d’'un milieu effectif constitué de
nanoparticules mono-disperses d’argent de diametre ¢ dispersées dans un diélectrique
(GGBK-AQ).

Les facteurs de remplissage, de 0,36 & 0,43 %o, correspondent a une répartition homogéne
des nanoparticules sur une couche de 13,5 pum dépaisseur. La répartition des
nanoparticules n’est pas connue mais il n’est pas vraisemblable qu’elle soit homogéne
(comme dans le cas su modéle utilisé). Les éléments précurseurs de la formation des
nanoparticules sont les agrégats d’argent, qui, d’aprés les observations de fluorescence au
microscope optique en champ large, sont répartis suivant une double ligne le long du
passage du faisceau laser. Sur les carrés photo-inscrits sondés, on estime que les agrégats
sont répartis sur 3/5 de la surface des carrés, ce qui augmente les facteurs de remplissage :
0,6 %o < f< 0,72 %o. Ces valeurs sont du méme ordre de grandeur que dans le cas du verre
LBG, dans lequel des nanoparticules d’argent peuvent étre développées directement par
irradiation laser [89]. Pour connaitre plus précisément la répartition des nanoparticules, on
pourrait envisager de faire des observations au microscope électronique a balayage sur des

structures révélées en surface par une attaque chimique (acide fluorhydrique par exemple).
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De telles mesures peuvent étre délicates a mener car il faut trouver un régime d’étude dans
lequel le flux d’électrons du microscope électronique a balayage ne va pas agir sur le
matériau, induire des processus de réduction et une croissance des nanoparticules a

I'étude.

4.5. Génération de second harmonique

4.5.1. Origine du phénoméne : EFISHG

La génération de second harmonique (GSH) est un phénomene non linéaire de degré 2 qui
consiste a convertir une partie d'une onde électromagnétique en une autre onde
électromagnétique de fréquence doublée. Elle peut survenir dans un matériau, dont la
susceptibilité non linéaire (x®) est non nulle, traversé par une onde électromagnétique de
forte intensité. Le %@ est nul dans les matériaux possédant une symétrie d’inversion
(matériaux centrosymétriques) comme les gaz, les liquides, et les solides amorphes. On ne
peut donc pas a priori avoir de génération de seconde harmonique dans un verre. En
revanche, le ¥, lié aux non-linéarités d’ordre 3, est non nul dans tous les matériaux, qu’ils
soient centrosymeétriques ou non. Grace a ce y®, et par I'application dans le matériau d’'un
champ électrique statique intense, on peut obtenir un %@ effectif non nul, correspondant a
un effet électro-optique, permettant la GSH méme dans un matériau centrosymétrique

comme un verre.

Ce phénoméne, leffet EFISHG (pour « electric field induced second harmonic
generation »), fit découvert en 1962 [138]. Il s’agit d’'un mélange a 4 ondes, dont 'une d’elle
est de fréquence nulle : le champ électrique statique dans le matériau. Dans un matériau
centrosymétrique de susceptibilité non linéaire ¥®, dans lequel on un a un champ statique
Epc et un champ électromagnétique « sonde » de fréquence w Eg, on introduit la
composante de polarisation non linéaire d’ordre 3 dans le cadre d’'un mélange 2w = w +

w+0:

PO (2w) = 360X 2w, », w, 0)Es(w)Es(w)Epc (0) (13)

On a donc, par effet EFISHG, une émission de seconde harmonique sans %@ intrinséque

au matériau mais avec une susceptibilité d’ordre 2 effective :
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)(S%(Zw, w,0) = 3x® 2w, w,w,0) X Ep¢ (14)
Le x® est un tenseur de degré 4, et dans un espace a 3 dimensions il contient 81 éléments

notés Xi(fzgz ou les indices i, j, k et [ représentent chacun une des trois directions de I'espace

X, ¥ ou z. Dans un matériau isotrope, seuls 21 des éléments sont non nuls : 3 éléments en

B) & ala B) & ala 3) A ®3) AlA
Xiiii» 6 €lements en x;. -, 6 €léments en ;. et 6 éléments en y,.;, avec les éléments des

3 derniers ensembles égaux entre eux dans le cas de milieux transparents et faiblement

(3) (3) 3) _

dispersifs. On peut aussi €crire, d’apres la symétrie de Kleinman, que x;:; = x;i/; = Xijj =

L'effet EFISHG a auparavant été démontré dans des verres dopés a l'argent ayant été
structurés par laser femtoseconde [87,129]. Cet effet est produit dans ces verres par un
déplacement de charges induit par lirradiation laser femtoseconde, générant un champ
électrique permanent enterré. Lors de l'inscription, les électrons chauds générés par le laser
diffusent vers I'extérieur du volume focal et sont piégés par des Ag*, formant des Ag®. On a
finalement un déficit de charges négatives au centre de la ligne, le long du passage du
faisceau, et un excédent de charges négatives de chaque cété de cette ligne. Ces zones
d’accumulation de charges négatives correspondent aux zones de formation des agrégats
d’argents fluorescents. Cette description permet de se représenter les mécanismes a
l'origine de cette charge d’espace, sans toutefois rentrer la complexité de possibles
réarrangements de la matrice vitreuse permettant d’assurer une certaine compensation de
charge et donc la stabilité du matériau (afin d’éviter toute explosion Coulombienne par
accumulation excessive de charges que le matériau ne peut pas maintenir). La Figure 4.15
représente schématiquement la répartition de charges électriques et le sens des champs
électriques induits. Sur ce schéma, les deux lignes de fluorescence sont au niveau des

charges négatives.
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Figure 4.15 : Schéma de la répartition des charges déplacées et champs enterrés induits
lors de la formation d'agrégats d'argent par irradiation laser femtoseconde dans un verre
dopé argent.

Dans notre expérience, le champ électromagnétiqgue sonde (FS’) est toujours polarisé
linéairement, selon un axe que 'on choisit (axe x), faisant un angle 6 avec la direction du
champ électrique statique Ep-(repere tournant selon la polarisation). La polarisation non

linéaire d’ordre 3 induite est donc simplifiée :

P®(2w) = €03 s E2Epc c05(8)  + €0 ) Sy EZEpc sin(6) (15)
Le terme )(f,i)xy étant egal a 1/3 du terme )(,(Ci)xx dans un matériaux isotrope, l'intensité du

signal de seconde harmonique va donc s’exprimer en fonction de I'angle de la polarisation

incidente 6 et de l'intensité du signal sonde I, a un facteur d’amplitude prés :

12w) o (9]cos(8)|? + [sin(8)|?) - 12 (w) (16)

Cette dépendance angulaire de la génération de seconde harmonique a été observée pour
des structures inscrites par laser femtoseconde dans des verres de phosphates [139] et
nous cherchons a savoir ici si ce phénomeéne existe aussi pour les structures photo-inscrites
dans le verre GGBK-Ag, un tel verre ayant déja montré un comportement différent des

phosphates, comme décrit en section 4.2 a propos de la distribution d’indice.

4.5.2. Montage expérimental

Pour sonder et caractériser la génération de seconde harmonique dans un échantillon de
verre, on utilise le montage décrit a la Figure 4.16. Ce banc d’imagerie a pour but de

d’observer, ensemble ou séparément, la distribution de la fluorescence et la génération de
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seconde harmonique. On dispose pour cela d’un oscillateur femtoseconde délivrant des
impulsions d’environ 200 fs a une longueur d’'onde de 1030 nm et d’une source continue
(diode laser) émettant a 405 nm. La source a impulsions courtes est nécessaire pour
atteindre les intensités élevées requises pour la génération de seconde harmonique. Les
faisceaux a 405 nm et a 1030 nm sont focalisés dans I'échantillon a caractériser avec un
objectif 10x (O.N. = 0,25), fixé sur platine de translation 3 axes contrdlée par ordinateur. Les
faisceaux résultants de l'interaction avec I'échantillon (405 nm, 1030 nm, fluorescence et
seconde harmonique a 515 nm) sont collectés par un objectif 100x (O.N. = 0,5) qui est fixé
sur une platine de translation mécanique 3 axes. Les faisceaux a 405 nm et 1030 nm sont
réfléchis par différents filtres pour n'observer que la fluorescence ou la génération de
seconde harmonique sur une caméra refroidie par effet Pelletier (Hamamatsu C4742-95).

Imagerie

Fluorescence Echantillon

M,

Condenseur -

£
Diode continue 8
A =405 nm

Filtre passe-bas

Polariseur
Filtre passe-bande

Oscillateur fs

% =1030 nm Imagerie

Fluorescence et SHG (Sl 2

mnin IIIIIIB

M,
Figure 4.16 : Schéma du montage expérimental de mesure de signal de GSH a 515 nm (en
vert), a partir du faisceau sonde a 1030 nm (en rouge). La caméra 1 permet de visualiser
les structures fluorescentes en champ large, grace a une illumination avec un faisceau a
405 nm. La caméra 2 permet de visualiser et de mesurer le signal de génération de seconde
harmonique ou de fluorescence sur un champ de vision plus réduit.

4.5.3. Mesure de génération de seconde harmonique

Un exemple d’image de GSH en transmission est présenté a la Figure 4.17-a et 'image du
méme signal de GSH avec en plus la fluorescence transmise est montrée a la Figure 4.17-b
Ces images ont été prises dans un verre de phosphate [139] car celles de I'expérience sur
les GGBK-Ag ont été perdues, mais elles sont équivalentes. Sur ces images, la structure
sondée est une double ligne fluorescente inscrite par laser femtoseconde (1030 nm,
9,8 MHz, 380 fs). Les zones de GSH sont situées au méme endroits que ceux décrits a la
Figure 4.15, avec deux maxima de part et d’autre de chacune des deux lignes fluorescentes,

l& ou le champ électrique enterré est le plus fort.
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On étudie ensuite I'effet de la polarisation incidente du champ électrique sonde sur la GSH.
L’objectif est positionné par rapport a I'échantillon de sorte que le signal de GSH soit le plus
intense. La polarisation du faisceau incident & 1030 nm est tournée grace a une lame demi-
onde et on enregistre le signal transmis non polarisé (polariseur avant la caméra 2 retiré).
L’intensité maximale de GSH, normalisée par la valeur la plus faible obtenue, est mesuré
en fonction de I'angle entre la polarisation du champ électrique incident et la direction du
champ électrique enterré (perpendiculaire aux lignes de fluorescence), tel que cela est
représenté a la Figure 4.17-c.

270

Figure 4.17 : (a) Image du signal de génération de GSH (tiré de [139]) et (b) image des
signaux de GSH et de fluorescence combinés. (c) Intensité de la GSH en fonction de la
polarisation du champ sonde incident par rapport au champ électrique statique enterré.

Contrairement a ce qui a été mesuré dans d'autres verres dopés en ions argent
(phosphates), le rapport entre la valeur d’intensité la plus faible, pour une polarisation
perpendiculaire au champ statique, et la valeur la plus élevée, pour une polarisation
paralléle, est seulement de 1 pour ~4,5 (au lieu de 1 pour 9). L’origine de cette différence
est inconnue, mais la complexité de la structure (variation d’indice de type | au centre et
présence de nanoparticules métalliques d’argent) peut modifier deux aspects : d’'une part
'hypothése de milieu transparent n’est peut-étre plus valide avec la présence de
distributions de nanoparticules a résonance plasmonique, ce qui tend a réduire
I'approximation de Kleinmann; d’autre part, la nature isotrope du milieu milieu n’est plus

nécessairement maintenue. De fagon globale, les hypothéses permettant d’avoir un rapport
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1 pour 9 ne sont plus nécessairement vérifiées. La structure globale induite par laser peut
ainsi étre soumise a des contraintes modifiant localement les propriétés non linéaires du

milieu.

4.6. Discussion et conclusion

Nous venons d’exposer les résultats d’inscriptions par laser femtoseconde dans le verre
GGBK-Ag. Les structures obtenues avec un haut taux de répétition ont été caractérisées
grace a des analyses de micro-fluorescence, de micro-absorption et génération de seconde

harmonique.

Des structures ont été inscrites par translation de I'échantillon perpendiculairement au sens
de propagation du laser, avec un taux de répétition élevé (9,8 MHz, 1030 nm, 380 fs). Les
observations au microscope optique en champ large de la fluorescence et les mesures de
phase quantitative ont révélé des structures composées d’une élévation centrale de l'indice
de réfraction d’environ 4*10°3, dépassant les limites calculées du plasma généré par le laser,
et de la fluorescence induite par la présence d’agrégats d’argent autour, formant une double
ligne de fluorescence. Le An et la fluorescence apparaissent pour le méme seuil d’intensité
mais leur évolution avec les paramétres d’inscription est différente. Le An pourrait étre une
par oscillateur femtoseconde a haut taux de répétition par rapport a l'intensité du faisceau
incident : l'apparition de nanoparticules peut conduire a une exaltation de I'absorption du
laser de structuration, et donc une forte élévation de température compatible avec la
création d’explosions dans le verre. L’analyse des données a permis de déterminer un
diamétre moyen des nanoparticules de 1,73 nm. Ces nanoparticules sont générées
directement par interaction avec l'oscillateur femtoseconde a haut taux de répétition et
confirme la présence d’agrégats d’argent, qui sont les précurseurs de ces nanoparticules.
Le faible contraste de fluorescence entre le verre vierge et les structures provient
probablement du fait que les nanoparticules désactivent une partie de fluorescence par

transfert d’énergie.

Une derniére étape de caractérisation, 'analyse microscopique de la génération de seconde
harmonique, a révélé la capacité des structures inscrites a doubler la fréquence d’une onde
électromagnétique a une longueur d’'onde de 1030 nm. Ce phénoméne est di a la présence

d’'un champ électrique statique enfoui, généré par les charges électriques déplacées lors de
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linscription et induisant un ¥ effectif (EFISHG). La répartition spatiale de ce y® effectif
dans les verres GGBK-Ag est typique des structures inscrites dans les verres de phosphate,
avec une double ligne d’agrégats d’argent. L’évolution de I'efficacité de conversion avec la
polarisation incidente est toutefois différente des prédictions. Cette différence est attribuée
au caractere anisotrope du milieu au niveau des structures, qui serait causé par des
contraintes générés par la variation d’indice au centre et la présence des nanoparticules

d’argent.

Ces nouvelles propriétés apportées par I'argent dans le verre GGBK-Ag augmentent les
possibilité de fonctionnalisation des verres de type BGG et permet d’envisager un couplage
modification de type |, dont le seuil d’apparition est abaissé grace a I'argent, déclenchant

aussi la formation d’agrégats d’argent fluorescents.

Ce type de modification est différent de ce qui a été souvent observé dans des verres de
phosphates dopé en ions argent, notamment pour ce qui est de la corrélation spatiale entre
la fluorescence et la variation d'indice de réfraction. De plus, par rapport aux verres
phosphates en question, le verre GGBK-Ag étudié tolére peu d’ions argent dans sa matrice
([Ag20 < 1%]). En effet, si on se fie aux mesures de luminescence, le verre non modifié
contient dés le départ une petite quantité d’agrégats d’argent. Cependant, la présence
localisée d’agrégats d’argent, induits par l'inscription a haut taux de répétition, est confirmée
par les analyses spectrales de la luminescence des structures fluorescentes effectuées

avec un micro-spectrophotometre.

Les mesures d’absorption différentielles sur les structures indiquent également la présence
de nanoparticules métalliques d’argent qui provoquent une absorption trés intense a environ

440 nm. Une telle absorption peut contribuer a expliquer la trés faible fenétre d’inscription

des fonctions de guidage de la lumiére avec la fluorescence, la génération de seconde

harmonique, et les résonances de plasmons de surface.
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Conclusion générale

Le projet de recherche faisant I'objet de ce doctorat visait a étudier linscription par
impulsions ultra-courtes dans les verres BGG (fabriqués au COPL et a I''CMCB), pour
I'élaboration de dispositifs photoniques pour I'|R moyen. Ces verres ont été choisis pour
leurs robustesses mécanique et chimique et bien slre pour leur transmission s’étendant de
'UV proche au moyen IR a environ 5 um. Nous avons commencé par étudier en détail la
photosensibilité de différents types de verres BGG en explorant les modifications induites
par différents régimes d’irradiation laser. Cette étude a montré le bon potentiel des verres
BGG vis-a-vis de I'élaboration de guides d’onde pour I'IR moyen. Nous avons ensuite pu
fabriquer les premiers dispositifs pour l'infrarouge moyen dans un verre BGG, des coupleurs
directionnels, que nous avons testé sur une large gamme de longueur d’onde jusqu’a
4,2 um. Des coupleurs directionnels ont également été inscrits dans un verre de silice,
transmettant jusqu’a environ 3,5 um. Parallélement, 'inscription de propriétés associées a
'argent a été étudiée dans le verre GGBK-Ag, dopé en ions argent. Dans ce verre nous
avons démontré la possibilité d’induire localement, par exposition a des impulsions a un
haut taux de répétition, des propriétés de fluorescence, de génération de second

harmonique et de résonance de plasmons de surface.

Nous avons montré qu’on pouvait induire une augmentation permanente et stable de I'indice
de réfraction dans tous les verres étudiés (BGG, BGG purifié en OH, GGBK-AgQ). Avec deux
différentes sources délivrant des impulsions de 85 fs a 800 nm ou de 380 fs a 1030 nm, a
un taux de répétition de 250 kHz, et grace notamment & un systéme de manipulation de
I'astigmatisme du faisceau avec des lentilles cylindriques, on est capable de produire de
larges guides d’onde avec de remarquables propriétés de guidage. Des modifications de
type | sont obtenues sur une large gamme de parameétres, en particulier pour les impulsions
les plus courtes, qui permettent de repousser le seuil (en énergie par impulsion, en fluence
et en irradiance) d’apparitions des micro-explosions. Les variations d’indice produites sont
homogénes et réguliéres, probablement grace au caractere thermique de l'interaction laser-
matieére, minimisant les pertes des guides d’'onde. Des mesures de transmission des guides
d’ondes monomodes aux longueurs d’onde de 2785 nm et 2850 nm montrent des pertes
relativement faibles pour des guides d’onde photo-inscrits et dont la majorité des pertes sont

causées par les impuretés OH. Les An maximaux obtenus dans les BGG non purifiés en
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OH sont relativement élevés (entre 5102 et 1*102), tandis que les An maximaux obtenus
dans le verre purifié¢, FBGG65, sont plus faibles (entre 2*103 et 4*103), probablement a
cause du fluor utilisé pour éliminer les OH, encore présent dans le verre. Des analyses des
structures photo-inscrites par spectroscopie Raman ont permis d’émettre I'hypothése que

I'origine de la variation d’indice dans les verres BGG est la densification de la structure.

La suite de cette étude a été I'élaboration et la conception de coupleurs directionnels pour
I'infrarouge moyen dans un verre BGG ainsi que dans un échantillon de silice amorphe.
Dans le verre BGG, une dizaine de coupleurs ont été inscrits. D’aprés les mesures de phase
quantitative, les guides d’onde ont une longueur d’onde de coupure proche de 2,8 um et
des sections transversales quasiment circulaires, permettant d’avoir un bon accord modal
avec des fibres commerciales pour le moyen infrarouge. Le comportement des coupleurs a
été étudié a une longueur d’onde de 2850 um, montrant un bon accord avec les prédictions
théoriques du comportement des coupleurs et une bonne efficacité de couplage
(transmission jusqu’a ~99% dans la branche non-injectée) grace a la qualité et a la régularité
des guides d’'onde. Certains de ces coupleurs ont été testés avec une source cohérente
émettant sur un large spectre entre 2,1 et 4,2 um. Dans ce cas, nous avons constaté des
écarts plus importants aux prédictions théoriques, qui peuvent étre attribués au manque de
connaissance précise sur l'indice de verre BGG et des guides d’onde en fonction de la
longueur d’onde, et des approximation faites dans le modéle théorique (guides d’onde a

saut d’indice, couplage faible entre les guides d’onde).

Des guides d’'onde et des coupleurs ont également été inscrits dans la silice amorphe, avec
des impulsions de 85 fs a une longueur d’'onde de 800 nm et un taux de répétition de
250 kHz. Les guides d’onde produits sont de section transversale approximativement
circulaire, avec une longueur d’'onde de coupure d’environ 1,6 um. Le diametre des guides
d’onde et les variations d’indice de réfraction induites sont plus faible que dans le cas du
BGG car nous étions limité par I'apparition de fissures dues selon nous a la densification de
la silice induite par le laser d’inscription. Les coupleurs ont été testés avec les mémes
sources que celles utilisées pour les coupleurs dans le BGG. Avec la source a 2850 nm, les
résultats sont relativement proches des prédictions de notre modele théorique, mais avec
une dispersion des données expérimentales importantes et une efficacité de couplage faible
(transmission jusqu’a ~90% dans la branche non-injectée), attribuées aux variations de
puissance du faisceau lors de linscription et a la longueur d'onde de coupure basse

(guidage faible).
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Dans les verres GGBK-Ag, dopés en ions argent, des structures spécifiques a I'argent ont
été photo-inscrites avec un oscillateur femtoseconde délivrant des impulsions de 380 fs a
un taux de répétition élevé de 9,8 MHz a une longueur d’'onde de 1030 nm. Des analyses
de luminescence, d’absorption, de microscopie de phase quantitative et de génération de
second harmonique ont été conduites sur les structures inscrites. Comme dans d’autres
verres dopés en ions argent, notamment les phosphates, on a observé dans les GGBK-Ag
des structures fluorescentes causées par la formation d’agrégats d’argent a la périphérie du
faisceau laser. Au centre du faisceau laser, on a une augmentation de l'indice de réfraction
d’environ 4*10°3, Cette variation d’indice apparait pour le méme seuil (plus bas que pour les
BGG ne contenant pas d’argent) que la fluorescence des agrégats et pour une gamme
d’énergie trés réduite. Nous rapportons également la présence de nanoparticules d’argent
détectées et identifiées grace a leur résonance de plasmons de surface a environ 440 nm.
Ces nanoparticules sont formées directement lors de l'inscription des structures, a partir des
agrégats d’argent. De part et d’autre des agrégats d’argent est associée de la GSH, permise
grace au champ électrique statique enfoui produit par les charges électriques piégées par
les diverses espéces d’argent. La dépendance de l'intensité du signal de GSH en fonction
de la polarisation incidente est cependant différente de celle observée dans les verres de
phosphates, ce qui pourrait étre causé par I'anisotropie causé par la variation d’indice et les

nanoparticules d’argent.

Pour conclure, nous avons montré que I'on pouvait réaliser des dispositifs pour I'|R moyen
dans les verres BGG. Leurs propriétés optique, mécanique et chimigue en font les matériaux
idéaux. Pour envisager la fabrication de dispositifs photoniques pour I'lR moyen fonctionnels
dans les verres BGG, en particulier pour le développement de sources puissantes dans I'IR
moyen, il faudrait améliorer la qualité des échantillons, en particulier en ce qui concerne
I'élimination des OH. Au niveau de la technique d’inscription des guides d’onde, I'exploration
des parametres d’irradiation est a poursuivre et la mise en forme du faisceau laser pour le
contréle de la forme des guides d’onde pourrait étre optimisée, grace, par exemple, a
l'utilisation d’un SLM.

L’étude des verres GGBK-Ag a montré de nouvelles possibilités de fonctionnalisation de
ces verres et permet d’envisager un couplage entre les guides d’ondes de type | et les
propriétés de fluorescence, de GSH ou de résonance de plasmons de surface. L’élaboration
de nouveaux verres de ce type, améliorant la dissolution de I'argent dans la matrice, et

I'exploration de nouveaux paramétres d’irradiation, permettrait d’affiner la compréhension
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et la maitrise du processus d’interaction laser-matiére menant a la génération d’agrégats ou
de nanoparticules d’argent. Les ions argent présents dans la matrice vitreuse modifient le
processus d’interaction laser-matiere, notamment en abaissant le seuil de modification
permanente. Cet aspect pourrait étre exploité, par exemple, avec la génération de guides
d’'onde rasants (en surface) pour I'élaboration de capteurs.
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Annexe : Cavité Fabry-Perot entre deux guides d’ondes

A la jonction entre deux guides d’onde séparés par une fine couche d’air de l'ordre de
quelques um d’épaisseur, les réflexions aux interfaces donne lieu a des interférence a n
ondes pouvant modifier la transmission a travers la jonction. Celle-ci peut étre vue comme
une cavité Fabry-Perot constituée, dans le cas d’une fibre optique couplée a un guide d’'onde
dans un bloc de verre, de la face de sortie de la fibre, de la face du bloc de verre et de la
couche d’air comprise entre les deux faces. Un ajustement précis de la distance bloc-fibre

permet de maximiser ou de minimiser la transmission a une longueur d’onde.

Etudions un cas simplifié du systéme pour comprendre comment évolue la transmission en
fonction de l'indice des matériaux et de la distance entre la fibre et le bloc. Considérons une
onde plane a une longueur d’onde |, qui se propage dans un matériau d’indice n1 (matériau
de la fibre), puis traverse une épaisseur e d’indice n = 1 (air), avant de continuer dans un
matériau d’indice n; (bloc de verre). On suppose que les deux faces sont parfaitement
planes et paralléles et que I'onde plane arrive & incidence normale sur les surfaces. A
chaque interface, I'onde plane va subir une réflexion. Les coefficients de réflexion en

amplitude aux interfaces fibre-air et air-bloc sont :

— n 1
n= Rl:n +1
1_1 (A.1)

N2
2= R2=n2+1

R, et R, sont les coefficients de réflexion en intensité. L’'onde apres la deuxiéme interface

est la somme d’une infinité d’'ondes : la premiere onde a subi 2 réflexions et a traversé une
épaisseur d’air e, la seconde onde a subi 4 réflexions et a traversé une épaisseur d’air 3e,
et ainsi de suite. Le déphasage entre deux ondes successives est donc ¢ = 2ke, avec k =

2m/A. Lamplitude complexe de la (m+1)°™® onde sortant de la cavité est :

m m
Sm = Si\/(l —R)(1 —Ry)(R1R;)2e/™? = 54(R1R;)2e/™? (A.2)

s; est 'amplitude de l'onde incidente n’ayant pas encore subi de réflexion et s, est

'amplitude de la premiére onde sortant de la cavité. L’'amplitude complexe totale est donc :
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S . m SO
= E / joy =20
Stot = So 4 ( RiRye ) - JRiRe)? (A.3)

Et l'intensité totale est :

_ LA -R)(-Ry)
1+ RyR, —2\/R{R,co0s (¢)

tot (A.4)

I; est l'intensité de I'onde incidente, n’ayant pas encore subi de réflexion. La transmission
évolue donc périodiquement en fonction de la distance e et de du nombre d’'onde k. En
prenant un indice de 1,5 pour la fibre (ZBLAN) et un indice de 1,7 pour le bloc (BGG), on

trouve un maximum de transmission de 0,996 et un minimum de 0,809.

On peut observer expérimentalement ce résultat en mesurant la puissance (A = 2850 um)
transmise a travers un guide d’onde inscrit dans un bloc de verre en fonction du

déplacement de la fibre d’injection, (figure ci-dessous).
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Figure A.1 : (a) Image de la fibre d’injection (gauche) couplée a un guide d’onde (droite).
Sur cette image, on peut voir 3 guides d’onde différents. (b) Puissance transmise mesurée
sur un détecteur a thermopile en fonction du déplacement de la fibre d’injection.
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