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Introduction générale

« Ce n'est pas parce que les choses
sont difficiles que nous n'osons pas,
C'est parce que nous n'osons pas
qu'elles sont difficiles.. »
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CHAPITRE 1. INTRODUCTION GENERALE

Le recours au laser dans la médecine moderne connait un véritable boom depuis le début de
ce siecle. Pour cause, au méme titre que les nouvelles technologies de pointes qui sont apparues
dans notre société et qui se démocratisent peu a peu, le laser médical connait une évolution tech-
nologique croissante et se réinvente année apres année '. Le mot LASER est un acronyme de «
Light Amplification by Simulated Emission of Radiation » ce qui signifie littéralement en Fran-
cais « amplification de la lumiere par émission stimulée de radiations ». Les lasers sont rapidement
apparus comme des sources de lumiere potentiellement intéressantes pour la médecine. Ils pos-
sedent trois caractéristiques qui les distinguent des sources conventionnelles :

1. La directivité : source cohérente et collimatée.

2. La possibilité de fonctionner en mode impulsionnel avec parfois des durées tres courtes :
émission allant d'un régime nanoseconde (ns) a picoseconde (ps).

3. La monochromaticité : possibilité d’émettre a une seule longueur d’onde ou couleur.

Ainsi, 'amélioration de la maitrise technique de ces trois parametres, couplée a I'évolution de
notre compréhension des processus d’interaction du laser avec les tissus humains, a permis au fil
des années la mise en place de nouvelles procédures de traitements médicaux.

Il serait ambitieux dans ce manuscrit de thése de réaliser une liste exhaustive des nombreuses
applications du laser en médecine. On comprend que cette tache, a elle seule, pourrait étre I’objet
d’un travail de these. Dans cette mise en contexte général, nous nous concentrerons sur 'utilisa-
tion du laser dans le domaine de la dermatologie esthétique 2, et plus particulierement, sur une
application de plus en plus fréquente en France et dans le monde, le détatouage. Dans cette these,
on définit le détatouage comme I'effacement ou la disparition du tatouage par exposition de celui-
ci alalumiere laser pulsée. Le tatouage est une pratique néolithique qui existe depuis plus de 5000
ans et signifiait alors son appartenance a un peuple. Cette pratique est également entrée massive-
ment dans notre société moderne sous la forme d'un « phénomene de mode » et vise généralement
a créer une ceuvre d’art sous sa peau, a témoigner un désir d’originalité, ou encore, une forme de
marginalité. Le tatouage permanent consiste donc a s'injecter de 'encre ou des pigments au ni-
veau du derme de la peau, que le corps ne peut pas résorber seul. Cependant, la peau est et reste
un révélateur social qui témoigne de notre personnalité. Ainsi, les raisons d'un détatouage au laser
sont multiples — professionnelles, des erreurs de tatouage, des évolutions disgracieuses ou encore
le désir de dés-appartenance a une communauté — et pousse la communauté du laser a innover
technologiquement, ainsi qu’a améliorer notre compréhension de l'interaction du laser avec les
pigments d’encre au sein de la peau. Selon une étude de 'I[FOP (Institut francais d’opinion pu-
blique) CrOIX [2018] pour la Croix, 18 % des Francais® (et 29 % des moins de 35 ans) étaient
tatoués en 2018, contre 10 % en 2010. On peut supposer que le pourcentage de gens tatoués va
continuer a augmenter. En conséquence, il parait évident que cette hausse de personnes tatouées
va entrainer une forte demande de détatouage dans les décennies a venir. Comme toute thérapie
en médecine, il convient de s'intéresser aux parametres, et aux phénomenes physiques mis en jeu
dans le cadre du détatouage, qui peuvent rendre ce traitement de plus en plus efficace et indolore.

1.1 Contexte général de I'étude

1.1.1 Projet PARACETAMOL

Le travail de these présenté dans ce manuscrit a été réalisé et financé dans le cadre du projet
ANR (Agence Nationale pour la Recherche) PARACETAMOL. Dans son ensemble, le projet PARA-

1. Lhistoire du laser en médecine débute avec Campbell en ophtalmologie en 1961 et Goldman en dermatologie en
1963. Le laser a dioxyde de carbone (CO2), introduit par Polanyi et Kaplan a partir de 1965, fut tout d’abord proposé aux
chirurgiens avec le concept d'un bistouri « optique ». La Société Francophone des lasers Médicaux (SFLM) a été crée en
1980.

2. Le dermatologie esthétique traite les imperfections, les problemes de pigmentation ainsi que le vieillissement
de la peau. Cela peut concerner : 'enlévement d'un tatouage, le gommage des cicatrices, le retrait de grain de beauté
génant, I'épilation laser etc.

3. Par comparaison 31 % des Etats-Uniens sont tatoués.



CHAPITRE 1. INTRODUCTION GENERALE

CETAMOL vise d'une part a améliorer notre compréhension des phénomenes physiques mis en
jeu lors de I'interaction du laser avec les pigments d’encre. D’autre part, il doit permettre d’aider
au développement d’'une source laser picoseconde versatile en longueur d’onde, en durée d’'im-
pulsion ainsi qu’en taux de répétition, et adaptée a la dermatologie esthétique. Enfin, il prend
également en compte la réalisation de tests d’'interaction laser/tatouage,"ex-vivo" et "in-vivo" ,
comparatif entre un laser picoseconde haute cadence ([35 ps] au MHz) et un laser nanoseconde
commercial basse cadence ([750 ps a 1 ns] au kHz). Dans ce cadre, les différents acteurs de ce
projet sont : le laboratoire CELIA (Centre Lasers Intenses et Applications) pour le développement
de la source laser et la compréhension des phénomeénes physiques, le centre technologique AL-
PhANOV pour I'étude des processus physiques lors de l'interaction du laser avec les pigments
d’encre et la réalisation de tests "ex-vivo", le CHU (Centre Hospitalier Universitaire) de Nice pour
les tests de détatouages phénoménologiques ("in-vivo"), ainsi que 1'entreprise IRISIOME (fabri-
cant francais de systemes lasers pour la dermatologie esthétique). Ce dernier acteur a un role a
part entiere au sein du projet, car le dirigeant de cette entreprise Romain ROYON, est a I'origine
du développement et du brevet de la technologie laser qui a été le point de départ de mes réali-
sations et des problématiques qui ont guidé ma démarche scientifique. De ce fait, afin que mes
études et développements laser soient directement connectés aux problématiques que rencontre
cette entreprise, ainsi que celles rencontrées par le CHU de Nice dans la thérapie du détatouage,
j’ai collaboré étroitement avec la société IRISIOME tout au long de ces travaux de these.

1.1.2 Principe du détatouage

Des analyses histologiques d’échantillons de tissus tatoués ont montré que les pigments de
couleur se situent dans le derme, entre 1 et 3 mm d’épaisseur selon la personne et la zone du
corps tatouée FERGUSON et O’KANE [2004]. Sur la figure Fig.1.1, on illustre I'’emplacement précis
des pigments de couleur, utilisés dans les encres de tatouage, par rapport aux trois tissus humains
qui composent la peau.

Epiderme
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FIGURE 1.1 - Figure de gauche : représentation schématique du niveau de profondeur de pénétration de la
lumiere (selon la longueur d’onde) au sein des 3 tissus superposés qui composent la peau (ligne bleu). Les
pigments d’encre sont situés dans le derme, typiquement entre 1 et 3 mm de profondeur. Figure de droite :
représentation 3D de la peau humaine FERRAQ [2007].

La peau est composée de trois tissus superposés : 'épiderme, le derme * et 'hypoderme. Lépais-
seur de la peau varie selon le sexe, 'Age et la région du corps °. Les pigments de couleurs qui sont
initialement des nanoparticules isolées — dont la taille varie de 0 a 500 nanomeétre (nm) — se fixent
dans le derme sous la forme d’agrégats DEFRANCESCHI [2003] ou d’agglomérats ® de nanopar-
ticules, dont les tailles varient de 1 um a quelques millimétres GRANT et collab. [2015]. Le méca-

4. C’est dans le derme que I'on trouve la racine des poils et des ongles.

5. Elle est plus mince chez les femmes, chez les personnes agées, au niveau des paupieres et des organes génitaux:
environ 1 mm. En revanche, elle est plus épaisse au niveau de la zone palmo-plantaire : environ 4 mm. FERRAQ [2007]

6. A ceniveau de précision du manuscrit, on peut voir les agrégats et les agglomérats comme un ensemble de molé-
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nisme de défense cellulaire principal qui permet d’éliminer les corps étrangers au sein de la peau
est la phagocytose ’, via les macrophages. Or, les macrophages, qui sont donc en charge de la di-
gestion intracellulaire des pigments d’encre au sein de la peau, ont une capacité de digestion d’en-
viron 50 um GHISELIN [2001] FERRAQ [2007]. L'encre fixée sous forme d’agrégats ou d’agglomérats
dans le derme ne peut étre digérée. Le tatouage est alors permanent au sein de la peau.

Lencre ainsi fixée au sein du derme, un moyen qui apparait évident pour évacuer les pigments
est de fragmenter les agrégats ou agglomérats, afin que ceux-ci aient une taille digérable par les
macrophages. Lirradiation par laser est alors un moyen de fragmenter 'encre . Linteraction du
faisceau laser avec la peau, et qui plus est, avec 'encre, va dépendre de trois parametres princi-
paux : la longueur d’onde, I'irradiance, ainsi que la durée d’exposition des tissus biologiques. Tout
d’abord, il importe de choisir la longueur d’'onde du laser adéquate a la profondeur de pénétra-
tion que l'on veut atteindre dans les tissus cellulaires. En effet, comme illustré en Fig.1.2, selon
la longueur d’onde, la lumiere ne va pas étre absorbée, réfléchie ou encore diffusée de la méme
maniere par les différents chromophores (groupement d’atomes) qui composent les tissus bio-
logiques. La plupart des molécules organiques ont une forte absorption dans I'ultraviolet. Aussi,
les profondeurs de pénétration dans I'U.V sont extrémement faibles (quelques microns). Dans le
visible (bleu, vert, jeune) 'absorption s’effectue principalement au niveau de ’hémoglobine et de
la mélanine. Le rouge et le proche infrarouge (0.6 a 1.2 microns) sont peu absorbés et pénétrent
profondément dans les tissus . Ensuite, dans I'infrarouge moyen et lointain (2 4 10 microns), c’est
I'eau qui absorbe intensément la lumiére.

Coefficient d’absorption (cm-)
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FIGURE 1.2 - Spectre d’absorption des principaux chromophores des tissus cutanés selon la longueur
d’onde CHARDONNEAU [2016].

Finalement, comme représentée en Fig.1.1 par la ligne continue bleu, les longueurs d’ondes
capables d’atteindre les pigments d’encre — en interagissant peu ou pas avec les tissus cellulaires
situés en amont de I’encre — sont typiquement comprises en 700 nm et 1.2 microns. Ainsi, la lon-
gueur d’onde est la premiere notion a considérer afin d’obtenir une absorption sélective d'une
cible contenue dans la peau. La longueur d’onde doit étre choisie d'une part afin d’obtenir une
absorption préférentielle de la cible par rapport aux autres chromophores, et d’autre part, elle doit
suffisamment pénétrer dans le tissu afin d’apporter suffisamment d’énergie au niveau de la cible.

cules, des nanoparticules ici, assemblées par des forces plus ou moins importantes selon la taille des entités chimiques.
Un agrégat a une taille moindre par rapport a un agglomérat DEFRANCESCHLI [2003].

7. La phagocytose est un mécanisme cellulaire permettant a des cellules spécialisées, les phagocytes, de digérer des
particules étrangeres solides d’échelle micrométrique. La phagocytose joue un role dans les défenses de 'organisme
contre des infections bactériennes et parasitaires. Elle est réalisée par des cellules spécialisées, a savoir, les macro-
phagesGHISELIN [2001].

8. Cette pénétration est cependant limitée par la diffusion optique.
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En considérant ces deux criteres, la fenétre thérapeutique pour les traitements en dermatologie
esthétique est généralement définie de 400 a 1200 nm MORDON [2013].

Mécanismes d’action du laser

Selon BOULNOIS [1986] et MORDON [2010], les applications thérapeutiques des lasers avec les
tissus-biologiques peuvent étre classifiées selon quatre types d’effets ? Fig.1.3

Durée d’émission (s)
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! } } | 1018
Effet électromécanique
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|
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Effet phot'ochimiqllje
| | |

FIGURE 1.3 - Effets obtenus avec les lasers sur les tissus biologiques en fonction, de la durée d’émission du
laser et de l'irradiance MORDON [2010].

— Effet électro-mécanique : 1'énergie est transportée par des impulsions lumineuses tres breves,
typiquement de 10 ps a 10 ns avec des fluences de 'ordre de 100 J/cm?, et des irradiances de
l'ordre de 10° 2 10'®> W/cm?. Ces impulsions induisent la création d’'un micro-plasma —i.e,
ionisation du volume d’interaction — a I'origine d'une onde de choc qui provoque une rup-
ture mécanique de la structure tissulaire. On appelle également cet effet la photodisruption
(action disruptive du laser) .

— Effet photoablatif : 'énergie absorbée par le tissu provoque la rupture d'un certain nombre
de liaisons moléculaires. Cet effet est obtenu avec des impulsions de 10 a 100 ns. Dans ce
cas, plus que l'irradiance, c’est la longueur d’onde qui importe, puisque 'effet photoablatif
nécessite des photons énergétiques (photons UV typiquement).

— Effet thermique : I'énergie est localement transformée en chaleur. Leffet est obtenu en ré-
gime continu ou avec des impulsions longues. Les irradiances sont de I'ordre de 10! 4 108
W/cm?.

— Effet photochimique : I'énergie lumineuse est absorbée par un agent chimique exogene,
qui est ainsi rendu actif, et alors capable d’'induire des réactions chimiques cytotoxiques.
Cet effet est uniquement obtenu en combinaison avec un photosensibilisant, avec des du-
rées d’illumination s’étendant de la dizaine de secondes a la dizaine de minutes, et des irra-
diances généralement tres faibles.

J’ajoute ici un autre effet que j’évoquerai dans le chapitre 2 de ce manuscrit vis a vis du déta-
touage, a savoir, I'effet photoacoustique. I.e. si des impulsions lumineuses intenses et courtes, ty-
piquement des impulsions inférieures a 100 ps avec des irradiances de 10'° W/cm? et des fluences
de l'ordre de plusieurs J/cm?, sont absorbées par un objet, une cavitation optique peut étre in-
duite. Celle-ci engendre alors un changement de pression au sein du milieu et la propagation
d’une onde acoustique Ho et collab. [2002]. Si le temps d’illumination est alors plus court que le

9. Quelque soit I'effet recherché ou utilisé, le mécanisme d’action commence toujours par un transfert de I'énergie
transportées par le faisceau lumineux au tissu.
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temps de diffusion thermique et de relaxation des contraintes de I'objet, une onde mécanique pro-
gressive !° peut osciller au sein de I'objet et entrainer une rupture de 1'objet selon I'amplitude de
la contrainte. Dans le cadre du détatouage, les technologies lasers — qui sont majoritairement uti-
lisées depuis le début des années 80 — permettent d’estomper ou d’effacer totalement un tatouage
graces aux effets photothermique et électromécanique. Pour atteindre I'effet photothermique on
utilise généralement un laser émettant en régime continu (CW) type laser CO». La fluence atteinte
dans ce cas est de 'ordre de la centaine de Joules par cm? 1. Le tatouage peut alors disparaitre
grace a la volatilisation du volume tissulaire visé. Un tel transfert de chaleur dans le tissu n'est
néanmoins pas sans douleur lors du traitement. De plus, il entraine souvent une forte briilure et
dépigmentation au niveau de la zone traitée, et cela, de maniere irréversible. Pour atteindre 1'ef-
fet photomécanique on utilise des lasers plus récents. Ils émettent généralement des impulsions
de la dizaine de ns jusqu’a 300 ps (régime "sub-nanoseconde") pour les lasers les plus perfor-
mants, a des cadences kilo-Hertz (kHz) AHN et collab. [2017]. Les lasers sont généralement des
technologies fonctionnant en régime déclenché (laserQ-switch)(section5.2.1). Ces lasers sont ren-
dus accordables en longueur d’onde en utilisant différent milieux amplificateurs, par exemple : le
Nd-YAG — 1064 nm ou 532 nm, le Rubis — 694 nm, I’Alexandrite — 755 nm. Dans cette situation,
le transfert d’énergie/de chaleur dans les tissus environnements est moindre, et les fluences at-
teintes sont de I'ordre de la dizaine de J/cm?. Leffet de électro-mécanique supposé se manifeste
alors sous la forme d’une onde choc localisée section (2.2.1) qui rompt les molécules d’encre AHN
et collab. [2017]. Les lasers déclenchés sont encore aujourd’hui la référence en matiere de déta-
touage. Cependant, malgré une plus faible fluence qu’avec les lasers émettant en régime CW et
un temps d’exposition plus faible, les patients ressentent souvent des douleurs lors du traitement.
Dans ce sens, on constate également des effets secondaires sous la forme de briilures, de douleurs
persistantes sous la zone traitée, et plus rarement, des dépigmentations. Ces effets secondaires
sont parfois irréversibles et restent alors sur la peau sous forme de cicatrices.

Une nouvelle approche pour le détatouage

Les performances des lasers Q-switch permettent d’atteindre un détatouage relativement effi-
cace. Cependant, pour ce faire la fluence et le dépot d’énergie sous forme de chaleur émis — diffu-
sion thermique dans les tissus biologiques — sont encore trop importants pour éviter tout effet se-
condaire. En effet, selon ROSs et collab. [1998], un régime d’impulsions picoseconde — 35 ps dans
son étude — est mieux adapté par rapport au temps de relaxation thermique des nanoparticules
d’encre, évalué aux alentours de 10 ns. Dans leur étude, ROSS et collab. [1998] démontrent qu’a
fluence équivalente, des impulsions de 35 ps par rapport a des impulsions de 10 ns, permettent
un détatouage plus efficace et moins douloureux. Pour cause, et cela est repris par les simula-
tions de Ho et collab. [2002], la théorie qui est avancée et simulée est la suivante. En limitant la
diffusion thermique et en améliorant le confinement de 1'énergie sur la cible (moins de diffusion
thermique), on est capable de fragmenter les molécules d’encre par un effet photoacoustique en
réduisant 'expansion d'une bulle de cavitation dans le tissu et la création d’'un micro-plasma.
Celui-ci résulte de I'effet électro-mécanique, jugé comme efficace, mais est également a I'origine
des effets secondaires précédemment décrits. Dans ses simulations HO et collab. [2002] explicite
que pour limiter le dépot de chaleur et les effets secondaires au sein des tissus biologiques, la
durée d’impulsion optimale est comprise entre 10 et 100 ps. Je reviendrai sur ce point en section
(2.2.1). De plus, si cet effet supposé se produit, il est alors sélectif en longueur d’onde, puisque c’est
I’absorption de I'objet visé (I’encre ici) qui est a I'origine de I’onde acoustique (photothermolyse
sélective). On comprend ainsi I'intérét de posséder un laser accordable en longueur d’onde dans

le domaine du visible afin d’effacer les tatouages polychromatiques .

10. En terminologie mécanique des matériaux, une onde acoustique peut étre vue comme l'oscillation d'une onde
mécanique progressive périodique longitudinale, due a des compressions ou dépressions au niveau des couches du
matériau dans lequel 'onde se propage.

11. A titre de comparaison, on utilise le méme niveau de fluence pour la découpe métallique.

12. On fait appel ici aux notions d’absorbance et de couleur complémentaire.
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I1 convient de préciser que 'on a trés peu de recul sur les mécanismes réels mis en jeux lors
de l'interaction du laser avec le tatouage. Le seul élément qui est démontré a ce jour, c’est qu'a
fluence équivalente, un laser dont le régime d’'impulsion est inférieur a 100 ps, est plus efficace
et moins douloureux qu'un laser nanoseconde ou "sub-nanoseconde" pour le détatouage LOR-
GEOU et collab. [2018] LORGEOU [2018]. Dans ce sens, la communauté scientifique et industrielle
du détatouage tend vers des développements de systemes lasers dont les régimes d'impulsions
sont picosecondes et versatiles HsU et collab. [2016]. Ainsi, afin d'innover sur le traitement du dé-
tatouage, il convient d'une part d’étudier de nouvelles technologies laser capables de générer un
vrai régime d’'impulsion picoseconde (inférieur a 100 ps). D’autre part, il s’agit de révéler et/ou de
confirmer les différents mécanismes d’'interaction du laser avec le tatouage, selon la fluence et le
régime d'impulsion utilisé. La société IRISIOME avec qui nous avons collaboré dans ce travail de
these a initié ce travail, notamment avec le développement d'une source laser picoseconde ver-
satile en fluence et en durée d'impulsion, ainsi que sa collaboration avec le CHU de Nice pour la
réalisation de tests phénoménologiques comparatifs selon le régime d'impulsion LORGEOU [2018].

1.1.3 Objectifs des travaux de these

Ce travail de these s’inscrit tout d’abord dans une démarche d’étude prospective sur les effets
physiques qui peuvent étre a I'origine du détatouage. La communauté scientifique admet depuis
quelques années qu'un régime d’impulsions picosecondes est plus efficace et indolore qu'un ré-
gime d'impulsions nanosecondes ou "sub-nanosecondes". En effet, de nombreux tests phénomé-
nologiques, et notamment des tests réalisés avec une source laser dermato-esthétique IRISIOME,
ont démontré ces propos. Cependant, la taille des particules de tatouage étant a 1'échelle nano-
métrique et les durées d'impulsions mises en jeu étant trés courtes, il est difficile d’avoir une
observation directe des processus de détatouage. A ce jour, malgré de nombreuses hypothéses
pertinentes, les mécanismes physiques des interactions laser-nanoparticules et le processus de
rupture des particules de tatouage ne sont pas encore bien compris. Dans ce sens, un premier
objectif de cette these a été d’essayer d’apporter des éléments de réponses sur les mécanismes
physiques pouvant intervenir, notamment par rapport, a la taille des particules d’encre, a la lon-
gueur d’onde d’interaction, ainsi qu’a 'irradiance/temps d’exposition, des lasers les plus efficaces
dans ce domaine.

Le second point de ces travaux de these et qui a été le point principal de mon travail, est un
aspectimportant de développement laser. Lensemble de ces développements doit mener a la réa-
lisation d'une source laser monolithique impulsionnelle adaptée a la dermato-esthétique. Cette
source doit étre capable d’émettre des longueurs d’onde a la fois dans le domaine du proche in-
frarouge et du visible, et a des régimes de durées d’impulsion picosecondes d’énergie variable.
Dans cette perspective, les développements d’oscillateurs laser et d’injecteurs accordables conti-
nus dans le domaine de I'ytterbium sont une premiere étape. Une deuxiéme étape est 'obtention
d’un régime impulsionnel, via l'utilisation d’'une méthode de découpe d’impulsions dans un train
d’onde continu (Pulse-gating) ' a I'échelle picoseconde, tout en maintenant I'accordabilité in-
frarouge initiale. Finalement, la maitrise technique des parametres optiques de cette technologie
ainsi que la compréhension des propriétés physiques de cohérence des champs électriques mis en
jeu, doit permettre de transférer I’accordabilité du proche infrarouge vers une accordabilité dans
le domaine du visible. Pour ce faire, on pense notamment a la génération d’effets non-linéaires
optiques efficaces a travers des milieux non-linéaires solides ou fibrés.

13. Technologie existante et brevetée par notre partenaire IRISIOME au sein du projet PARACETAMOL.
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CHAPITRE 2. APPLICATIONS MEDICALES : ETUDE DE LINTERACTION LASER/PIGMENTS
POUR LE DETATOUAGE.

2.1 Introduction du chapitre

En introduction de ce manuscrit j’ai explicité que ce travail de thése s'inscrit dans un projet
scientifique pluridisciplinaire, mélant a la fois physique fondamentale (développement laser), la
biophysique (interaction laser-tatouage), et la biomédecine (test phénoménologique). Ainsi, dans
notre développement d'un outil laser adapté a I'application thérapeutique du détatouage, nous
ne pouvions pas faire concession d’'une étude concernant I'interaction du laser avec les encres de
tatouage. En ce sens, une premiere étape a été d’étudier les mécanismes physiques des interac-
tions laser-tatouage qu'’il est possible d’atteindre avec notre technologie laser. J'ai ensuite analysé
les tailles de population de nanoparticules qui composent les encres commerciales de tatouage.
Enfin, j’ai cherché a interagir avec ces molécules via des radiations laser de différentes irradiances.

2.2 Mécanisme d’interaction du laser impulsionnel avec le tatouage

Nous avons vu en introduction de cette thése que I'utilisation des lasers impulsionnels en
dermato-esthétique a permis de révolutionner la thérapie du détatouage. En effet, grace a I'émer-
gence des lasers Q-Switch et a la possibilité d’émettre de I'énergie sur des périodes de temps tres
courtes, il est a présent possible d’atteindre des régimes d’interaction sélectifs avec les particules
qui composent le tatouage. Largument mis en avant dans la littérature est que l'utilisation des
lasers a impulsions breves permet la génération d'une onde mécanique progressive au sein du
milieu contenant I'encre HO et collab. [2002]. L'onde est alors vue comme une contrainte par le
milieu, et peut fragmenter, en de plus petits éléments, les particules de tatouage qui sont ensuite
internalisées et digérées lors du processus de phagocytose ROss et collab. [1998]HSU et collab.
[2016]ADATTO et collab. [2017].

Dans le cadre du projet PARACETAMOL, il n’a pas été décidé d'un travail spécifique de simula-
tion permettant de mettre au jour le ou les phénomenes physiques pouvant intervenir lors de I'in-
teraction des impulsions bréves picosecondes avec 'encre au sein du derme. Cependant, comme
explicité en introduction de ce manuscrit, la communauté scientifique et médicale a peu de recul
sur les effets supposés des lasers impulsionnels au sein des particules d’encre (pigments d’encre),
et les mécanismes d’interaction sont souvent méconnus. Ainsi, je propose ici en me référant a la
littérature, de décrire les phénomenes physiques d’interaction pouvant intervenir avec les durées
d'impulsions et les niveaux d’énergie/fluence générés par les lasers utilisés dans le cadre du déta-
touage. Cette revue de I'état de I'art me permettra également de donner des éléments d’explica-
tion sur la différence d’efficacité du détatouage entre l'utilisation d'une source laser nanoseconde
et picoseconde.

2.2.1 Génération d'une onde mécanique progressive

Je cherche ici a expliciter la génération de |'effet photoacoustique en fonction de 'absorption
d’un flux d’énergie par les nanoparticules d’encre, ainsi que de la durée d'impulsion du laser.

Les lasers impulsionnels utilisés dans le cadre du détatouage et dont I'efficacité a été prouvée
d’un point de vue phénoménologique ADATTO et collab. [2017] LORGEOU et collab. [2018], ont des
régimes d’'impulsions qui vont de 10 ns a 35 ps pour les plus courts, et des fluences généralement
comprises entre 0.1 et 10 J/ cm? Ross et collab. [1998]Hsu et collab. [2016]. Ainsi, considérant ces
grandeurs physiques et les simulations de Ho et collab. [2002], I'effet photoacoustique a I'origine
de la fragmentation de I'encre est lié a un phénomene de cavitation optique. On peut définir la ca-
vitation optique comme la formation d’'une cavité, ou d'une bulle, au sein d'un liquide ou autour
d’un milieu solide, et par suite, la dynamique des ondes acoustiques ou de choc qui en résultent
WAN et GAIL [2015]. Le phénoméne de cavitation ! est étudié dans plusieurs domaines de la phy-

1. L'exemple de la cavitation hydrodynamique au niveau des pales des hélices des sous-marins nucléaire est souvent
pris.Le théoréme de Bernoulli prévoit une diminution de pression lors d'une augmentation locale de la vitesse d'un
écoulement. Ainsi, la dépression créée peut entrainer '’évaporation de 'eau et la création d'une bulle de cavitation.

12



CHAPITRE 2. APPLICATIONS MEDICALES : ETUDE DE LINTERACTION LASER/PIGMENTS
POUR LE DETATOUAGE.

sique fondamentale et inclut souvent la génération d'une onde acoustique (de pression) pouvant
étre a l'origine de contraintes plus ou moins importantes dans un matériau. J'utilise le schéma
Fig.2.1 pour illustrer |'origine du phénomeéne de la cavitation selon les grandeurs physiques énon-
cées plus haut. On peut observer les différentes étapes qui meénent a la fragmentation potentielle
des particules d’encre, que I’on considere comme des particules de graphite ici (encre noire).

1. Irradiation des tissus biologiques contenant les particules d’encre. Les dimensions des par-
ticules peuvent aller de quelques nanometres a plusieurs centaines de micrometres.

2. L'énergie des impulsions laser est absorbée par les particules d’encre. Les particules absor-
bantes se thermalisent et diffusent de la chaleur au sein du milieu.

3. En considérant ces niveaux de fluence, les particules de graphite (encre noire) n’atteignent
pas le point de sublimation (température de fusion estimé a = 3600 °C). Cependant, par
conduction thermique, I'eau autour des particules d’encre atteint une température bien au
dessus de son point d’ébullition. Ainsi, I’eau autour des particules d’encre s’évapore et crée
le phénomeéne de cavitation, souvent décrit sous la forme d’'une "bulle" de cavitation qui
croit jusqu’a un diametre maximum (selon le dépot d’énergie et sa période) avant de collap-
ser.

4. Ainsi la montée tres rapide en température et la création de la bulle de cavitation, entraine
une onde pression au sein des particules d’encre et des tissus biologiques.

5. Selon la pression imposée par 'onde et le tenseur des contraintes du matériau visé, 'onde
peut entrainer la rupture du matériau. C’est I'effet supposé du laser sur les particules d’encre.
Selon le modéle a une dimension (1-D) en symétrie sphérique pris par HO et collab. [2002]
dans ses simulations, on peut estimer des pressions allant jusqu’a 1600 bar, quand la pres-
sion nécessaire a la rupture des particules de graphite est de plusieurs centaines de bars
ASHBY et WATERMAN [1991].

Précisons que HO et collab. [2002] ont évalué les ordres de grandeur des pressions énoncées
plus haut (Fig.2.1) pour des nanoparticules individuelles, dont les diamétres sont compris entre
50 et 100 nm. Pour une nanoparticule dont le diametre est plus petit, 'absorption est moins im-
portante car la section efficace d’absorption est plus faible et le temps de diffusion thermique est
plus court VAN GEMERT et collab. [1989]. Ainsi, si 'on prend '’exemple d’'une nanoparticule de
10 nm, pour les fluences et les durées d’impulsions évoquées plus haut, il est difficile d’atteindre
le point d’ébullition de I'’eau par conduction thermique. Dans cet exemple, HO et collab. [2002]
évalue 'amplitude de la pression liée a la montée en température a 160 bars. Ce qui ne permet
pas de fragmenter les nanoparticules de graphite. Notons cependant qu’il parait moins important
de fragmenter les nanoparticules ayant des diametres inférieurs a 10 nm car elle sont également
beaucoup moins visibles au sein de la peau (diametre nanoparticule << Aymiere visible)- A contrario,
les nanoparticules individuelles et les agrégats/agglomérats, dont les diametres sont plus impor-
tants, vont absorber plus d’énergie (section efficace d’absorption plus importante) et générer des
ondes acoustiques dont la pression résultante au sein du matériau va étre bien au-dela du seuil de
rupture du graphite. Attention cependant aux effets secondaires de la cavitation. Sil’absorption en
énergie est trés importante —- montée en température trés rapide et importante —on comprend que
I'onde acoustique résultante de la bulle de cavitation peut avoir des dommages non-négligeables
sur les tissus biologiques environnants. On suppose qu'un effet photoacoustique trop important
- en terme de distance de propagation dans les tissus biologiques et de pression engendrée - peut
étre a I'origine d’effets secondaires dans le derme et I'épiderme ADATTO et collab. [2017].

2.2.2 Différence d’interaction entre un régime picoseconde et nanoseconde

Selon HoO et collab. [2002] et STERRA et MIRKOV [2013], la différence d’efficacité du détatouage
entre un régime d'impulsions picosecondes — impulsions de durées inférieures a 100 ps — et na-
nosecondes ou subnanosecondes, provient principalement du temps de diffusion thermique (sur
la longueur caractéristique de =100 nm) ainsi que du temps de confinement de I'onde acous-
tique au sein du matériau (le temps de relaxation des contraintes). En effet, afin que le détatouage
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FIGURE 2.1 — Schéma représentant les étapes du processus d’interaction laser/encre a I'origine de la frag-
mentation des particules d’encre au sein des tissus biologiques.

soit efficace — transition énergie thermique vers énergie mécanique - il faut d'une part que la du-
rée de I'impulsion laser soit plus faible ou du méme ordre de grandeur que le temps de diffusion
thermique(Tpjftusion) du matériau considéré (nanoparticules d’encre). D’autre part, 'amplitude de
I'onde acoustique - la contrainte appliquée au matériau — est également dépendante du temps ca-
ractéristique de confinement de I’onde acoustique Tcoustique au s€in du matériau. Dans le tableau
2.1 on donne des ordres de grandeur  de ces temps caractéristiques a partir des données simulées
par Ho et collab. [2002] pour des nanoparticules de graphite individuelles :

En observant ce tableau on observe que plus la durée d’'impulsion est courte, moins I'énergie
des impulsions lasers va étre diffusée par la cible, et plus la contrainte appliquée dans le matériau
sera importante (lié au confinement de ’onde et donc a I'amplitude de I'onde acoustique). STERRA
et MIRKOV [2013] estime dans son travail qu’a fluence équivalente, des impulsions lasers de 600
ps, génére une contrainte mécanique 100 fois plus importante que des impulsions de 6 ns. Dans
ce sens, HO et collab. [2002] simule qu'avec des impulsions picosecondes comprises entre [10 -
100] ps il est possible de détatouer de maniére efficace avec des fluences < a 1 J/cm?. En effet,
le travail de simulation de HO et collab. [2002] et I'étude phénoménologique de ROSS et collab.
[1998] ont montré que pour obtenir un détatouage efficace a 10 ns, équivalent a celui obtenu pour
une durée de 35 ps et une fluence de 1 J/cm?, une fluence de 10 J/cm? est nécessaire. Or, plus la
fluence incidente est élevée et I'énergie diffusée importante, plus on expose le patient a des effets
secondaires ROSS et collab. [1998] ADATTO et collab. [2017]. Notons également, en accord avec le
tableau 2.1, qu’il n’est pas nécessaire de descendre en dessous de 1 ps pour le détatouage. En effet,
pour des nanoparticules individuelles de 10 nm de diamétre, des impulsions de 2 ps permettent de
respecter le temps de diffusion thermique (Tpifrusion = 12 ps) et de maximiser I'amplitude de ’onde

2. Icinousinsistons sur le terme ordre de de grandeur car la propagation de la lumiére au sein des tissus biologiques,
et par suite, les propriétés de diffusion et d’absorption de la lumiere, sont des grandeurs dont I’évaluation qualitative
est treés complexe VAN GEMERT et collab. [1989].
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Ordres de grandeur de Tpjtfusion €t Tacoustique
Diametre nanoparticule | Temps de diffusion ther- | Temps de confinement
(nm) mique acoustique
10 12 ps 2ps
50 30 ps 6 ps
100 119 ps 12,5 ps
200 478 ps 25 ps
300 1ns 37 ps
400 2ns 50 ps
500 3ns 62 ps
1000 10 ns 125 ps

TABLEAU 2.1 — Ordres de grandeurs du temps de diffusion thermique ( Tpjsfyusion) @insi que du temps de confi-
nement mécanique Tacoustique- LS valeurs sont évaluées pour des nanoparticules individuelles de graphite
a partir des données de HO et collab. [2002].

acoustique et donc la contrainte (Tacoustique = 2 PS) au sein du matériau. Ainsi, passé un certain
seuil de diametre pour les nanoparticules, typiquement < 50 nm, le fait d’augmenter la fluence ou
de diminuer la durée d’'impulsion ne va pas nécessairement améliorer le détatouage. Cela va plutot
augmenter 1'énergie déposée dans les tissus et donc des potentiels effets secondaires dus a une
diffusion thermique importante au sein des tissus (brtilure), ou encore, la génération d'un micro-
plasma (dénaturation des cellules). A ce propos, ROSs et collab. [1998] proposent un détatouage a
fluence progressive en régime picoseconde. I.e. des séances ol1]'on utiliserait d’abord des fluences
faibles ([0,1 - 0,5] J/cm? ) a des durées de I'ordre de 100 ps afin d’éliminer les particules les plus
volumineuses, et de progressivement diminuer la durée d'impulsion en augmentant légerement
la fluence (35 ps entre [0,5 et 1] J/cm?).

Remarques

Remarque 1 : autre phénomene a l'origine du détatouage

Dans le cadre de l'interaction d'impulsions laser avec le graphite, on peut également don-
ner pour cause de I'élimination du tatouage, une réaction chimique. Cette réaction chimique est
décrite par CHEN et DIEBOLD [1995] comme une réaction endothermique entre la vapeur et le
carbone. Cette réaction aurait pour cause un "blanchiment" du carbone. Ainsi, plus les particules
d’encre seraient fragmentées, plus la vapeur d’eau (cavitation) réagirait avec les particules frag-
mentées et engendrerait une transparence de I'encre.

Remarque 2 : le terme de photodisruption dans le cadre du détatouage

Dans la littérature médicale, on trouve souvent le terme de photodisruption pour évoquer
le mécanisme de détatouage via I'utilisation des lasers impulsionnels picosecondes ou nanose-
condes. Or, le terme de photodisruption évoque la génération d'un plasma, et par suite, la généra-
tion d'une onde de choc. On peut imaginer que l'utilisation de ce terme est seulement un abus de
langage, et utilisé pour évoquer un processus de fragmentation de 'encre lié a une contrainte mé-
canique et non pas thermique. Cependant, ce concept est fondamentalement différent que celui
de la cavitation par conduction thermique expliqué plus haut. Il me semble important d’expliciter
ce terme au regard du détatouage. La génération d'un plasma inclut dans le cas des lasers ultra-
brefs seulement, un processus de photo-ionisation par absorption multiphotonique (phénomeéne
non-linéaire). selon EDELALE [2013] LAUTERBORN et VOGEL [2013], il faut des intensités de I’ordre
de 10''"W/cm? (faisceaux trés fortement focalisés) dans 1'eau pour créer un plasma. La montée
en température associée a la génération d’'un tel plasma est alors supérieure a 10000 °C (1eV), et
I'onde de choc générée correspond a une contrainte de plusieurs centaines de milliers de bars (=
100 Kilo-bars). De plus, la génération de ce plasma, ou micro-plasma, ne serait pas forcément ef-
ficace dans le cadre du détatouage car le plasma se créerait en amont de 'encre au sein de 'eau et
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consommerait alors toute I'énergie des impulsions lasers. Dans ce cas, le détatouage proviendrait
de la propagation de 'onde de choc au sein des tissus jusqu’aux particules d’encre. Il convient de
préciser que contrairement a une onde mécanique progressive, qui inclut seulement un transport
d’énergie dans un milieu, une onde de choc inclut également le déplacement de matiere et donc
une dénaturation du milieu traversé.
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2.3 Composition chimique des encres

Les encres de tatouages sont des pigments de couleur insolubles ® dans I’eau et principalement
composées des substances suivantes :

— Encre noire : composée d’oxydes de fer Fe3O4 et FeO, ou de carbone/graphite, ou encore de
pigment extrait du bois de Campéche;

— Encre marron : composée d’oxyde de fer FeO pouvant étre mélangé a de I'argile déshydra-
tée;

— Encre rouge : composée d’oxyde de fer Fe,O3 (rouille), ou de rouge de cadmium (CdSe), ou
de cinabre HgS, ou de sulfure de mercure avec un dérivé du naphtaléne (Napht -2 —ol);

— Encre orange : composée de disazoiques pyrazolone diaryle et de sélénio-sulfure de cad-
mium;

— Encre jaune : composée de diarylide qui contient des traces d’ocre, ou composée de jaune
de chrome, ou de chromate de plomb (PbCrO4) mélangé a du sulfure de plomb (PbS), ou de
sulfure de cadmium (CdS) et de CdZnD, ou encore de curcuma;

— Encre verte : composée d’oxyde de chrome (Cr,03) et de malachite qui est un pigment mi-
néral de couleur vert clair qui vire au soleil (Cu(CO3)(OH)), ou de ferricyanure de potas-
sium (jaune ou rouge) qui correspond a la formule chimique OH3[Fe(CN)g] et du ferrocya-
nure ferrique (Bleu de Prusse) qui correspond la formule chimique Fe;(CN),3(H20)x, x va-
riant de 14 a 18.

— Encre bleue : composée de phtalocyanine de cuivre, ou d’azurite et de lapis-lazuli, de for-
mules respectives Cus (CO3)2 (OH), pour I'azurite et (Na,Ca)g(Al, Si);2024S,FeS—CaCO3 pour
le lapis-lazuli, ou encore de bleu de cobalt (Al-2CoO —4);

— Encre violette : composée contenant du violet de manganése, ou de pyrophosphate d’am-
monium manganese (HyMnNO-P,), ou de sels d’aluminium, ou de C34P2,C;2N402, ou de
violet de dioaxine et de carbazole qui est retrouvé dans certains insecticides (C;2oHgN).

— Encre blanc : composée de carbonate de plomb PbCOs et de dioxyde de titane TiO,, ou de
sulfate de baryum (BaSO,) et d’oxyde de Zinc (ZnO).

A noter :

1. Certaines encres (jaune, rouge et orange principalement) contiennent également des sub-
stances fluorescentes a la lumiere UV telles que le polyméthacrylate de méthyle.

2. Les encres sont majoritairement composées d’eau pure et de propyle éthanol. Au cours du
processus de fabrication on rajoute souvent des additifs, type glycérol* par exemple. Cela
permet de diminuer I'agrégation/agglomération des nanoparticules entre elles, et donne
également un aspect visqueux aux encres.

2.4 Ftude des populations de particules dans les encres commerciales

Les mécanismes d’interaction du laser avec les molécules dans les encres de tatouage vont
dépendre fortement de la taille des nanoparticules mises en jeu. En effet, le phénomene de dif-
fusion thermique Ho et collab. [2002], et par suite, la dynamique des ondes acoustiques géné-
rées par 'effet photoacoustique supposé, est dépendante de la dimension de la cible visée WAN
et GAIL [2015]OHL et OHL [2013]. Dans la littérature GRANT et collab. [2015], les encres sont dé-
crites comme des substances pouvant étre sous forme de nanoparticules isolées — 0 a 500 nm —,
d’agrégats de nanoparticules — 100 nm a 1 pm —, ou encore d’agglomérats de particules et de na-
noparticules — 0.1 ym a 1 mm. Ainsi, dans un premier temps j'ai cherché a vérifier les dimensions

3. Comme il s’agit de pigments et non de colorants, le solvant des encres est souvent de 1'éthanol ou des alcools
dénaturés tels que : du méthanol, du propyléne glycol, de I'alcool a 90 °C ou de la glycérine.

4. Température de Fusion du Glycérol (glycérine) autour de 270°C. On parle généralement de "suspension colloi-
dale", les nanoparticules ne sont pas dissoutes.
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des populations de nanoparticules, ou de particules, dans des encres commerciales couramment
utilisées pour le tatouage °.

2.4.1 Analyse des tailles de population des nanoparticules dans les encres de tatouage
par granulométrie laser

La granulometrie laser (plus connue sous le nom diffusion dynamique de la lumiere ou Dyna-
mic Light Scattering (DLS) en anglais) est une technique tres répandue pour analyser la distribu-
tion en taille de particules, de I’échelle nanométrique a millimétrique. Les principales raisons de
son succes résident dans sa large plage dynamique du nanometre au millimetre, sa mesure rapide,
sa répétabilité et I'absence de calibration. Cette technique est couverte par la norme 1ISO13320
(2009). Ainsi en partenariat avec le laboratoire ICMCB (Institut de Chimie de la Matiére Condensée
de Bordeaux), j’ai tout d’abord utilisé deux types de granulomeétres laser de résolutions différentes
afin d’analyser des encres commerciales en phase liquide aqueuse :

1. Malverm Mastersizer 2000S : permet d'obtenir la répartition granulométrique en part de
volume. La gamme d’analyse est comprise entre 50 nm et 1 mm. Méthode destructive.

2. Cordouan Technologie Vasco : permet d’ obtenir une répartition granulométrique en part
d’intensité, de volume et de nombre. Il permet 'analyse des populations dans des fluides
trés visqueux et opaques type pétrole® sur la gamme 0,5 nm — 10 pm. Milieux polyméres
autorisés. Echantillon récupérable apreés analyse.

@L

(a) Cordouan Technologie Vasco (b) Malverm Mastersizer 2000S

FIGURE 2.2 — Images des granulomeétres laser utilisés pour I'analyse des nanoparticules au sein des encres
de tatouages.

Notons qu’avec le premier instrument (Malverm Mastersizer 2000S), il est possible d’appliquer
des ultrasons a la solution sous analyse. Ces ultrasons ont pour effet principal de séparer les na-
noparticules de 'agrégat ou de 'agglomérat formé. Je reporte I’analyse d’encres commerciales en
phase liquide aqueuse. Pour ce faire on dilue quelques gouttes d’encre dans un volume d’eau (20
ml). Lencre de tatouage directement prélevé a la sortie du flacon est extrémement opaque, ainsi,
la dilution permet de diminuer I'opacité de '’encre et d’étre dans la plage dynamique de mesure
(diffusion, transmission) des granulomeétres laser utilisés pour nos analyses.

Analyse de quelques gouttes d’encres polychromatiques dans un volume d’eau

Granulometre laser type Malverm Mastersizer 2000S

Je rapporte tout d’abord en Fig.2.3 trois courbes qui représentent la distribution en taille de
particules de I’échantillon pour un volume donnée d’encre noire en solution aqueuse.

5. Lencre commerciale « Killer Ink » est une référence dans le marché du tatouage.
6. Cet appareil est tres utilisé dans 'industrie de la pétrochimie.
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FIGURE 2.3 — Distribution en volume des populations de nanoparticules au sein d'un échantillon d’encre
noire "Killer ink" en solution aqueuse. (a) - Solution statique . (b) - Solution sous ultrasons. (c) - Superposi-
tion des distributions. Unité axe des ordonnées = Volume (%), Unité axe des abscisses = Tailles des particules
(um). min = minutes

On note en Fig.2.3a la présence de trois populations :

— une premiére population majoritaire en volume autour de 100 nm: 81 % de la population a
I'instant ty ( premiere mesure apres I'introduction de la solution dans le granulometre laser)
(courbe rouge);

— une deuxieme population autour de 1 pum : 19 % de la population a l'instant ty (courbe
rouge);

— une troisieme autour de 10 um : 0 % de la population a I'instant ty (courbe rouge)

On remarque que la population 3 augmente significativement entre I'instant ty et I'instant ty
+ 5 minutes (5 minutes plus-tard, courbe violette Fig.2.3a et courbe rouge Fig.2.3c), alors que les
populations 1 et 2 diminuent. A l'instant tg + 5 minutes , on note la répartition suivante : popu-
lation 1 = 74 %; population 2 = 11 %; population 3 = 15 %. Cette augmentation est liée a la dy-
namique d’agrégation des nanoparticules. La dynamique d’agrégation est variable selon le milieu
ou se trouve I'encre. Afin d’évaluer la dynamique d’agrégation des nanoparticules avec précision,

19



CHAPITRE 2. APPLICATIONS MEDICALES : ETUDE DE LINTERACTION LASER/PIGMENTS
POUR LE DETATOUAGE.

il faudrait réaliser une analyse au "Zeta metre ". Le "Zeta métre" permet d’analyser la tension de
surface (mesure du potentiel Zéta) qui peut exister entre nanoparticules. La mesure de la tension
de surface donne alors des indications sur la capacité des nanoparticules a se mettre sous forme
d’agrégats dans un milieu organique ou inorganique. Pour ces premiers tests nous n’étions pas en
capacité technique et humaine d’utiliser cet outil, néanmoins, il semble intéressant de se servir de
cet outil d’analyse pour aller plus loin dans 'analyse des encres de tatouage.

On peut supposer pour une encre composée de noire de carbone la répartition suivante GRANT
et collab. [2015] :

— population de 0 a 500 nm : nanoparticules individuelles;
— population de 100 nm a 1 pm : agrégats de nanoparticules;
— populationde 1 pm a 100 pm : agglomérats de nanoparticules;

— population de 1 mm a plusieurs mm : agglomérats qui se transforment en granules ou
conglomérats.

Dans le cas présent, on peut faire I'hypothése que la population autour de 100 nm correspond a
une population de nanoparticules primaires (individuelles), qui peut également étre sous forme
d’agrégats autour de 1 pm et d’agglomérats autour de de 10 pm (dans cet échantillon). La Fig.2.3b
confirme cette hypothese. En effet, quand I’échantillon est soumis a des ultrasons (environ 3 mi-
nutes d'ultrasons) — qui ont pour effet d’isoler les nanoparticules primaires ou les agrégats de plus
petites tailles — on retrouve une seule population de nanoparticules a 100 nm. Sur le méme prin-
cipe de mesure, j'ai également analysé une encre rouge, verte et violette. Je rapporte les analyses
en Fig.2.4b : courbe rouge = encre noire, courbe Verte = encre verte, courbe bleu = encre violette,
Courbe violette = encre rouge.
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FIGURE 2.4 - Distribution en volume des populations au sein de plusieurs échantillons contenant de '’encre
en solution aqueuse. Encre analysée : rouge, verte, noire et violette. (a) - Solution statique apres 5 minutes
(tp + 5 minutes ). (b) - Solution sous ultrasons. Unité axe des ordonnées = Volume (%), Unité axe des abs-
cisses = Tailles des particules (um).

Je résume les résultats des analyses dans le tableau 2.2 (avant ultrasons).
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Répartition des populations de nanoparticules

Isolées Agrégats Agglomérats Conglomérats
Encre noire 50 2150 nm 500nmalpum | [1a10]pm -
Encre rouge [1002800]nm | 500nmalpm | [50a100] pm [1-3] mm
Encre verte [5002800]nm | 500nmalpm | [1-10]pm -
Encre violette [2002800] nm | 500nm-1pm | [1-200]um -

TABLEAU 2.2 — Récapitulatif des répartitions de nanoparticules présentes au sein des encres polychroma-
tiques de tatouage étudiées.

Granulometre laser type Cordouan Technologie Vasco

En complément des mesures précédentes, je propose de rapporter des acquisitions de popu-
lations de nanoparticules obtenues avec un second type de granulométre, plus adapté aux fluides
visqueux. On analyse tout d’abord la méme encre que précédemment (i.e. encore noire diluée
dans de l'eau), sous le méme protocole expérimental. Puis, on réalise une analyse directe pour
quelques gouttes d’encre noire directement en sortie du flacon’. On rapporte nos mesures en
Fig.2.5.

7 o

on-{

Ourer Do)

(a) Solution statique a tg (b) Solution statique a tg + 5 minutes

FIGURE 2.5 - Distribution en volume des populations de nanoparticules présentes au sein d’'une encre com-
merciale noire de tatouage. (a) - Solution statique a tq. (b) - Solution statique a ty + 5 minutes . Unité axe des
ordonnées = Volume (%), Unité axe des abscisses = Tailles des particules (nm).

La Fig.2.5a a ty indique la répartition suivante : 94 % de nanoparticules dont la valeur moyenne
est autour de 12 nm, 5 % de nanoparticules dont la valeur moyenne est autour de 125 nm et 1 % de
nanoparticules ou agrégats, dont la valeur moyenne est autour de 450 nm. La Fig.2.5b a tp + 5 mi-
nutes quant a elle indique la répartition suivante : 2 % de nanoparticules dont la valeur moyenne
est autour de 12 nm; 32 % de nanoparticules dont la valeur moyenne est autour de 568 nm; et 66
% de nanoparticules ou agrégats dont la valeur moyenne est autour de 140 nm. On observe que
ce granulometre donne avec une précision supérieure la taille des populations de nanoparticules
présentes dans cet échantillon d’encre. Selon la Fig.2.5a, on peut en déduire que la population
autour de 100 nm, observée sur la Fig.2.3, est majoritairement composé d'un agrégat de nanopar-
ticules, dont le diametre individuel est proche de 10 nm. L'analyse de I'encre directement en sortie
du flacon confirme ces propos. On reporte cette analyse en Fig.2.6. La répartition en volume en
Fig.2.6 nous indique 96 % de nanoparticules autour de 11 nm, 2 % de nanoparticules autour de 150
nm, et 2 % autour de 10 pm. On constate ici, par rapport aux mesures faites pour I'encre en solu-
tion aqueuse, une faible agrégation de la population autour de 11 nm (mesure réalisée ici aussi a
to + 5 minutes ). Cette observation va dans le sens de I'ajout d’additifs dans les encres qu’'insérent

7. Contrairement au granulometre Cordouan Technologie Vasco, le granulometre type Malverm Mastersizer 2000S
n’est pas capable d’analyser directement |'encre noire en sortie du flacon, qui est un fluide opaque et visqueux.
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Volume

FIGURE 2.6 — Distribution en volume des populations de nanoparticules au sein d'une encre commerciale
noire de tatouage. Solution statique a tyg + 5 minutes. Unité axe des ordonnées = Volume (%), Unité axe des
abscisses = Tailles des particules (nm).

les industriels pour empécher I'agrégation des nanoparticules lorsqu’elles sont stockées au sein
du flacon avant le tatouage.

2.4.2 Analyse des tailles de population des nanoparticules dans les encres de tatouage
par MEB.

En collaboration avec le centre technologique ALPhANOV, nous rapportons ici des images en
microscopie électronique a balayage (MEB) de I'encre noire (analysée précédemment par granu-
lométrie laser). Les manipulations ont été réalisées avec un ingénieur/chercheur compétent dans
le domaine de la chimie et de I'analyse des nanoparticules ®. Afin d’analyser 'encre, les pigments
ont été mis sous forme de poudre apres un processus de séchage stricte; tout en s’assurant égale-
ment de I'évaporation du glycérol. On rapporte en Fig.2.7 trois images MEB obtenues a différentes
résolutions : 200 um, 50 pm, 2pum.

SEM HV: 80KV WO: 6.37 mm

View field: 162 pm Det. SE
SEM MAG: 343 kx

(a) MAG : 471 x, Echelle 200 um (b) MAG : 3,43 kx, Echelle 50um (c) MAG : 25 kx, Echelle 5 pm

FIGURE 2.7 — Images MEB de 'encre noire sous forme de poudre a différents grossissements. La poudre est
déposée sur un étalon de carbone séché et métallisé.

A partir de ces images, on peut voir que les dimensions des molécules d’encre présentes dans
la poudre vont de quelques microns, a plusieurs centaines de microns. Par ailleurs, on peut ob-
server que les microparticules sont formées par des agrégats/agglomérats de nanoparticules, no-
tamment visibles sur la derniére image de la Fig.2.7c . Il est difficile ici d’observer la présence de
nanoparticules individuelles. On peut noter deux raisons a cela. La premiere est la résolution de

8. Paolo Pagano, Ingénieur de recherche ALPhANOV
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I'appareil de mesure, qui n’est pas assez importante pour observer nettement des particules sub-
micrométriques. La deuxieme raison est que sans glycérol, les nanoparticules s’agregent instanta-
nément entre elles. A noter que dans le cadre de cette thése nous n’avons pas eu les moyens tech-
niques et humains d’étudier la cinétique d’agrégation/agglomération des nanoparticules entre
elles. La chimie et I'étude de la réactivité des nanoparticules sont des domaines complexes qui
sortent de nos domaines de compétences. Sur les études qui vont suivre, avec notre partenaire de
projet ALPhANOV, nous nous sommes concentrés sur des expérimentations et des mesures qui
permettent une compréhension globale de la problématique du détatouage. De nombreux autres
travaux de theses dans les domaines de chimie, bio-chimie et de l'interaction laser, seraient né-
cessaires pour expliquer tous les aspects scientifiques mis en jeu dans cette thérapie.

2.5 Analyse des tailles de population des nanoparticules dans les encres
de tatouage apres irradiation laser

Nous venons de voir en section 2.4.1 de ce chapitre que les nanoparticules présentes dans
les encres de tatouage commerciales, prennent la forme d’agrégats, d’agglomérats, ou encore, de
conglomérats volumineux. Or, en introduction de cette thése (cf.1.1.2) nous avons vu que c’est le
volume de ces particules au sein du derme, et notamment des fibroblastes %, qui est a I'origine
de la permanence du tatouage. Ainsi, nous avons voulu observer I'effet de I'irradiation laser sur
I'encre lorsque celle-ci est tout d’abord introduite dans un milieu aqueux simple, puis lorsqu’elle
est introduite dans un milieu aqueux contenant des membranes type gel Agar-agar que 1’'on sup-
pose plus proche de la composition du derme. La encore de trés nombreux tests ont été réalisés,
on reportera dans ce manuscrit seulement ceux qui nous paraissent les plus probants. Ces tests
ont également été réalisés en collaboration avec le centre technologique ALPhANOV.

Le laser utilisé pour ces tests d’irradiation est le prototype laser présenté en chapitre 5 dont les
performances sont les suivantes :

— Accordabilité continue en durée d’impulsion — d’un régime nanoseconde a 45 picosecondes;

— Accordabilité en fréquence — taux de répétition des impulsions ajustable de 5 megahertz
(MHz) a 1 gigahertz (GHz);

— Emission d’un faisceau gaussien a 1030 nm et a la limite de diffraction;
— Puissance moyenne ajustable — 1 Wa20 W@ 5 MHz @ 1030 nm.

De plus, comme explicité en Fig.5.6, on considere également la possibilité de générer des macro-
impulsions dont I’énergie correspond a I'énergie cumulée, sur quelques fenétres temporelles, des
impulsions courtes de 45 ps et a des des cadences = 5 MHz.

2.5.1 Dispersion de I'encre liquide en milieu aqueux

Nous avons tout d’abord cherché a observer un phénomeéne de fragmentation ou séparation
des nanoparticules '° lorsque I'encre en sortie du flacon (cf.Fig.2.6) est en suspension dans un
milieu aqueux, type liquide physiologique ici (cf.Fig.2.3). On rapporte en Fig.2.8 deux résultats
représentatifs des nombreux tests que nous avons réalisés :

9. Un fibroblaste est une cellule présente dans le tissu conjonctif, elle est parfois appelée cellule de soutien. Ce sont
notamment des cellules résidentes du derme qui en assurent la cohérence et la souplesse. https://fr.wikipedia.
org/wiki/Fibroblaste

10. Il est difficile de savoir a ce stade, si les nanoparticules se fragmentent sous I'effet du laser, ou si elles se séparent
des agrégats/agglomérats/conglomérats pour se remettre sous forme de nanoparticules individuelles. Les deux phéno-
menes peuvent aussi intervenir simultanément selon les tailles des nanoparticules mises en jeu. Dans les deux cas, le
but de I'irradiation est d’obtenir une population de nanoparticules dont la taille est la plus faible possible apres irradia-
tion au laser.
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— Fig.2.8a: irradiation pendant 5 minutes avec des macro-impulsion de 100 ms. L'énergie cu-
mulée pour une macro-impulsion est de 0,96 ], soit 50 macro-impulsions émises a une ca-
dence de 10 Hz;

— Fig.2.8b irradiation pendant 3 minutes avec des macro-impulsion de 300 ms. L'énergie cu-
mulée pour une macro-impulsion est de 3,96 J, soit 10 macro-impulsions émises a une ca-
dence de 3 Hz.

Nous n’avons observé que tres peu de différences entre les populations de nanoparticules pré-
sentes avant et apres irradiation dans les différentes suspensions d’encre réalisées. Sur la Fig.2.8b
il semble qu’on ait une répartition différente, ou une légere redistribution en nanoparticules.
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FIGURE 2.8 — Analyse granulométrique en concentration de nanoparticules avant et apres irradiation. Pa-
rameétres d’irradiation commun : P = 12,3 W, aire = 0,128 cm?, E/ pulse = 2,6u]J, cadence = 5 MHz. (a) - Ir-
radiation pendant 5 minutes : énergie cumulée de 0,96 ] pour une macro-impulsion de 100 ms (50 macro-
impulsions émises a 10 Hz). (b) - Irradiation pendant 3 minutes : énergie cumulée de 3,96 ] pour une macro-
impulsion de 300 ms (10 macro-impulsions émises a 3 Hz).

11 est cependant difficile de tirer des conclusions sur ces premiéres irradiations car :

— Nous avons vu en section 2.4.1 de ce chapitre que les tailles de populations de nanoparti-
cules ne sont pas figées et évoluent au cours du temps — cinétique d’agrégation/agglomé-
ration qui géne alors I'analyse;

— Dans le méme sens, d’'un échantillon a un autre (avant irradiation), nous n’avons pas la
méme répartition en population de nanoparticules — peu de reproductibilité entre les échan-
tillons lorsque I'’encre est en suspension dans un liquide (difficile d’obtenir la méme concen-
tration en nanoparticules dans chaque échantillon);

— Populations de nanoparticules qui sont déja majoritairement sous forme de nanoparticules
individuelles de faibles dimensions avant irradiation — il y a peu d’agrégation/d’agglomé-
ration si le glycérol au sein des encres n’est pas évaporé et reste autour des encres, méme
lors d'une dispersion.

Pour la suite des tests, il s’agit alors de privilégier une potentielle fragmentation d’amas de nano-
particules de dimensions micrométriques et figées dans le temps.

2.5.2 Poudre d’encre en milieu sec

Dans le sens des remarques précédentes, nous avons alors décidé d’irradier I’encre noire de ta-
touage lorsqu’elle est sous la forme d'une poudre d’encre en milieu sec (évaporation du glycérol).
Les populations présentes au sein de cette poudre sont équivalentes a celles présentées en Fig.2.7,
dont les dimensions des molécules — selon les images — vont de quelques microns, a plusieurs cen-
taines de microns. Afin de préciser cette répartition, nous avons également dispersé cette poudre
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d’encre dans de I'eau afin d’analyser nos échantillons au granulomeétre laser. On rapporte cette
analyse en Fig.2.9. Sur la Fig.2.9 on note la présence majoritaire (> 50 %) d’'une population de
nanoparticules sous forme d’amas de nanoparticules dont les tailles sont comprises entre 1 pm
et 1 mm. Ces dimensions correspondent bien a celles évaluées par MEB. On expose ensuite les
deux échantillons — dont la répartition initiale est semblable a celle présentée en Fig.2.7 et Fig.2.9
— a deux durées de macro-impulsions : 100 ms — E = 0,96 et 500 ms — E = 4,90 ]J. On reporte les
deux images obtenues par MEB apreés irradiation en Fig.2.10. Ces images semblent indiquer que
les amas d’encre présents apres irradiation ne sont pas plus importants que 3 um. Cela va donc
dans le sens d'une photo-fragmentation par laser des molécules d’encre dans la poudre, qui ont
des dimensions de plusieurs dizaines et centaines de micrometres avant irradiation.
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FIGURE 2.9 — Distribution en volume des populations de nanoparticules d'une encre commerciale noire de
tatouage sous forme de poudre. Solution statique a typ + 5 minutes. Unité axe des ordonnées = Volume (%),
Unité axe des abscisses = Tailles des particules (um).

SEM HV: 5.0 kV SEM HV: 5.0 kv

View fleid: 27.8 pm View field: 27.8 pm
SEM MAG: 10.0 kx SEM MAG: 10,0 kx

(a) MAG : 10 kx, Echelle 5 um (b) MAG : 10 kx, Echelle 5 um

FIGURE 2.10 — Images MEB de I'encre noire sous forme de poudre aprés irradiation. Parameétres d’irradia-
tion commun : P = 12,3 W, aire = 0,128 cm?, E/pulse = 2,6p]J, cadence = 5 MHz. (a) - Irradiation pendant
5 minutes : énergie cumulée de 0,96 ] pour une macro-impulsion de 100 ms. (b) - Irradiation pendant 3
minutes : énergie cumulée de 4,90 ] pour une macro-impulsion de 300 ms.

2.5.3 Insertion de I'encre liquide en milieu aqueux type "Gel" agar-agar

Le but de cette manipulation est d’identifier un substrat a I'intérieur duquel il est possible
de maintenir/fixer de 'encre en suspension sur une zone définie, et de l'irradier. Il s’agit ensuite
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d’analyser cette zone avant et apres irradiation avec un outil adapté, afin de noter un potentiel ef-
fet du laser sur I'évolution en taille des populations de nanoparticules. Lagar-agar !! est le milieu
quej’ai choisiici. Il peut étre considéré comme une «éponge» dont les trous sont des pores qui vont
emprisonner, I'encre présente dans la solution aqueuse. Selon la température de chauffage/gélifi-
cation et le temps de chauffage, les pores n’auront pas la méme taille. Par exemple, plus le temps
de chauffage est long (pour une méme température de gélification), plus la taille des pores est im-
portante, le gel mou et ductile, et moins il est résistant aux contraintes mécaniques. A noter que la
résistance de I’échantillon est également liée aux proportions d’agar-agar introduite dans la solu-
tion aqueuse a gélifier. Ainsi, nous avons testé de nombreux dosages avant de trouver une texture
de gel qui résiste suffisamment a 'irradiation laser pour permettre une analyse post-irradiation.

Loutil d’analyse utilisé dans le cadre de cette étude est un granulomeétre laser permettant une
analyse sans contact avec I’échantillon, contrairement aux deux outils présentés précédemment
(cf.section 2.4.1). La mesure de granulométrie laser au sein de 1’agar-agar n’est pas aussi simple
que dans un milieu a deux couches (indice de réfraction du solvant et des particules a analyser)
et j’ai alors sollicité la société "Cordouan Technologie" afin de réaliser les analyses présentées ci-
dessous. En effet, la granulométrie laser est initialement prévue pour analyser des milieux homo-
genes a deux couches. En d’autres mots, le granulomeétre va mesurer le mouvement Brownien par
rapport a un fluide de référence. Il est essentiel que les particules soient en mouvement pour que
'on remonte 2 la taille des particules '2. Par exemple : si I'on introduit du carbone dans un sol-
vant aqueux et que 'on mesure la taille des particules de carbone, on choisit comme référentiel
I'eau. Pour cela, on transmet a I'outil d’analyse I'indice de réfraction et le coefficient de viscosité
de I'eau. De ce fait, chaque diffusion détectée sera liée au mouvement Brownien des particules
de carbone par rapport a I'eau. Sur ces propos, on suppose alors que le laser diffuse sur les par-
ticules (diffusion des particules en mouvement) et que chaque diffusion est ensuite détectée, et
donc suffisamment intense.

Concernant I’agar-agar, la difficulté vient du fait que avons a présent un milieu a trois couches.
Partant du principe que I’encre est en mouvement dans I’eau, méme si on peut supposer que le
volume d’eau dans lequel est 'encre est trés faible (du fait de la taille des pores, généralement
micrométrique), on choisit également I'’eau comme référentiel d’analyse. On a ensuite adapté de
maniere incrémentale, la puissance du laser envoyé sur I’échantillon et la position du laser, afin
de détecter des diffusions de lumiere venant des particules de carbone emprisonnées dans les
pores de I'agar-agar. Loutil utilisé ici est le granulometre "VASCO KIN" de la société "Cordouan
Technologie". Il détecte sur la gamme de tailles de particules : 0,5 nm a 10 pum. De plus, nous
avons directement effectué les mesures dans le laboratoire de recherche de la société "Cordouan
Technologie" avec les experts ayant concu cet outil d’analyse.

Analyse de I’encre dilué dans I’agar-agar avant irradiation

Je rapporte tout d’abord en Fig.2.11 trois analyses granulométriques d'un disque de gel d’agar-
agar contenant une encre noire commerciale et au préalable introduite dans un volume d’eau.
Afin de comparer nos résultats (tests de répétabilité), on divise le disque de gel en six échantillons
homogenes (a priori semblables entre eux). Conformément aux conseils de la société "Cordouan
Technologie", je choisis de représenter la répartition des nanoparticules en terme de distribution
en volume des populations '3.

Ces mesures nous permettent de constater la présence de deux populations majoritaires au
sein de ces échantillons : une population autour de 100 nm avec un pourcentage en volume d’oc-

cupation < 30%; une population autour de 750 nm avec un pourcentage en volume d’occupation

11. Dans le cadre de cette étude nous avons utilisé de I’agar-agar biologique.

12. La mesure de la taille des particules est basée sur I'ajustement d’un algorithme par rapport a un corrélogramme
qui représente I'amplitude normalisée des différentes diffusions au cours du temps. https://www.cordouan-tech.
com/fr/nanoparticle-size-dynamic-light-scattering

13. Loutil permet également une représentation en intensité et une représentation en nombre.
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Volume

r -
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FIGURE 2.11 - Distribution en volume des populations de nanoparticules d'une encre commerciale noire
de tatouage gélifiée dans de 1’agar-agar. Les trois échantillons ont été analysés avec les mémes parametres.
Les échantillons analysés dans les figures (a), (b) et (c), correspondent a trois échantillons issus du méme
disque de gel. Unité axe des ordonnées = Volume (%), Unité axe des abscisses = Tailles des particules (nm).

= 70%. Ces mesures sont concordantes avec les mesures réalisées lorsque 'encre est en solution
aqueuse indépendamment de 'agar-agar (Fig.2.5). Notons qu’ici, il est possible que les dimen-
sions des pores du gel limitent I’agrégation/agglomération maximale que puisse atteindre les na-
noparticules de carbone. Dans le cadre de cette campagne de mesure, nous n’avons malheureuse-
ment pas pu évaluer les dimensions des pores présents dans le gel réalisé. Les mesures témoignent
cependant d'une homogénéité de nos échantillons.

Analyse de I'encre dilué dans I'agar-agar apreés irradiation

Nous avons ensuite irradié les trois échantillons issus du disque précédent avec les parameétres
suivants : macro-impulsion de 28 ms — 0.36 J, période des tirs — 1 seconde; nombre de tirs — 10.

On observe a partir de la Fig.2.12 une redistribution des populations de nanoparticules. Il est
cependant difficile de tirer des conclusions sur la potentielle fragmentation des nanoparticules de
carbone via l'irradiation laser. En effet, les trois mesures en Fig.2.12 n'indiquent pas les mémes dis-
tributions (pas de comportement systématique). Lapparition d'une population de nanoparticule
proche de 10 nm apres irradiation (Fig.2.12b et Fig.2.12c) semblerait indiquer que I'irradiation
laser permet a minima une séparation/fragmentation des nanoparticules des agrégats/agglomé-
rats les plus volumineux. Cependant, apres irradiation, on observe également la présence d'une
population supérieure a 1 um sur les Fig.2.12a et Fig.2.12c. Ainsi, il est probable que I'irradiation
permet a la fois de fragmenter les agrégats/agglomérats d’encre, mais également, la formation
d’agrégats/agglomérats plus volumineux qu’avant I'irradiation MEZDARI [2005], sans doute di au
changement de la structure du gel (dimensions des pores) apres irradiation laser. De plus, comme
dans le cas de l'irradiation de I’encre directement en solution aqueuse, ’analyse apres irradiation
est entachée de la cinétique d’agrégation/agglomération des nanoparticules dans '’eau DEFRAN-
CESCHI [2003].
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FIGURE 2.12 - Distribution en volume des populations de nanoparticules d'une encre commerciale noire
de tatouage gélifiée dans de ’agar-agar, apres irradiation. Parametres d’irradiation : P = 12,3 W, aire = 0,128
cm?, B/ pulse = 2,6uJ , cadence = 5 MHz. Unité axe des ordonnées = Volume (%), Unité axe des abscisses =
Tailles des particules (nm). Les échantillons analysés dans les figures (a), (b) et (c), correspondent a trois
échantillons issus du méme disque de gel. Unité axe des ordonnées = Volume (%), Unité axe des abscisses
= Tailles des particules (nm).

2.5.4 Bilan des tests d’irradiation laser

A partir des tests présentés ci-dessus, il est difficile de tirer des conclusions sur un protocole
expérimental permettant a la fois, de fixer 'encre de maniere statique dans un milieu ressemblant
aux tissus biologiques (majoritairement composé d’eau) et d’observer une différence notable de
taille de population avant et apres irradiation. Notons que les premieres expériences présentées
ici n'avaient pas pour objectif direct de faire un paralléle avec I'encre au sein de la peau, mais de
tout d’abord se familiariser avec l'irradiation de 'encre de tatouage, et de conclure avec les outils
a ma disposition, sur la détection d'un effet de fragmentation des particules d’encre. Les expé-
riences présentées en section 2.5.2 et 2.5.3 m’'ont permis d’observer un effet de fragmentation par
le laser sur les particules d’encre. Cependant, les protocoles présentés sont peu reproductibles et
la cinétique d’agrégation rend la répétitivité des mesures difficile. Malgré cela, il semble que le gra-
nulometre laser (sans contact) puisse étre un outil pertinent pour la détection et la caractérisation
de la fragmentation des particules d’encre. Pour aller plus loin, il faudrait selon moi, coupler cette
analyse avec l'irradiation d’échantillon ex-vivo plus proche de la peau, comme par exemple ceux
réalisés et utilisés par AHN et collab. [2017].

2.6 Conclusion du chapitre

Afin de guider mes développements laser, il me semblait pertinent d’améliorer notre connais-
sance des encres et des mécanismes physiques pouvant étre mis en jeu avec les parametres la-
ser couramment utilisés pour la thérapie du détatouage. Grace a cette étude, nous avons tout
d’abord amélioré notre connaissance des encres en terme de taille de populations et des formes
que peuvent prendre ces populations. Les tests d’irradiation nous donnent également des pistes
de travail intéressantes pour la poursuite des tests ex-vivo. Notamment au niveau du support de
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fixation de 'encre et des outils de mise en évidence de la fragmentation des particules d’encre par
irradiation laser.

La premiere partie de ce travail, bien que exclusivement bibliographique, m’'a permis de dé-
crire de maniere précise I'effet photo-acoustique supposé pour le détatouage. J’ai notamment
cherché, ici, a expliquer la formation de la cavitation indépendemment de la photodisruption,
souvent évoquée dans la littérature médicale, et finalement peu probable au regard des para-
metres laser utilisés. Pour conclure sur ce chapitre, il semble important de préciser que peu de
travaux de simulations, d’études, et de tests ex-vivo, ont été réalisés a propos de I'irradiation laser
de 'encre. Ainsi, il semblerait présomptueux d’affirmer que I'étude présentée ci-dessus explique
la thérapie du détatouage dans sa globalité. En effet, le détatouage n’est pas encore une technique
thérapeutique totalement maitrisée, a commencer par I'origine de la permanence du tatouage.

Une étude du centre d'immunologie de Marseille-Luminy BARANSKA et collab. [2018] a re-
mis en question en 2018 la permanence du tatouage. Cette étude démontre notamment que les
pigments de 'encre, ne se fixent pas seulement dans les fibroblastes, mais également au sein des
macrophages, qui sont les cellules du systeme immunitaire dont’action en théorie consiste a cap-
turer et évacuer les corps étrangers. Ainsi, dans cette étude les macrophages peuvent mourir dans
le derme apres avoir capturé les pigments et donc participer a la permanence du tatouage. Dans
ce cas, la fragmentation par laser pourrait aussi participer a stimuler le systeme immunitaire. En-
fin, on peut souligner que malgré la preuve que les lasers impulsionnels, et notamment les lasers
picosecondes sont efficaces dans le cadre du détatouage, dans certain cas le détatouage par laser
reste inefficace. ROSS et collab. [1998] évoque comme raison la profondeur de fixation de 'encre
et l'incapacité a certaines profondeurs d’interagir de maniere sélective avec les pigments d’encre,
sans engendrer des dénaturations importantes de la peau en augmentant de maniere dangereuse
la fluence du laser.
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CHAPITRE 3. ELEMENTS DE THEORIE SUR L’EMISSION ET LA PROPAGATION DE CHAMPS
LUMINEUX STIMULES.

3.1 Introduction du chapitre

En amont de la présentation des résultats obtenus lors ce travail de thése, il convient d’explici-
ter les concepts théoriques et les outils utilisés pour la réalisation et I'interprétation des différentes
expériences scientifiques que je décrirai dans la suite de ce manuscrit. Dans ce but, on s’intéres-
sera tout d’abord a I'’émission laser autour de 1.03 pm et 976 nm dans les fibres optiques dopées
aux ions Ytterbium, ainsi qu’au principe de guidage et d’amplification de la lumiére a l'intérieur
de ces fibres. Nous verrons également comment il est possible d’intégrer ces fibres optiques au
sein d’oscillateurs lasers fibrés de faible et forte puissance moyenne. Je décrirai ensuite les phé-
nomenes d’ optique non-linéaire que nous sommes capables de générer par la propagation d’'im-
pulsions courtes (de fortes puissances crétes) a I'intérieur de fibres optiques, dites "hautement
non-linéaires", ou encore, "spéciales” (Fibres a cristaux photoniques PCF). Notamment du fait de
leurs faibles diametres de coeur - inférieur a 6 pm généralement — ainsi que de leurs architec-
tures qui sont souvent microstructurées. Le dernier aspect de ce premier chapitre concernera la
propriété de cohérence temporelle des champs lumineux. Nous verrons que la compréhension
des propriétés de cohérence temporelle des oscillateurs laser en régime continu (CW), est d'une
part essentielle dans la réalisation technique des lasers a découpe électronique d’impulsion, mais
également un aspect de physique fondamentale majeur a prendre en compte pour une parfaite
interprétation de I'interaction des champs lumineux intenses avec la matieére.

35



CHAPITRE 3. ELEMENTS DE THEORIE SUR ’EMISSION ET LA PROPAGATION DE CHAMPS
LUMINEUX STIMULES.

3.2 Théorie du guidage dans les fibres optiques

3.2.1 Equations de Maxwell

Dans le cadre de cette these, le milieu dans lequel sont insérés les ions Ytterbium est une fibre
optique en silice. La propagation de champs électromagnétiques dans la fibre optique est décrite
par les équations de Maxwell ' AGRAWAL [2001]; DIAMENT [1990]. Considérant la silice comme
un milieu diélectrique sans charge libre, ces équations peuvent-étre simplifiées et s’écrivent de la
maniere suivante DIAMENT [1990] :

VxE——a—B 3.1)
Y ’
VxH—a—D (3.2)
Y ’
V-D=0 (3.3)
V-B=0 (3.4)

E et H sont respectivement les vecteurs champs électrique et magnétique et D et B les densités
de flux électrique et magnétique correspondantes. La silice n’étant pas un milieu magnétique, on
peut relier les densités de flux aux champs a I'aide des relations constitutives suivantes DIAMENT
[1990] :

D=¢y-¢,E+P (3.5)

B = o, H (3.6)

avec €y et €, respectivement la permittivité du vide et du matériau, g et |, respectivement la
perméabilité du vide et du matériau P la polarisation induite par le champ électrique.

Une partie des fibres optiques employées dans le cadre de cette thése serviront a la propa-
gation d’'impulsions courtes (intenses) pour la génération d’effets non-linéaires. En effet, les ma-
tériaux diélectriques soumis a des champs électromagnétiques intenses présentent une réponse
optique non-linéaire ?. La polarisation induite par ces champs intenses peut étre développée en
ordre de perturbation du champ dans laquelle ™ est la susceptibilité d’ordre n et est représentée
sous la forme d'un tenseur d’ordre n+1 comme il suit :

P=cox(w,BE)®E =€, (xV.E+x?® :EE+x® :EEE..) 3.7)

Le terme de polarisation peut étre aussi écrit — respectivement par les expressions ci-dessous
- comme la somme d’'un terme linéaire et d'un terme non-linéaire tels que :

PL(r, 1) =eoxV.E (3.8)

et
Pni(r, ) =€o (x? :EE+x® :EEE...) (3.9)

La susceptibilité linéaire d’ordre 1 x!) représente la contribution majoritaire de la polarisation
P Eq.(3.9). Ses effets dépendent notamment de I'indice de réfraction n du milieu ainsi que du
coefficient d’atténuation o , définis comme il suit :

n(w)=1+ %%(X(D(w)) (3.10)

LA STe)
(x(w)—n‘clm(x (w)) 3.11)

1. Les équations de Maxwell sont les quatre équations fondamentales de la théorie de I'électromagnétisme.

2. Lorigine de la réponse non linéaire est liée au mouvement anharmonique des électrons sous l'influence d'une
excitation électrique intense. Il en résulte que la polarisation totale P induite par les dipdles électriques n’évolue plus
de maniere linéaire avec le champ électrique E.
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La susceptibilité électrique d’ordre 2 x® est responsable des effets non-linéaires tels que la
Génération de Second harmonique (GSH) (ou SHG en anglais) ou la Generation de Fréquence
Somme (GFS) (ou Sum-Frequency Generation (SFG) en anglais) SHEN [1984]. Cependant, ce terme
d’ordre 2 est seulement différent de 0 pour des milieux non centro-symétrique. Par exemple, la
molécule de dioxyde de silicium SiO, étant symétrique, le terme x? est nul pour les verres de si-
lice (silice vitreuse). Ainsi, en théorie les fibres optiques étant des milieux centro-symétriques de
verre de silice, elles présentent un terme x® nul®. Lordre de la susceptibilité le plus bas — lié a
des effets non-linéaires dans les fibres optiques — est celui d’ordre 3 x®. Ce terme est notamment
responsable de phénomenes tels que la Génération de Troisieme Harmonique (GTH) (ou Third
Harmonic Generation (THG) en anglais) ou le mélange a 4 ondes, "Four Wave Mixing" (FWM)
SHEN [1984] (acronyme anglais est également souvent communément utilisé dans la commu-
nauté Francaise).

De la méme manieére que pour les équations (3.10) et (3.11), on définit I'indice de réfraction et
le coefficient d’atténuation non-linéaire du matériau en fonction de la susceptibilité d’ordre 3 :

3

no(w) = — %% w)) (3.12)

(1) = 22 1 (5 () (3.13)
4n.c

Notons, qu’a moins que des efforts particuliers ne soient faits pour réaliser une adaptation de
phase précise - notamment en jouant sur les indices de réfraction des fibres optiques - les pro-
cessus non linéaires qui impliquent la génération de nouvelles fréquences dans les fibres optiques
sont trés peu efficaces. Ainsi, nous verrons que les fibres optiques utilisées le cas échéant ont des
architectures spécifiques (cf.section 5.4.2). On peut alors, a 'aide des équations de Maxwell dé-
duire I’équation de propagation de I'onde électromagnétique dans la silice en séparant les parties
linéaires et non-linéaires de la polarisation :

. 10%E
VE- 525 =Ho

(3.14)

0°P;  9°PnL )
—
0x2 0x2

ol c est la vitesse de la lumiere dans le vide telle que czeo.po = 1. Lorsqu’on réécrit les relations
Eq.(3.8) et Eq.(3.9) dans le domaine des fréquences par transformée de Fourier :
P, (w) = eoxP (w).E(w) (3.15)

et
~ S SR PR U
PnL(w) = 4€0X (W)E(w)|E(w)| (3.16)

on obtient alors une version simplifiée de 'équation de propagation dans le domaine des fré-
quences :

2
2~ w ~
v E+e(w)?E:0 (3.17)
avec
3 _
e(w) = 1+x(1)(w)+Zx(3)(w)|E(w)|2 (3.18)

La méme démarche permet d’établir 'équation de propagation du champ magnétique. On
peut écrire le champ électrique de la maniére suivante en séparant les variables fréquentielles et
spatiales ol A(z, w — wy) est une fonction d’enveloppe lentement variable en z :

3. Néanmoins, les moments quadripolaires électriques et les dipdles magnétiques peuvent générer de faibles effets
non linéaires du second ordre. De plus, des défauts ou des centres de couleur a l'intérieur du cceur de la fibre optique
peuvent également contribuer a la génération de deuxiéme harmonique dans certaines conditions AGRAWAL [2001].
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E(r,w- wo) =A(z, w—wp).Flx,y)exp(i-p-z) (3.19)

avec 3 le nombre d’onde et F(x, y) la fonction qui décrit la distribution transverse du champ. Ainsi
on obtient les deux équations différentielles de propagation :

0°F 9°F w?
@+W+(€(w) — b (LU))F=0 (3.20)
2 2
2 B%_'_G_F_'_( (w).%_[}Z(w))A:o 3.21)
0y? c

A étant une fonction lentement variable de z on lui applique l’apprommation de I'enveloppe
lentement variable. On néglige alors dans I'équation(3.20) le terme a A . Léquation (3.20) décrit
I’évolution de la distribution transverse du champ. Les modes transverses guidés sont solutions de
I'équation (3.21). Cette derniére équation est connue sous le nom de équation scalaire de Helm-
holtz. L'équation d’'Helmholtz permet alors de déterminer quels modes transverses peuvent se
propager le long de la fibre et lesquels ne le peuvent pas.

3.2.2 Dispersion dans les fibres optiques

Les propriétés de dispersion constituent un élément important dans 'étude de la propaga-
tion de faisceaux lasers au sein des fibres optiques. La dispersion d'un milieu est la variation de la
susceptibilité électrique d'un milieu diélectrique. Elle résulte de la variation de I'indice effectif du
mode fondamental en fonction de la fréquence de I’'onde excitatrice. De ce fait, des ondes de fré-
quences distinctes se propageront a des vitesses différentes selon le milieu de propagation et/ou
d’amplification laser. Ainsi, la dispersion chromatique joue un réle important dans la génération
d’effets non-linéaires dans les fibres optiques. La dispersion chromatique — qui tient compte la dis-
persion du matériau et du guide d’onde — s’exprime en décomposant la constante de propagation
B(w) en série de Taylor centrée a la fréquence initiale wy :

w 1 1
B(w) = nem(w)— =Bo -+ B1 (w = wo) + = (w = wo) Py + = (w = wo) B3 + . 3.22)
ol les coefficients sont donnés par :

B =(am—ﬁ) (m=0,1,2,3,..)>0 (3.23)
m=\gwm) . ,1,2,3,... .
L'expansion du terme de dispersion en série de Taylor est généralement réduite au troisieme
ordre de dispersion (Third-order dispersion (TOD)), lorsque l'on traite de la propagation d’im-
pulsion courte de I'ordre de la picoseconde et en-dessous. Cependant, plus I’écart en fréquence
w — wy est important, plus 'on doit conserver de termes. Dans le cas de I'étude du mélange a
quatre ondes (FWM), il peut s’avérer nécessaire d’aller jusqu’a’ordre 5 pour simuler la dynamique
d’accord de phase et réduire I'incertitude sur la définition du "zéro de dispersion" (Zero Dispersion
Wave (ZDW)) de la fibre optique DELAGNES et cO [2018]. Chacun des termes 1 2,3 (w) a une signi-
fication physique. On peut trouver une explication trés détaillée de chaque terme de dispersion
dans la référence AGRAWAL [2001] (notamment dans le cadre de la propagation d'une impulsion
de forme Gaussienne). On se contentera ici d’illustrer succinctement le role des coefficients liés
au trois premiers ordres de dispersion.

Coefficient du premier ordre

B est le terme de vitesse de groupe, il décrit la vitesse a laquelle se propage I'’enveloppe de
I'impulsion. Il s’exprime comme :

0 n 1
Ileff) _ 8 _ - (3.24)

0 1
P1(w) = % = z(neff"‘ w
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avec ng etl'indice de groupe et vg la vitesse de groupe.

Coefficient du deuxiéme ordre

- est le terme de dispersion de vitesse de groupe (Dispersion de Vitesse de Groupe (DVG)). 1l
traduit la variation de vitesse des différentes composantes spectrales de I'impulsion. On le définit
par:
9°p

(W) =—
P2 302
La DVG est souvent reliée au parametre de dispersion D exprimé en ps/nm/km (héritage des
technologies télécom) de la maniére suivante :
6[31 2n
=—=— (3.26)
au? = P

Dans le cas ou I'impulsion initiale ne présente pas de dérive de fréquence (“chirp”) et d'une
dispersion dite normale avec D < 0, ce terme est, entre autres, responsable de 1’élargissement de
I'impulsion. Si 'impulsion possede initialement une dérive de fréquence positive — elle n'est donc
plus limitée par transformée de Fourier — elle pourra étre recomprimée lors de son passage dans
la fibre. Cette propriété est notamment utilisée dans les expériences d’amplification avec recom-
pression de 'impulsion lors du passage dans la fibre.

(3.25)

Afin d’illustrer ce phénomeéne, considérons une fibre optique de longueur L. Une composante
spectrale spécifique a une pulsation w — de largeur non nulle — arrivera a la sortie de la fibre apres
un retard de T = 1/vg. Si Aw est la largeur spectrale de I'impulsion, 'ampleur de I'élargissement
de I'impulsion est régie, pour une longueur L de fibre, par I'expression suivante :

oT 0 ( L 0%

AT=—Aw= —)Aw:L—Aw:lﬁgAw (3.27)

ow T ow Vg ow?

La dépendance en fréquence de la vitesse de groupe (dispersion du deuxiéme ordre) entraine
alors un élargissement de 'impulsion. En effet, toutes les composantes spectrales de 'impulsion
initiale ne se propagent pas a la méme vitesse dans la fibre. Elles acquiérent donc une phase rela-

. L e . oo )
tive. Cette dérive de phase (appelée chirp” en anglais) est définie comme dw = —37.

— positive : si la propagation a lieu dans le régime dit “normal” : 3, > 0 et D < 0. La fréquence
instantanée est négative a 'avant de 'impulsion et augmente tout au long de celle-ci. Les
composantes “rouges” du spectre voyagent plus vite que les “bleues”;

— négative : sila propagation a lieu dans le régime dit “anormal” : B, < 0 et D> 0). La fréquence
instantanée est positive a I’avant de I'impulsion et décroit tout au long de celle-ci. Les com-
posantes “bleues” du spectre voyagent plus vite que les “rouges”.

Coefficient du troisieme ordre

Bs, TOD, estle coefficient responsable de 'asymétrisation de I’enveloppe de 'impulsion AGRA-
WAL [2001].
o°p

B3(w) = G_LU3

Méme si loin de toute résonance le deuxieme ordre de dispersion domine, il est parfois néces-
saire de prendre en compte le troisieme ordre afin de décrire plus précisément certains phéno-
menes mis en jeu, comme par exemple, I’asymétrisation d'impulsion. Il est notamment crucial de
le prendre en compte lorsque les impulsions deviennent trés courtes, inférieures a 100 femtose-
conde (fs)), ou lorsque I'on travaille proche de la longueur d’onde de dispersion nulle d'une fibre
AGRAWAL [2001].

En général, I'asymétrisation de 'impulsion se manifeste par un “basculement” de I'impulsion
ainsi que I'apparition de post-impulsions sous forme de rebonds AGRAWAL [2001].

(3.28)
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3.2.3 Guidage par réflexion totale interne : cas d’'un guide d’onde circulaire

La fibre optique conventionnelle consiste en un guide formé d'un coeur d’indice de réfraction
homogeéne npy et d'une gaine réalisée avec un matériau homogene d’indice de réfraction plus
faible npag (cf.Fig.3.1). Le guidage peut alors étre interprété par une approche d’optique géomé-
trique comme étant di a une succession de Réflexions Totales Internes (RTI) a I'interface coeur-
gaine D.MARCUSE [1991]

»
>

| |
Npas  Dpaut

FIGURE 3.1 - Schéma de la coupe transverse d'une fibre optique a saut d’'indice. La coupe du profil d'indice
de la fibre est représentée a droite de la fibre.

Dans la suite de mes propos, j'explique les mécanismes de confinement en introduisant la
notion d’indice effectif neg que I'on définit de la fagon suivante :

Considérons k le vecteur d’'onde de norme :

k=n (3.29)

w
c

Ce vecteur peut étre défini dans un repére orthogonal. Soit p la composante longitudinale -
tirée de I'équation de Helmholtz - qui est simplement la projection suivant I'axe O, de ce vecteur
et k sa composante transverse.

%
™
n el |E
_____ = ____+
g 7

FIGURE 3.2 — Représentation des composantes transverses et longitudinale du vecteur d’onde k. Le milieu
d’indice n est supposé d’extension spatiale infinie. L'angle 6 est défini par rapport a I'axe Z.

On définit la norme de la constante de propagation longitudinale :

B=k;=k-cos(9) (3.30)

Nous pouvons alors introduire la notion d’indice d’effectif de 'onde qui peut étre défini comme
I'indice « vu » par ’'onde dans la direction Oz. Cet indice est donné par la relation ci-dessous :
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Neff = M = M =n-Ccos (e) (3_31)
w w

Il s’ensuit que pour avoir existence d'un mode donné, il faut que I'inégalité suivante soit res-
pectée :

0<neg<n (3.32)

L'ensemble des modes vérifiant cette condition forme un continuum de modes propagatifs.
Comme illustré en Fig.3.3, le mécanisme de confinement peut étre interprété a I'aide des dia-
grammes d’indice de réfraction des deux matériaux mis en jeu.

Defr o
Propagation autorisée
n -P=]-- . .
haut — Propagation interdite
1 Guidage par RTI
Npas J- = - - .-
+ )
I I 1 1 1 I
| 1 ] | 1 |
1 1 1 1 1 I
Ceeur Gaine Fibre

FIGURE 3.3 — Diagramme d’indice effectif du milieu constituant le coeur, la gaine et de la fibre optique a
saut d’indice équivalente a la somme des deux milieux.

Dans le matériau formant le coeur, la propagation y est autorisée pour Neg < Npayt, tandis que
pour celui formant la gaine, la propagation est interdite pour neg > np,s. Lassociation de ces deux
matériaux permet de piéger I’'onde lumineuse dans le matériau constituant le coeur optique pour
des indices effectifs compris entre np,y; €t npas. Ainsi afin de pouvoir rester confiné dans le coeur
et ne pas étre propagatif dans la gaine, il faut qu'un mode de la structure respecte la condition
suivante :

Npas < Neff < Nhaut (3.33)

Notion de fréquence normalisés V

Dans '’hypothése d’un faible contraste d’indice entre le coeur et la gaine ( Npau; — Npas < 1) *
—les modes propagatifs du coeur sont regroupés sous la notation LP;,, (modes dits Linéairement
Polarisés,"Linear Polarized modes" (LP)),/ étant le nombre azimutal et m le nombre radial, ca-
ractérisant la dépendance transverse de l'intensité de ces modes D.MARCUSE [1991]. GOMEZ-
CASTELLANOS et RODRIGUEZ-DAGNINO [2007] nous donnent une bonne illustration de la distri-
bution en intensité de plusieurs modes d’ ordres supérieur (HOM) se propageant de maniere li-
néairement polarisée dans une fibre a saut d’'indice (cf.Fig.3.4) :

Le premier mode guidé —avec I'indice effectif neg le plus élevé, aussi appelé mode fondamental
—est le mode LPy,; . La condition d’apparition d’'un nouveau mode LPy;, dépend directement de
la fréquence normalisée V Eq.(3.34), caractérisée par les deux indices de réfraction composant le
guide d’'onde (Mpay¢ €t Npgg), ainsi que le diametre du coeur noté d :

4. Les indices de réfraction np, ¢ et npag sont constants, c’est-a-dire que la dispersion du matériau n’est pas prise
en compte ici.
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FIGURE 3.4 - Distribution en intensité de plusieurs ordres de HOM se propageant de maniére linéairement
polarisée dans une fibre a saut d’'indice GOMEZ-CASTELLANOS et RODRIGUEZ-DAGNINO [2007].

2 .2
nd nhaut nbas

V= 3.34
X (3.34)

Ainsi, excepté le mode fondamental, pour chaque mode LPj, il existe donc une fréquence
appelée « fréquence de coupure V. » en dessous de laquelle ce mode ne peut exister. On définit
alors la « longueur d’onde de coupure A, » Eq.(3.35), la longueur d’onde au-dessus de laquelle un

mode ne peut exister :
nd /n2 —n2
h. b
AC _ aut as (3.35)

Ve

Les valeurs de V. dépendent du profil de coeur de la fibre, mais aussi du mode linéairement
polarisé concerné.YARIV [1997] nous donne les différentes valeurs de V. dans le cas des fibres a
saut d’indice et des fibres a gradient d’indice. Le tableau ci-dessous (3.1) récapitule les fréquences
de coupure des cinq premiers modes LPy,;, pour un guide d’onde conventionnel °.

Modes (notation LPy,, ) | V. (saut d'indice) | V. (profil parabolique)
LPo; 0 0

LPq; 2,405 3,52

LPg, 3,83 5,07

LPy; 3,83 5,74

LP3; 5,4 7,85

TABLEAU 3.1 - Fréquence de coupure de fibres optiques a profil d’indice a saut d’indice et a gradient d’in-
dice.

A titre d’exemple, pour un guide d’onde ayant un profil d'indice de réfraction en créneau, le
second mode confiné (LP;;) apparait pour V. égal a 2,405. Ainsi, la fibre supporte la propagation
unique du mode fondamental si la fréquence normalisé V est inférieur a 2,405.

Ainsi, le design d’'une fibre a saut d’indice dite monomode® pour des application usuelles,
telle que la télécommunication peut-étre pensé seulement par 'optimisation des parametres phy-
siques donnés par I'équation (3.34). Le diameétre des fibres optiques usuelles et utilisées dans les

5. Guide formé d'un coeur d’indice de réfraction homogene ny,,;; et d'une gaine réalisée avec un matériau homo-
geéne d’indice de réfraction plus faible np 5. Le guidage est une succession de réflexions totales internes (RTI) I'interface
coeur-gaine.

6. Une fibre dont le mode de propagation autorisé pour I’'onde lumineuse est le mode LPg;.
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communications optiques est de 'ordre de 10 pm. Cependant, s’agissant respectivement des ap-
plications de développement laser de forte puissance moyenne, créte, et de I'utilisation des fibres
optiques pour la génération d’effets non linéaires, le maintien de la condition de monomoda-
lité ainsi que la condition d’accord de phase — notamment dans le cadre de la génération de la-
ser supercontinuum ou de génération de mélange a quatre ondes (FWM) — demande des déve-
loppements de fibres ayant des architectures plus complexes que celles a saut d’indice. En effet,
selon I'équation (3.34), en maintenant fixe 'ouverture numérique J.JOANNOPOULOS [1995] et la
longueur d’onde, 'augmentation du rayon du coeur entraine une augmentation de la fréquence
normalisée et donc du nombre de modes guidés dans la fibre optique. Or, compte tenu de la
contrainte liée a la qualité du faisceau dans la plupart des développements lasers, il est néces-
saire de garder un comportement unimodal. Le verrou technologique a lever afin de garantir un
comportement monomode — tout en visant un rayon de coeur assez important — est celui de la
maitrise de I'ouverture numérique (ON Eq. (3.36)). C’est-a-dire une maitrise parfaite du contraste
d’indice coeur-gaine dans la fibre. Dans le cas d'une fibre conventionnelle (indice de la gaine et
du coeur homogene), afin d’obtenir par exemple un diametre de coeur de 30 pm, cette maitrise

imposeraitun An < 2, 51074,
) 2
ON = 0y e~ Dpas (3.36)

Avec les moyens de fabrications actuels, ce contraste d’'indice est extrémement difficile a ob-
tenir et a reproduire. A titre d’exemple, le plus petit écart d’'indice entre le coeur dopé et la gaine
qui peut étre atteint en utilisant la fabrication de fibres conventionnelles Modified Chemical Va-
por Deposition (MCVD) permet d’atteindre une ouverture numérique de 0,06. La condition pour
conserver une fibre monomode donne alors un diametre de coeur maximal de 15 pm pour des
longueurs d’onde autour de 1 pm. Un coeur plus gros entrainera forcément la propagation de
modes transverses d’ordre supérieur. Ce sont des fibres dites a larges aires modales Large Mode
Field Area (LMA). Ainsi, on a recours a de nouvelles architectures de fibres telles que les fibres
microstructurées utilisant le guidage RTIM /, afin de compenser cette limite technologique.

3.2.4 Guidage par RTIM

Dans la section suivante, je décris brievement un type de design de fibre microstructurée,
aussi dite Fibre a Cristal Photonique (FCP) (PCF est1’acronyme anglais plus couramment utilisé),
que nous utilisons notamment dans les les expériences de génération de mélange a quatre ondes
(FWM) réalisées au cours de cette thése. Comme pour toute fibre optique, les fibres optiques gui-
dant par RTIM disposent d’'un coeur et d'une gaine. Les propriétés de ces structures périodiques
—schéma d’une coupe transversale d'une fibre PCF a coeur solide haut indice KNIGHT et collab.
[1998b] illustrées en Fig.3.5 — sont tirées a partir de celle d'un réseau bidimensionnel périodique
infini idéal D.MARCUSE [1991]; J.JOANNOPOULOS [1995]; KNIGHT et collab. [1998b] constitué de
zones d’indice élevé noté ny,, et d’'indice bas noté ny,s dans lequel on vient placer un défaut®.
Le coeur optique est généralement constitué de silice pure (npayt = Ngilice) €t la gaine d’'un agen-
cement d’inclusions de bas indice (aire général) selon une maille triangulaire. Les parametres de
la fibre microstructurée sont définis par le diametre d des trous d’air et la distance inter-trous A
(aussi appelée“période” de la microstructure).

Lindice effectif du mode fondamental de la gaine supposée infinie est appelé nrsy (Fonda-
mental Space Filling mode BIRKS et collab. [1997]; KNIGHT et collab. [1998b]) et est analogue a
I'indice de gaine homogeéne ny,s d'une fibre conventionnelle. Ce mode possede I'indice effectif le
plus élevé et la dépendance transversale de son intensité la plus lente, comparés aux autres modes.

7. Ce phénomene est nommé réflexion totale interne modifiée pour préciser que la gaine est ici hétérogene.
8. Les modes se propageant dans une telle structure périodiques sont solutions de I'équation de Helmholz, et sont
appelés dans ce cas Modes de Bloch ] .JOANNOPOULOS [1995].
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FIGURE 3.5 — Représentation schématique d'une coupe transverse d'une fibre a cristal photonique a coeur
haut indice et a guidage RTIM. La gaine est ici composée de trous d’air de bas indice. A = pas du réseau dans
la maille. d = taille des inclusions dans la maille.

Comme illustré en Fig.3.6 ci-dessous, de la méme maniere que pour le guidage par RTI le mé-
canisme de confinement par guidage RTIM peut étre interprété a’aide du diagramme d’indice de
réfraction des matériaux mis en jeu

Ainsi, la propagation d’'un mode dans le coeur est alors possible si la condition suivante est
respectée (Eq.(3.37)) :

NESM = Neff < Nhayt (3.37)

Avec npsym 'indice effectif du mode de Bloch fondamental qui se dénote FSM pour Fundamen-
tal Space Filling mode. Ce mode posséde 'indice effectifle plus élevé et la dépendance transversale
de son intensité la plus lente, comparés aux autres modes de Bloch. La condition (eq.(3.35)) pour
qu'une fibre de ce type permette une propagation monomode est la méme que pour une fibre
conventionnelle a saut d’indice. La valeur de I'indice effectif dépend du rapport d/ A et peut étre
calculée numériquement. Comme dans le cas des fibres RTI, une définition de la fréquence nor-
malisée peut étre donnée. Cette fréquence normalisée est définie par la relation suivante SAITOH

et collab. [2005] :
2T, \/ n%oeur - nIZJSM

V= X (3.38)

une fréquence normalisée inférieure a 2,405 est la garantie d'un comportement monomode 2
condition que I’'on adopte pour le rayon de coeur noté agsf BRECHET et collab. [2000] la définition
suivante :

LA
ff = —=
“ V3

Un comportement monomode est plus aisément accessible dans les fibres PCF par guidage
RTIM car l'indice moyen de la gaine peut étre ajusté et controlé via la maitrise des parameétres

(3.39)

9. Cette valeur de Vin'est valable que pour un grand nombre de couronnes de trous d’air constituant la gaine optique
RENVERSEZ et collab. [2005], ce nombre affectant la valeur de I'indice nggy.
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FIGURE 3.6 — Diagramme d’indice effectif d'un milieu d’indice ny4, , dans lequel sont introduites des inclu-
sions périodiques d’'indice npyg (trous d’ai généralement), et de la fibre équivalente. Le guidage se fait par
RTIM.

opto-géomeétriques des plots constituants la gaine : indice de réfraction et dimensions. BIRKS
et collab. [1997] ont notamment démontré la possibilité d’avoir des fibres infiniment monomodes
en maintenant un rapport d/A inférieur 0,42 dans le cas d'un défaut central unique, et cela sur
toute la plage de transmission de la silice. En effet, en négligeant la dispersion du matériau, le pa-
rametre V d'une fibre conventionnelle (eq.(3.34)) tend vers I'infini lorsque la longueur d’onde tend
vers zéro. Ainsi, lorsque la longueur d’onde diminue, celle-ci devient fortement inférieure a la fré-
quence de coupure A (eq.(3.35))du second mode confiné. La fibre conventionnelle devient donc
multimode pour toute longueur d’onde inférieur a A.. Cependant, pour une fibre micro-structurée
a guidage par l'indice, I'indice de gaine ngsy est une fonction décroissante de la longueur d’onde
(méme sans tenir compte de la dispersion du matériau). En maintenant le rapport d/A inférieur
0,42, méme si la longueur d’onde tend vers zéro, la fréquence normalisée Vtend quant a elle vers
une valeur finie inférieure a 2,405. La dépendance spectrale de I'indice ngsy avec les parametres
opto-géométriques de la fibre a également une dépendance sur la vitesse de groupe noté vg, celle-
ci traduisant la vitesse de propagation d’'une impulsion lumineuse dans le milieu. Comme I'indice
de groupe Ng (eq.(3.40)) du mode confiné dépend de la fréquence, chaque sous ensemble spec-
tral de I'impulsion lumineuse se propage a sa propre vitesse de groupe, ce qui déforme sa forme
temporelle au cours de sa propagation.

Oneff
N, = A 3.40
g = Deff a (3.40)
Ce phénomene est quantifié par le parametre noté DVG :
A9
DVG=-=x — (3.41)

Pour une longueur d’onde donnée, une dispersion non nulle conduit a une déformation non
nulle. Ainsi, la DVG dépendant a la fois de la dispersion du matériau et de la dispersion liée aux
parametres optogéométriques du guide d’onde, un choix judicieux des parametres optogéomé-
triques de la fibre micro-structurée donne acces a des dispersions chromatiques de vitesse de
groupe (élevées, plates ou encore nulles) sur la gamme spectrale souhaitée.

Ce type de fibre PCF- illustré en Fig.3.5 — est notamment utilisé pour la génération d’effets
non-linéaires, en particulier pour la génération de super continuums qui peuvent opérer dans le
mode fondamental sur des trés grandes plages spectrales. Par ailleurs, ce type de fibre a coeur
de haut indice, avec de grands rapports d/A (npsym = Najir), permet d’atteindre un cas de guidage
s’apparentant a un barreau de silice dans Iair. Cela conduit alors a la possibilité d’accords de phase
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avec de trés grands espacements spectraux — recherché dans le cadre du mélange a quatre ondes
(FWM) - grace au fort contraste d’indice.

Notons que, outre le guidage RTIMV, les fibres présentant une géométrie semblable a celle ex-
posée en Fig.3.5, permettent de guider la lumiere via un mécanisme dit de guidage par BIP : trans-
mission par bandes spectrales discretes. Dans le cadre de cette thése on se contentera d’évoquer
ce type de guidage. Une description détaillée de cette propriété physique et des architectures de
fibres optiques complexes utilisant le guidage par BIP, est notamment faite dans les manuscrits de
theése de J.P.YEHOUESSI [2016]; V.PUREUR [2009]. Les fibres a guidage par BIP possedent un indice
de coeur inférieur a I'indice moyen de la gaine. Il existe deux principales familles de fibre gui-
dant par BIP : les fibres a coeur creux (BIP-CC) et les fibres a coeur solide (BIP-CS). Dans les deux
cas, le coeur constitue un défaut possédant alors un indice de réfraction plus faible que I'indice
npsM = Nuir de la gaine. Ces zones de guidages sont représentées sur la Fig.3.7.

Defr o
[ Propagation autorisée
Dy L4 _1__1__l _1Propagation interdite
Nrgy —|d == J==d - - - [] Guidage par BIP
+ -

Dpas —_ -, - - L -

I I | 1 1 I

I I | | 1 I

I I | 1 1 I

Cceur Réseau Fibre

FIGURE 3.7 — Diagramme d’indice effectif d'un milieu d’indice ny,s , dans lequel sont introduites des inclu-
sions périodiques d’indice ne, et de la fibre équivalente. Le guidage se fait par BIP.

Les modes de coeur ont des indices effectifs inférieurs a 'indice moyen de gaine. De ce fait,
ils seront naturellement propagatifs dans le milieu d’indice bas de la gaine. Néanmoins la gaine
étant micro-structurée, elle présente, pour certaines longueurs d’ondes, des gammes d’indices
effectifs interdits & la propagation dans la gaine '°. Ainsi, pour certaines longueurs d’ondes, des
modes de coeur ayant des indices effectifs situés dans ces bandes interdites du réseau de gaine se
verront confinés uniquement dans le coeur. Ces bandes de transmission de coeur de la fibre sont
marquées en couleur orange sur la figure. Généralement les zones de guidage en longueurs d’onde
par BIP sont prédites numériquement !,

3.2.5 Exemples d’applications des fibres microstructurées a guidage par RTIM
Fibre LMA a grande aire effective.

Pour répondre a la problématique de la montée en puissance des lasers a fibre optique, et
donc repousser le seuil d’apparition des effets non-linéaires, une solution consiste a augmenter
laire effective du mode fondamental. Pour ce faire, on augmente alors le rayon du coeur de la

10. Pour certaines constantes de propagation longitudinales, I'équation de Helmholtz peut ne pas présenter de so-
lution pour différentes gammes de fréquences. Ces zones sont les bandes interdites photoniques J.JOANNOPOULOS
[1995].

11. Un outil de simulation fiable et souvent utilisé est le modele dit "ARROW" (Anti Resonant Reflecting Optical
Waveguide) J.P.YEHOUESSI [2016]; V.PUREUR [2009].
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fibre. De facon générale, |'aire effective associée a un mode est donnée par la relation suivante :

S B, y) P dxdy)”
S S 1 E(x, ) 12 dxdy

Aetr = (3.42)

Pour une fibre optique, I'aire associée au mode fondamental dénoté LPy; est défini par la rela-
tion suivante :

MFD )2
(3.43)

Aetf =T (
avec MFD qui signifie dans sa traduction littéral francaise "diametre du champ de mode". Cette
quantité définit en pratique le diametre du mode spatial fondamental :

MFD =2w (3.44)

avec w qui désigne le rayon de ceinture du mode fondamental. Dans le cas d’'un mode spatial
gaussien, ce rayon est définir a 1/e%. Plus généralement w est donné par la relation suivante :

1,619 2,879
T

w=r:(0,65+ (3.45)

Ou Vestla fréquence normalisée calculée a lalongueur d’onde d'utilisation et r. le rayon de coeur.

Comme explicité précédemment — en jouant sur les parametres optogéométrique des fibres
microstructurées — il est possible (jusqu’a une certaine mesure '?) d’augmenter le MFD de la fibre
optique en maintenant un rapport d/A inférieur a 0,42, et par suite entraine une propagation infi-
niment monomode sur une large gamme spectrale '. Ces fibres sont alors trés utiles pour la géné-
ration et le transport de fortes puissances moyennes ou crétes J.P.YEHOUESSI [2016] . Les aires ef-
fectives (Aefr) de certaines de ces fibres peuvent dépasser les 3000 um? pour des fibres strictement
monomode, et plus de 15000 pm? pour des fibres oi1 seulement la propagation du mode spatial
fondamental est privilégié Fu et collab. [2009]; KNIGHT et collab. [1998a]. Ces grandes aires effec-
tives permettent d'une part de relever le seuil de dommage ou d’apparition des effets non-linéaires
LIMPERT et collab. [2004], mais également de garder une bonne qualité spatiale (quasi-gaussien),
qui est historiquement une des raisons de l'utilisation des fibres optiques dans le domaine du
laser.

Fibre hautement non linéaire

Les fibres air/silice a guidage par réflexion totale interne modifiée (RTIM) sont de trés bonnes
candidates pour la génération d’effets non-linéaires ( fibres dites Hautement Non-Linéaire (HNL))
AGRAWAL [2001]. En effet, celles-ci permettent, grace au fort contraste d’'indice de réfraction entre
l'air et la silice de cumuler les deux avantages suivants :

— Obtenir de tres faibles aires effectives afin d’atteindre facilement des coefficients de non-
linéarité tres élevés et donc des densités de puissances élevées;

— De posséder une longueur d’onde — dite Azpw (longueur d’onde pour laquelle la dispersion
est nulle ZDW) - ou la DVG s’annule pour 1,3 pm tout en maintenant un caractére mono-
mode, permettant ainsi de pomper la fibre microstructurée a une longueur d’onde proche
de )\ZDW'

12. Lorsque I'on augmente la taille du coeur de la fibre optique, il s’agit également de modifier la maille de la fibre,
a savoir : la taille des inclusions d’air et le pas du réseau. Cela afin de maintenir un rapport d/A inférieur a 0,42. La
maitrise de I'inclusion des trous d’air et donc la fabrication de ce type de fibre, restent une limitation importante de
cette technologie.

13. Une seconde limitation de ces fibres est la sensibilité aux courbures. On note une limitation de la gamme spec-
trale monomode par les pertes par courbure importantes aux basses et grandes longueurs d’onde. Cela se rajoute 'ab-
sorption naturelle de la silice aux basses longueurs d’onde.
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Nous verrons dans cette thése, que le pompage optique de ces fibres avec des impulsions
breves et intenses dans le proche infrarouge, permet de générer des longueurs d’onde sur une
tres large plage spectrale de la silice, typiquement de 0,4 ym a 2 pm.

Lors des différentes expérimentations réalisées au cours de cette these, j'ai été amené a utiliser
différents types de fibres, que cela soit pour le développement de systemes lasers, ou la génération
d’effets non-linéaires. Ainsi, le but de cette partie était de rappeler brievement les concepts fon-
damentaux de la théorie des guides d’onde diélectriques tels que les fibres a saut d’indice ou a
gradient d’indice.
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3.3 Oscillateur laser émettant en régime continu

3.3.1 Cavité laser

Plusieurs types de configuration de cavités optiques existent et permettent d’utiliser le phéno-
mene de résonance optique au profit du phénomene d’amplification laser SCHAWLOW et TOWNES
[1958] CASPERSON [1974]. Les deux cavités lasers les plus classiques sont la cavité de Fabry-Pérot
(cf.Fig.3.8a) ainsi que la cavité en anneau (cf.Fig.3.8b) !4, que nous décrirons plus en détail dans le
cadre de ce travail de thése.

Milieu amplificateur

4
r
Milieu amplificateur @Q’o
1 TI
i . RI %, Coupleur
y de sortie
Mg Coupleur
. de sortie
(a)
MRmax

(b)

FIGURE 3.8 — Configuration de cavités optiques. (a) - Cavité laser linéaire type Fabry-Perot. (b) - Cavité laser
en anneau. Mgy, : miroir de réflexion 100 %, I : Intensité dans la cavité, R et T : coefficient de réflexion et
de transmission.

Cavité linéaire type Fabry-Pérot

Les modes de résonance d’'une cavité linéaire (cf.Fig.3.8a) peuvent étre définis a partir de la
fonction de transmission d’'une cavité ou interférométre de Fabry-Pérot plan-plan de longueur
optique L et dont les miroirs ont une réflectivité identique R (eq.(3.46)) :

_ (1-R?
1+ R? - 2Rcos (321

Trp (3.46)
Lintervalle entre les pics de transmission, i.e. la distance entre les longueurs d’onde qui peuvent
osciller dans une cavité Fabry-Perot, est appelée intervalle spectral libre (ISL) et dépend directe-
ment de 'intervalle optique entre les miroirs. Dans le domaine des longueurs d’onde, il est défini
par (eq.(3.47)) :
A2 A?
2L+Ay 2L
Avec A la longueur d’onde centrale du champ électrique présent dans la cavité Fabry-Pérot.
Dans le domaine des fréquences, I'intervalle spectral libre s’écrit par (eq.(3.48)) :

ISL=08A=

(3.47)

ISL=— (3.48)
2-L
¢ étant la vitesse de la lumiere dans le vide. La largeur des pics, appelée finesse F (eq.(3.49)),
est quant a elle définie par le coefficient de réflexion du miroir partiellement réfléchissant de la
cavité comme suit :
_ISL _nvR
TAN1-R
avec A lalargeur de la bande passante spectrale. Ainsi, ces précédentes équations nous montrent
que toutes les longueurs d’onde ne peuvent pas osciller dans la cavité Fabry-Pérot. Les longueurs

R>0,5 (3.49)

14. Ces cavités font partie de la famille des résonateurs ouverts, mieux adaptés en terme de nombre de modes sus-
ceptibles d’osciller dans les bandes de gain des milieux amplificateurs aux longueurs d’onde visible et infrarouge. Par
opposition aux cavités fermées, quant a elles, plus adaptées aux longueurs d’onde micro-ondes.
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d’onde pouvant osciller sont appelées “modes longitudinaux de la cavité”. Le nombre de modes
est donné par le rapport suivant (eq.(3.50)) :

ov
N_

=— 3.50
ISL ( )

Ov la largeur de la bande passante optique. La fréquence fondamentale d'une cavité de Fabry-
Pérot est donnée par le temps d'un aller retour dans la cavité. Pour une cavité linéaire, cette fré-
quence fondamentale est donnée par (eq.(3.51)) :

p-c

oL (3.51)

K rep =
Avec p un entier représentant les modes propres de la cavité. Ainsi, les modes longitudinaux ré-
sonnent aux harmoniques de la fréquence fondamentale. Les cavités lasers classiques ont des ca-
dences de répétition de I'ordre de quelques mégahertz.

Cavité unidirectionnelle en anneau

Durant ce travail de these j'ai plus particulierement travaillé avec des cavités en anneau unidi-
rectionnel entierement fibrées SIEGMAN [1986], dont le principe est illustré en Fig.3.8b. La cavité
en anneau peut étre considérée comme une cavité de Fabry-Pérot dépliée ou1 'on impose que la
phase de 'onde progressive soit reproduite apres un tour de circulation. Les calculs théoriques
sont alors les mémes que dans le cas de la cavité de Fabry-Pérot, ou |'origine des phases est im-
posée a un endroit arbitraire dans de la cavité. La cadence de répétition est — a longueur physique
égale — deux fois plus élevée que celle d'une cavité linéaire et vaut :

c-k
n-L
avec n I'indice de réfraction du milieu et k un entier représentant les modes propres de la cavité.
De méme, I'ISL est définit par :

Frep = (3.52)

c
Av=——
n-L

Le nombre de modes longitudinaux est alors deux fois plus petit dans le cas d'une cavité Fabry-
Pérot de méme longueur optique.

(3.53)

3.3.2 Conditions d’oscillation d’'une cavité laser en régime continu

Le role de la cavité laser est d’'une part, de permettre 'amplification répétée de I'onde op-
tique grace a un systeme réfléchissant, mais c’est aussi la cavité qui permet — via ses pertes in-
troduites par un miroir partiellement réfléchissant ou un coupleur de sortie fibré !> déséquilibré
— d’extraire le faisceau laser utile. Ainsi, pour former une cavité laser complete HODGSON. [2005]
nous avons besoin d’'un milieu a gain qui compensera les pertes intrinseques du systéme (diffu-
sion,diffraction etc.) ainsi que celles introduites par le dispositif de couplage de sortie. La courbe
de gain du milieu est définie par les sections efficaces d’absorptions et d’émission (cf. propriétés
spectroscopiques 3.4.2 Fig.3.20) des ions terres rares excités W.DEMTRODER. [1981]. En état excité
ceux-ci permettent ’émission de lumiére stimulée et donc le phénomene physique d’oscillation
ou d’amplification laser. Les équations d’état STEGMAN [1986] —non détaillées ici et décrivant I'évo-
lution au cours du temps des niveaux de populations — permettent notamment de modéliser ce
phénomeéne physique. Dans le cadre de cette theése nous illustrons 'oscillation des modes longitu-
dinaux et leurs caractéristiques a l'aide des schémas qui suivent. La Fig.3.9 ci-dessous illustre tout
d’abord les modes autorisés a osciller dans la cavité selon les pertes introduites dans le systeme et
la courbe de gain : oscillation laser si le gain est supérieur pertes. Les traits noirs représentent les
modes autorisés (les fréquences autorisés) par les propriétés géométriques de la cavité (condition

15. Les coupleurs optiques fibrés servent a la séparation ou a concentration de signaux optiques.
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de résonance eq.(3.52)) et séparés de 'ISL Av (eq.(3.53)). La courbe en sur-épaisseur rouge ainsi
que la ligne en pointillé noire, représentent respectivement une courbe de gain de forme arbitraire
ainsi qu'un niveau de perte arbitraire représenté. Ainsi, les modes longitudinaux autorisés a oscil-
ler sont les modes sous la courbe rouge (traits noirs en sur-épaisseur) lorsque le gain est supérieur
aux pertes.

‘ = Modes autorisés par la cavité |

| = Oscillation laser possible (gain > pertes) I

E Niveau de perte MHz

v

—
VO Y
AV —>
dv

FIGURE 3.9 — Représentation schématique des modes longitudinaux autorisés a osciller au sein d 'une cavité
laser en fonction de la forme de la courbe de gain (courbe rouge) et du niveau de perte du systeme (ligne en
pointillée noire). vy : fréquence fondamentale du systeme laser. Av : ISL du systéme (eq.(3.53)). dv : Bande
passante optique. La courbe noire insérée en coin illustre la largeur typique d'un mode longitudinal = MHz.

En observant ce premier schéma (Fig.3.9) on comprend que selon le gain du milieu amplifi-
cateur, les pertes du systéme et la longueur de la cavité laser, 1'oscillation d’'un nombre plus ou
moins important de modes longitudinaux est possible. En effet, pour un oscillateur laser émettant
en régime continu, on releve trois régimes de fonctionnement (d’oscillation) distincts (Fig.3.10) :

FIGURE 3.10 — Représentation des modes de fonctionnement d'une cavité laser. (a) - Fonctionnement dit
naturel multimode. (b) - Fonctionnement dit monomode. (c) - Fonctionnement dit fortement multimode.
OV : Bande passante optique.

— un fonctionnement dit naturel multimode ou few-mode en anglais — illustré en Fig.3.10 (a)
—lorsque la bande de gain permet généralement I'oscillation d'une dizaine de modes longi-
tudinaux.

— un fonctionnement dit monochromatique —illustré en Fig.3.10 (b) —lorsque la bande de gain
ou le filtrage, spectral ou fréquentiel, ne permet I'oscillation que d'un seul mode longitudi-
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nal. Ces lasers sont notamment recherchés pour la métrologie optique ou les technologies
télécom.

— un fonctionnement dit fortement multimode - illustré en Fig.3.10 (c) — lorsque la bande
de gain (8v) est large et I'ISL (eq.(3.53)) faible entre les modes. Dans ce cas on peut avoir
plusieurs milliers de modes longitudinaux qui oscillent dans la cavité en méme temps.

En section 4.3 de ce chapitre, nous verrons 'impact sur la stabilité en intensité des photons
qu’engendre I'oscillation simultanée d’'une dizaine, ou de plusieurs dizaines de modes longitudi-
naux au sein d'un résonnateur optique

3.3.3 Profil transversal des modes d’une cavité laser

Le profil (ou la section) transverse d'un mode de cavité représente la configuration spatiale du
faisceau laser, i.e. la distribution d’intensité dans une section transverse du faisceau laser.

On considére dans ce travail de theése des cavités lasers a symétrie cylindrique et des mi-
lieux optiquement homogenes '°. Ainsi, dans le cas o1 la distribution du champ est définie par
une fonction gaussienne '”, on peut définir les modes de résonateur (modes de cavité) par les
modes Laguerre-gaussien SIEGMAN [1986]. Selon ce formalisme, représenté en Fig.3.11, ces modes
sont appelés les modes TEM,; (Modes Transverses Electromagnétiques (TEM)) ou p et I sont des
nombres entiers définissant respectivement, la partie radiale et angulaire des modes d’ordre su-
périeur (HOM en anglais) SIEGMAN [1986]. Lorsque p = [= 0, le mode TEMj est le mode d’ordre
le plus bas. Il représente le mode transversal fondamental du résonateur laser ou encore le mode
fondamental Gaussien (mode "00" sur la Fig.3.11) avec donc la plus haute qualité de faisceau pos-
sible.

»
»e

L

02

(") ((n)) ‘10:;..

FIGURE 3.11 - Simulation des premiers modes d’ordre supérieur (HOM) selon le formalisme de mode trans-
versal TEM cylindrique ( pl) " Laguerre-gaussien".

Avec 'augmentation du parametre p, on observe 'apparition d’anneaux concentriques d’in-
tensité. Tandis qu’avec 'augmentation du parameétre /, on observe I'apparition de lobes distribués
de maniere angulaire. Notons que la taille globale du mode (MFD) est déterminé par le waist (noté
w) du faisceau Gaussien.

3.3.4 Qualité de faisceau

La qualité d'un faisceau laser nous indique la maniére dont le faisceau se focalisera, ou au
contraire, la maniére dont il divergera lors de sa propagation en champ lointain. La qualité d'un

16. Milieu ou I'indice de réfraction est identique en tout point.
17. Approximation paraxiale
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faisceau gaussien est évalué par le facteur M? SIEGMAN [1986]. Il est défini comme le rapport entre
la divergence ¢ d’un faisceau réel et la divergence © du faisceau idéal de méme waist (norme ISO
Standard 11146 ISO [2005] ( Fig.3.12) :

©] A

M= P _TOw (3.54)

avec wy le rayon du faisceau laser au waist et A la longueur d’onde considérée.

Il s’agit d'une grandeur sans dimension donnant le degré de dégradation d’'un faisceau réel issu
d’un laser (sans collimation) en comparaison avec un faisceau TEMy théorique. Plus la valeur de
ce parameétre est proche de 1, plus ce faisceau est considéré comme étant de bonne qualité (car sa
divergence sera moindre pour un waist donné). On dit qu'un faisceau Gaussien est en limité par
la diffraction ("diffraction limited") lorsque M? = 1.

Diameétre du faisceau

Distance au waist (z)

FIGURE 3.12 - [llustration du facteur M? selon le rapport entre la divergence ¢ d'un faisceau réel et la diver-
gence O du faisceau idéal de méme waist, noté Wy. Diametres d'un faisceau réel (en pointillé noir) et d'un
faisceau Gaussien (trait plein noir) en fonction de la distance au waist.

Pour les faisceaux gaussiens qui n’ont pas une symétrie circulaire parfaite, le facteur M? peut
étre différent selon les deux directions orthogonales de I'axe du faisceau. Dans ce cas, selon la
norme ISO 11146 1SO [2005] , le facteur M? peut étre calculé a partir de 1'évolution du rayon du
faisceau le long de la direction de propagation; i.e, a partir de ce que I’on appelle caustique SIEG-
MAN [1998].

Notons que le facteur M? est souvent utilisé pour justifié de la monomodalité des fibres op-
tiques. En effet, lorsque le facteur M? est proche de 1, une fibre optique est souvent qualifiée
de monomode '®. Dans I'approximation des modes LP utilisée pour les fibres optiques a faible
contraste d’'indice, le mode le plus proche du mode TEM est le mode LPy;

3.3.5 Polarisation d’'un faisceau laser
Description de I'état de polarisation

La lumiére est une onde électromagnétique constituée d'un champ électrique, noté E, et d’'un
champ magnétique orthogonal noté B. La polarisation désigne, par convention, I'orientation spa-
tiale du champ électrique E dans le plan transverse au cours de la propagation de la lumiere.

18. Pour des faisceaux laser trés faiblement multimodes, la caméra peut ne pas apercevoir un mode d’ordre supérieur
(HOM) ayant un poids relatif faible en comparaison du mode fondamental. Cependant le HOM peut exister et étre non
négligeable dans une chaine d’amplification de puissance. Ainsi, une des techniques de mesure les plus précises a ce
jour pour déterminer la composition modale des fibres, est la mesure du S2 pour « Spatially and Spectrally » P.CALVET
[2014].
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m|

FIGURE 3.13 — Onde électromagnétique de polarisation linéaire qui se déplace de la gauche vers la droite. Le
champ électrique E (en bleu) oscille dans la direction verticale et le champ magnétique B dans une direction
perpendiculaire au plan.

Deux formalismes, extrémement documentés E.COLLET [1993]; S.HUARD [1997], se distinguent
quant a la description de I'état de polarisation de la lumiere. Le formalisme de Jones décrit par-
faitement la lumiére polarisée qui suit une trajectoire déterministe, tandis que le formalisme de
Stokes-Mueller, est adapté pour la représentation de la lumiere (partiellement) dépolarisée dont
la trajectoire du champ électrique est (quasi) aléatoire. Dans un repére cartésien (Oxyz) on consi-
dere une onde plane monochromatique se propageant le long de I'axe Z décrite dans le plan trans-
verse (x y) par son champ électrique complexe E(z, t)de la forme:

E(z,1) =Ex(z, D& +E, (2,0 (3.55)

Avec i, la notation du vecteur unitaire d'un axe i = x, y, z et E;(z, £), le champ complexe évoluant
selon l'axe i. Lorsque les composantes Ei(z, t) sont déterministes, on montre alors que dans le
plan transverse a la direction de propagation, le champ électrique décrit contintiment, dans le cas
général, une ellipse illustrée sur la Fig.3.14. En notation complexe, on peut représenter un état de
polarisation elliptique a une distance de propagation particuliere, zj, en fonction des amplitudes
instantanées Eox(z, 1) et Egy(z, f) respectivement sur les axes X et y et ainsi que le déphasage ¢
entre elles :

E(z, 1) = Box(2, DX +Egy(2, e ¥

Eo
=—e

V2

i2nve [ = —ip=) —ikz
ax+be 'Pyle
( y) (3.56)

a

be—itp e—ikz

Ey
_ elZT[Vt

V2

avec Eg 'amplitude maximale du champ électrique, v la fréquence de I'onde optique. Les compo-
santes a et b dépendent de I'angle d’azimut de I'ellipse noté o et de son ellipticité noté € :

a = cos(a) cos(e) — i sin(a) cos(g) (3.57)
b =, in(a)cos(e) + i cos(a) cos(e) '

Lorsque l'ellipticité de I'état de polarisation est nulle (¢ =0), ’état de polarisation est linéaire.
Lazimut o fixe alors 'orientation de la polarisation linéaire dans le plan transverse, a savoir, pola-
risation dite "linéaire verticale" ou "linéaire horizontale" dans le référentiel du laboratoire.

La dénomination s (s = senkrecht) et p ( p = parallel) est couramment utilisé pour décomposer
la polarisation de la lumiére en deux polarisations rectilignes orthogonales entre elles :

— Ladirection de polarisation s est perpendiculaire au plan d’'incidence;

— Ladirection de polarisation p est contenue dans le plan d’incidence.
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A0 E‘I 7

FIGURE 3.14 - Ellipse de polarisation d’azimut «a et d’ellipticité e.

Le signe de € donne le sens de rotation de l'ellipse. Si € est positif, la polarisation est dite el-
liptique « droite » tandis qu'une valeur négative correspond a une polarisation elliptique « gauche
». Pour les deux valeurs particuliéres € = +7/4, la polarisation décrit un cercle et I'on nomme les
états de polarisation circulaires droite et gauche.

La lumiére naturelle est globalement non polarisée spontanément et contient toutes les orien-
tations de polarisation de facon aléatoire . L'état de polarisation de la sortie laser peut étre cou-
ramment perturbé par les causes suivantes :

— Birefringence aléatoire du milieu d’amplification et/ou de propagation laser, et parfois aussi
dépendante de la température. Cela est le cas dans de nombreuses fibres optiques - s’il ne
s’agit pas de fibre 2 maintien de polarisation ou a polarisation unique (fibres dite PM) ?° - et
également dans les cristaux ou verres laser ot sous 'effet thermique on observe une perte
de polarisation;

— si le gain laser ne discrimine pas I'état de polarisation lors de 'amplification laser. Dans ce
cas, de petites dérives de la biréfringence peuvent conduire a de grands changements de
I’état de polarisation a la sortie du laser.

Effets des lames de phases

Un moyen de controler une polarisation souhaitée est I'utilisation de lames de phase ou retar-
datrices a l'intérieur ou a I'extérieur de la cavité laser. La lame de phase - représentée en Fig.3.15 -
est un milieu anisotrope qui présente :

— Deux lignes neutres orthogonales entre elles, correspondant aux 2 états propres de polari-
sation de la lame.

— Deux indices de réfraction distincts, Nnpent €t Nrapide, S€lon les 2 lignes neutres, avec npent >
NRapide-

— Birefringence naturelle => An = Nyent — NRapide

Toute polarisation incidente sur la lame de phase va se projeter sur les deux lignes neutres
de la lame de phase. Chaque projection se propage indépendamment de I'autre sur I'épaisseur

19. une lumieére naturelle initialement non polarisée peut par la suite devenir partiellement/totalement polarisée
dans la nature

20. Les fibres PM les plus connues et utilisées par la communauté sont les fibres dites "PANDA". Dans ce type de
fibres, une forte biréfringence est induite par la présence de barreaux de contraintes de composition différente du
cceur.

55



CHAPITRE 3. ELEMENTS DE THEORIE SUR L'EMISSION ET LA PROPAGATION DE CHAMPS
LUMINEUX STIMULES.

e
Ylame
T nrapide
<D > Xiame
Zlame Dient

FIGURE 3.15 — Schéma représentant les deux lignes neutres de propagation (deux indices distincts) que
posséde une lame de phase (retardatrice). e = épaisseur de la lame de phase. npent => axe lent. ngapide => axe
rapide.

de la lame, en sollicitant I'indice correspondant. Le déphasage induit par la lame entre chaque
composante de polarisation correspond a I’équation suivante :

B 27
" An-e

Ag (3.58)

avec An - e la différence de chemin optique, souvent noté §. On note alors une modification de
polarisation apres la traversée de la lame. On utilise couramment deux types de lames de phases :

— Lame de phase A/2 (HWP pour Half WavePlate en dénomination anglaise, lame demi-onde).
La différence de marche 6 est égale a A/2 et donc le déphasage correspondant (Eq.(3.58)) est
égal a A = 1. Avec une telle lame, on peut faire tourner un état de polarisation linéaire dans
n'importe quelle autre direction.

— Lame de phase A/4 (QWP pour Quarter WavePlate en dénomination anglaise, lame quart-
d’onde). La différence de marche & est égale a A/4 et donc le déphasage correspondant
(Eq.(3.58)) est égal a A = m/2. La polarisation rectiligne devient elliptique, voire circulaire
si la polarisation initiale est a 45° des lignes neutres (et vice versa).

Ainsi, comme illustré en Fig.3.16, on comprend qu’avec une combinaison d'une lame A/2 et de
deux A/4, on peut réaliser un contréleur de polarisation; avec lequel on peut faire des conversions
de polarisation arbitraires en faisant tourner correctement les trois lames.

n N N
— N4(H M2 (HAM (%
QWP HWP QWP

FIGURE 3.16 — Illustration d'un contrdleur de polarisation réalisé par 'alternance d'une lame A/4, A/2 et
A/4. QWP = Quarter WavePlate, HWP = Half WavePlate.

Notons pour la suite de ce manuscrit, que ’'on définit un polariseur comme un instrument
d’optique qui sélectionne au sein d'une onde lumineuse incidente une direction de polarisation
préférentielle. La plupart des polariseurs permettent d’obtenir une lumiére polarisée de facon
rectiligne dans une direction privilégiée. Dans ce cas, cette direction est appelée axe du polari-
seur. Placé a la sortie du systeme optique, le polariseur est appelé analyseur de polarisation et
permet notamment d’évaluer le taux d’extinction de polarisation (Polarization Extinction Ratio
(PER)) d’'un laser (défini dans le paragraphe suivant).

Taux d’extinction de polarisation

Lorsque I'on réalise un oscillateur ou une cavité laser, il convient souvent de définir le taux
d’extinction de polarisation linéaire. Il est défini comme le rapport des puissances optiques dans
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les deux directions de polarisation linéaire (axe x et y en Fig.3.14). Il est souvent spécifié en décibel
(dB) et évalué a 'aide d'un polariseur (ou polarimetre), en mesurant la puissance moyenne en

transmission selon un axe du polariseur *'.

Un faisceau lumineux est dit non polarisé lorsque 'analyse en polarisation donne 50 % de la
puissance moyenne dans chacun des états de polarisation linéaire (s et p), quelle que soit'orienta-
tion de rotation. Il existe également des états de lumiere partiellement polarisés. Ceux-ci peuvent
étre décrits avec des vecteurs Stokes (mais pas avec des vecteurs Jones) et sont souvent représentés
al'aide de la sphére dite de Poincaré > AGRAWAL [2001] et illustrée en Fig.3.17.

Linéaire // Oy

Elliptique N
Oy o
g
N
Circulaire
Ellipticité
constante
Ox
(b)

Linéaire// Ox

Azimuth constant PCD

(direction des axes)
Azimuth ©, Ellipticité

FIGURE 3.17 - Représentation de la polarisation par la sphére de Poincaré selon I'ellipse de la polarisation
. B : Pellipticité; © : 'azimut; V : polarisation linéaire verticale; H : la polarisation linéaire horizontale;
PCD : la polarisation circulaire gauche; PCD : polarisation circulaire droite; a : le grand axe de 'ellipse de
polarisation et b : le petit axe de I'ellipse de polarisation.

Dans cette représentation, les différents états de polarisation correspondent a des points a la
surface d'une sphére de rayon unitaire. On définit un azimut (correspondant aux « méridiens »
du globe terrestre) et une ellipticité (correspondant aux « paralleles » de la sphéere). On retrouve
aux poles les polarisations circulaires, respectivement circulaire droite au pole nord et circulaire
gauche au pole sud. On retrouve sur 'équateur les polarisations linéaires. Les polarisations el-
liptiques se situent alors naturellement entre les deux. Des états entierement polarisés peuvent
étre associés a des points sur la sphére dite de Poincaré. Les états partiellement polarisés corres-
pondent aux points a 'intérieur de cette sphére. La lumiere non polarisée est représentée par le
point en son centre.

21. Il est de fait que le taux d’extinction du polariseur lui-méme doit étre supérieur a celui du faisceau laser.
22. Le centre de la sphere de Poincaré est localisé a ’origine du repére cartésien. Les coordonnées cartésiennes de
chaque point de la sphére de Poincaré sont représentées par son équivalent en parametres de Stokes AGRAWAL [2001].
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3.4 Fibres optiques amplificatrices dopées aux ions Ytterbium

Depuis I'incorporation des terres rares comme dopant dans les fibres optiques et la démons-
tration pour la premiere fois en 1964 d'un développement laser fibré par Koestler et Snitzer KOES-
TER et SNITZER [1964] 23, les technologies et développements de lasers fibrés n’ont cessé de s'amé-
liorer et de trouver de nouvelles applications. Les éléments les plus souvent utilisés comme do-
pants dans des fibres optiques font partie de la famille des lanthanides®* et sont le Néodyme,
'Erbium, le Thulium et en particulier I'Ytterbium 2> qui retiendra notre intérét dans le cadre de
ce travail de these. Comme illustré sur la figure suivante (Fig.3.18), chaque terre rare a son propre
domaine d’émission en longueur d’onde. Le choix de la fibre dépend alors de 'application visée
ainsi que des capacités d’absorption et d’émission de chaque fibre (structure électronique des dif-
férents ions terres rares).

Nds3* Ho®*

"3 "3
Prst/Exr=*/ Pr3+ Ers+ Tm3* Tm3* Er3*Ho3* Ers+

Ho3*/Tm3* Yh3*

UL L

1200 1600 2000 2400 2800 A [nm]

FIGURE 3.18 - Domaine d’émission en longueur d’onde de différentes terres rares utilisées comme dopant
pour les fibres optiques amplificatrices.

Depuis cette premiére réalisation, I'amélioration de notre compréhension des propriétés phy-
siques de guidage A.W.SNYDER et J.LOVE [1983], I’évolution continue des techniques de fabri-
cations des fibres optiques, le développement de nouvelles architectures lasers incrémentales et
robustes, ainsi que la montée en puissance et la diversification en longueur d’onde centrale des
diodes de pompes semi-conductrices, sont autant d’éléments qui ont permis aux lasers a fibre
optique — en particulier les lasers fibrés monolithiques (entiérement fibrés) — de s'imposer sur le
marché du laser et de I'industrie. Selon le magazine Laser Focus World, les lasers fibrés repré-
sentent 13% des ventes de lasers en 2019, contre 5% 201125, Dans le méme sens, selon la méme
source, 53% des revenus industriels utilisant les lasers en 2019 sont dus a l'utilisation des lasers
fibrés. Cette augmentation de part de marché des lasers fibrés dans le marché global des lasers est
principalement due a la montée en puissance des systémes lasers fibrés ainsi qu’a leur compa-
cité et leur robustesse. La liste est non-exhaustive, mais on retrouve les lasers fibrés dans de tres
nombreuses applications :

— les télécommunications optiques dans des fibres ou en espace libre,
— la découpe de matériaux,

— le marquage de matériaux,

— l'industrie des semi-conducteurs,

— le médical (ophtalmologie et dermatologie),

— larecherche scientifique,

— la défense et la sécurité.

23. La fibre optique utilisée était une fibre en verre de silice dopée aux ions néodyme et pompée par des lampes flash.

24. Les lanthanides, qu'on nomme souvent de terre rare — en ajoutant le scandium, I'yttrium et le lanthane — repré-
sentent le groupe des éléments composés entre les numéros atomiques 57 et 71. C’est-a-dire entre le lanthane (57) etle
lutécium (71).

25. Le premier laser de verre dopé Ytterbium ait été rapporté dés 1962 par H.Etzel ETZEL et collab. [1962].

26. https://wuw.laserfocusworld.com/
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Pour aller plus loin, RICHARDSON et collab. [2010] et ZERVAS [2014] proposent un état de I'art
complet sur I'’évolution des sources lasers fibrées de forte puissance moyenne et créte dans le
proche infrarouge. On retiendra notamment qu’autour de 1um, en régime continu, des sources la-
sers fibrées sont capables de générer 70 kilowatt (kW) ZHu et collab. [2011] de puissance moyenne
ainsi que plusieurs dizaines de megawatt (MW) créte>’. A des taux de répétion de I'ordre de la di-
zaine de kHz, des énergies de I'ordre de la dizaine de millijoule (m]) ont également été atteintes *°

STUTZKI et collab. [2012].

3.4.1 Structure électronique et spectroscopie des ions ytterbium en matrice silicate

Le modele de la structure électronique de I'ion ytterbium est représenté ci dessous en figure
3.19. Parmi les orbitales atomiques de cet ion, c’est I'électron de la couche 4f qui est respon-
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FIGURE 3.19 — Niveaux d’énergie des dégénérescences de I'ion Ytterbium

sable des transitions radiatives *° exploitables pour I'effet laser. Lorbitale 4f étant également plus
proche du noyau que les orbitales 5s et 5p, ces derniéres conferent a I'ion Ytterbium une immu-
nité vis a vis des effets cristallins de la matrice hote PASCHOTTA et collab. [1997]. Ainsi, les états
accessibles par 'électron de la couche 4f de l'ion Ytterbium se décomposent ainsi en un état fon-
damental ?F;/» et un état excité >F5,, tous deux séparés par un gap énergétique de 10 000 cm™!
(Fig.3.19). Les transitions inter-bandes sont radiatives contrairement aux transitions intra-bandes
non-radiatives. Insérés dans une matrice hote de silice ou d’autres verres, ces deux niveaux sont
éclatés par une levée de dégénérescence partielle par effet Stark donnant des multiplets respec-
tivement en 4 sous-niveaux et 3 sous-niveaux (Fig.3.19). Dés lors, ce sont les probabilités d’occu-
pation des niveaux énergétiques de ces composantes qui définissent les sections efficaces d’émis-
sion et d’absorption de I'ion Ytterbium pris dans sa matrice hote. Dans ce sens, nous décrivons ci-
dessous (Fig.3.20) les spectres d’absorption et d’émission de I'ytterbium co-dopé au germanium
introduit dans une matrice silicate (type de dopage présent dans les fibres optiques amplificatrices
utilisées au cours de cette thése).
Une description plus détaillée des roles des dopants selon leur type — notamment en termes
de modification du profil des sections efficaces et de 'indice de réfraction — est faite dans le travail

27. 41 MW pour des impulsions de 49 fs dans une fibre optique de type "barre" (rod) en régime impulsionnel MAR-

TIAL et collab. [2009].
28. 26 mJ pour 130 W de puissance moyenne avec des impulsions de 50 ns obtenues en régime Q-switch dans une

fibre optique de type rod.
29. Le couplage spin-orbite entre le champ électrique du noyau et I'électron de la couche 4f induit le schéma de

bandes d’énergie de ytterbium.
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FIGURE 3.20 — Sections efficaces d’absorption et d’émission de I'ion Ytterbium dans une matrice de silice,
co-dopée Germanium

de these de R.Dubrasquet DUBRASQUET [2014]. Dans notre cas, le co-dopage Germanium per-
met d'une part, de modifier I'indice de réfraction de la fibre et de controler son ouverture numé-
riqueKIRCHHOF et UNGER [1999], et d’autre part, d’élargir le spectre de maniere inhomogeéne afin
de maximiser ou de décaler les sections efficaces d’absorption et d’émission aux longueurs d’onde
souhaitées, a savoir autour de 976 nm et 1030 nm dans le cadre de cette thése.

Sections efficaces d’absorption

Le pic étroit A (Fig.3.20) de 'ordre de 6 nm autour de 976 nm - de ce fait relativement sen-
sible aux variations en longueur d’onde de la pompe - correspond aux transitions entre les sous-
niveaux Stark inférieurs des deux multiplets, c’est-a-dire de (a) vers (e) sur la Fig.3.19. On note que
le maximum d’inversion de population sera limité a 50 % du fait de la superposition des sections
efficaces d’absorption et d’émission a cette longueur d’onde. Cet aspect sera développé dans la
suite de ce travail de thése dans le développement de I'amplificateur laser présenté en chapitre 7.

La bande d’absorption B autour de 915 nm est principalement attribuée aux transitions du
sous-niveau (a) vers les sous niveaux (f) et (g). Elle a une largeur bien plus grande qui s’étend
dans les basses longueurs d’onde jusqu’a 850 nm et est donc de fait peu sensible aux variations de
longueurs d’onde de pompage optique.

Labsorption a de hautes longueurs d’onde C - loin de 976 nm — s’étire jusqu’a 1100 nm et est
due a la transition du sous-niveau fondamental faiblement peuplé (b) au sous-niveau supérieur
excité (e). Le role le plus significatif de cette transition est la réabsorption du signal dans les fibres
Ytterbium avec une faible inversion de population. Cette réabsorption diminue le gain et déplace
de surcroit le gain maximum a des longueurs d’onde inférieures.

Rapportant ce spectre d’absorption au pompage optique — nécessaire a I’émission laser — on
constate que pour un pompage autour de 976 nm, les ions Yb3* peuvent présenter un gain optique
entre 1000 et 1150 nm. Pour des longueurs d’onde de pompe plus courtes — autour de 915 nm —
I'inversion et le gain optique peuvent aussi étre atteints a 976 nm.

Sections efficaces d’émission

Ce pic A correspond aux transitions entre les sous-niveaux Stark inférieurs des deux multiplets,
c’est-a-dire de (e) vers (a). En présence d’effet laser, cette émission vers le niveau fondamental
correspond a un systéme a trois niveaux (chapitre 7).

60



CHAPITRE 3. ELEMENTS DE THEORIE SUR L’EMISSION ET LA PROPAGATION DE CHAMPS
LUMINEUX STIMULES.

La seconde bande d’émission D correspond aux transitions du sous-niveau (e) vers les sous-
niveaux (b), (c), et (d). Au fur et 3 mesure que la longueur d’onde augmente - et de ce fait que la
population du sous-niveau de destination diminue - le comportement du systéme tend a se rap-
procher d’un laser dit 4 quatre niveaux (section). Le gain maximum pour des fibres Yb3*, pompées
2976 nm, se situe autour de 1030 nm. En augmentant la longueur de fibre ou la concentration en
dopant, il est décalé vers les grandes longueurs d’onde du fait de la réabsorption explicitée plus
haut.

Lextrémité E du spectre d’émission correspond aux transitions depuis le sous-niveau (f). La
faible population de ce sous-niveau engendre de faibles sections efficaces d’émission.

A travers la description des spectres d’absorption et d’émission des ions Yb®* — dans le cas
d’un co-dopage germanium ici — on constate d’ores et déja la grande flexibilité en longueur d’onde
qu’offre ce matériau. En effet, en optimisant les longueurs d’onde de pompage, les architectures,
ainsi que les longueurs (au sens métrique) des sections, nous verrons que l'utilisation de ces fibres
optiques amplificatrices dopées Yb3* permet 'amplification ou la génération d’'une émission laser
entre 970 et 1150 nm.

3.4.2 Conditions d’obtention d’un effet laser a 976 nm dans les fibres dopées ytter-
bium

Le mécanisme d’amplification optique dans un milieu a gain se produit a partir de I'émis-
sion stimulée, pour laquelle la lumiére incidente induit des transitions de I'état excité de I'ion vers
son niveau le plus bas. Concernant les fibres optiques amplificatrices dopées aux ions Yb3*, on
distingue trois classes de systemes atomiques 3’ donnant lieu a un effet laser selon la longueur
d’onde:

— Un systéme a trois niveaux correspondant a la transition entre les multiplets(e) et (a) (Fig.3.19)
autour de 976 nm avec une largeur a mi-hauteur de I'ordre de 6 nm,

— Un systéeme quasi-trois niveaux issu de la transition de (e) vers (b) aux alentours de 1030 nm
et couvrant une largeur de plage spectrale supérieure a 50 nm,

— Un systéme a quatre niveaux, a partir de 1070nm, provenant de la transition de (e) vers (d),
ol la réabsorption du signal est quasi-inexistante.

Dans le chapitre 7 de ce manuscrit je décris la réalisation d'un laser émettant a 976 nm. Aussi,
je propose de décrire ici les conditions d’obtention d’'un effet laser a cette longueur d’onde par-
ticuliere. En effet, comme l'illustre la figure 3.20, le fait que les sections efficaces d’absorption et
d’émission soient identiques a 976 nm, implique des fortes contraintes quant a une émission laser
a cette longueur d’onde. De ce fait, 'importante inversion de population et la compétition entre
les gains des transitions a 3 et 4 niveaux rendent la mise au point des sources lasers beaucoup plus
complexe que leurs homologues émettant aux longueurs d’'onde conventionnelles dans la plage
allant de 1030 a2 1100 nm.

Emission laser autour de 976 nm

La difficulté d’atteindre une émission laser efficace dans un systéme a trois niveaux provient de
la quasi-égalité des sections efficaces d’absorption et d’émission autour de 976 nm (o = 2,7 10720 cm?
PASCHOTTA et collab. [1997]) quasi-égales, comme I'illustre la Fig.3.20. Ceci implique donc qu’'au
moins la moitié des ions dopants Ytterbium doivent se trouver dans leur état excité avant d’ob-
tenir un gain a 976 nm, i.e. et inversion de population supérieure a 50 %. En effet, en amont de
cette forte inversion — inversion dite de transparence — le mécanisme d’absorption a 976 nm pré-
domine et empéche tout effet laser autour de 976 nm. Pour obtenir un effet laser sur sa transition

30. Une description tres détaillée de 1'émission laser selon les différents systemes atomiques est faite dans la
littérature, notamment par le Dr. Riudiger Paschotta dans I'encyclopédie en ligne Rp-Photonics https://www.
rp-photonics.com/encyclopedia.html.
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a 3 niveaux, un laser a fibre dopée doit donc étre soumis a un fort niveau de pompage autour de
lalongueur d’onde de 915 nm (maximum local du spectre d’absorption). A cette longueur d’onde,
la section efficace d’émission est négligeable devant la section efficace d’absorption et on peut
alors atteindre la transparence du milieu amplificateur. L'intensité de pompage nécessaire pour
atteindre la transparence a la longueur d’onde laser de 976 nm (notée Igans) et le rapport de popu-
lation inversé correspondant (noté n"#") sont donnés par BOULLET et collab. [2008] :

hv
Itrans - (3.59)
p ()'?,bs()'im em
O.?bs - Cp Tﬂuo
b
ntrans _ 0-? ’ (360)

gabs 4 gem
Ici, h correspond a la constante de Planck, v, estla fréquence de la pompe, Tqy, est le temps de
vie de fluorescence de I'ion Ytterbium dans une matrice silice, 0¢™,02°, G;bs, oy," sont les sections
efficaces d’émission (em) et d’absorption (abs) pour le signal (s) et la pompe (p) respectivement.

Considérant une longueur d’'onde de pompe a 915 nm, un temps de vie de fluorescence de 0,9

milliseconde (ms) et les valeurs des sections efficaces 09" = o¢™ = 2,7-10"%cm?, o§™ = 5,3-
10~22cm? et 62PS = 0,8-1072°cm? , on obtient une inversion de population de 50 % (n'" = 0, 5)

p
pour une intensité de pompe Igans de 35 kW.cm™23!. Dans le cas d’'un laser ou d’'un amplificateur

a fibre optique, l'intensité de pompe doit étre supérieure au seuil d’intensité de transparence sur
toute la longueur de la fibre active pour inverser au moins la moitié de la population d’ions et ainsi
annihiler la réabsorption du milieu a 976 nm. Les conditions pour atteindre la transparence a la
longueur d’onde laser de 976 nm conduisent a des exigences a la fois sur le niveau de pompage
optique du milieu, sur les parametres optogéomeétriques de la fibre ainsi que sa longueur (Eq.3.61).
Pour les lasers a fibre double gaine, le seuil de puissance de saturation de la pompe ( P;at) est fixé

par l'aire de la gaine de pompe (Alg,aine). Plus le diametre de la gaine de pompe est grand, plus le

seuil sera élevé.

l);)at — Itrans x A%aine (3.61)

Dans le cas du fonctionnement laser et pour une longueur de fibre correctement choisie —
puissance de pompe résiduelle a la sortie de la fibre supérieure a la puissance de pompe de trans-
parence — Pf,at doit étre obtenue a I'extrémité de sortie de la fibre. En considérant que pres de 5 dB
de la pompe est absorbée dans la fibre en fonctionnement laser et que ’absorption provoque une
décroissance exponentielle de la puissance de pompe tout au long de la fibre, on en déduit que la
puissance de pompe résiduelle représente environ 55 % de la puissance de pompe injectée. Dans
ces conditions, le niveau de pompage optique afin d’atteindre le seuil laser est donné par :

Pyeuit = Py % 0,55 (3.62)

Ainsi, a I'aide des précédentes équations et selon la fibre a notre disposition, il est alors pos-
sible d’évaluer le niveau de pompage optique nécessaire a 'obtention de 'effet laser autour de
976 nm. Notons que pour une puissance de pompe donnée, localement I'intensité de la pompe
peut étre augmentée pour acquérir une intensité supérieure a Igans en réduisant l'aire de la gaine

(Alg,ame). Toutefois, ce parametre est, en pratique, imposé par la brillance 3? du laser de pompe.

Compétition de gain entre la transition laser 2 1030 nm et 2 976 nm

Précédemment, nous avons vu que I’'émission laser a 976 nm exige une puissance de pompe
trés importante a 915 nm. Or, a 976 nm, la probabilité d’absorption est de 50 % contre seulement

31. A contrario, une inversion de population de moins de 10 % — correspondant a une intensité de pompe 5 kW, cm?
—est requise pour atteindre la transparence au-dela de 1020 nm.

32. La brillance indique la maniere dont sera vue la lumiére émise par une surface donnée pour un systeme optique
visant cette surface sous n'importe quel angle de vue.
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7 % a 1030 nm (Fig.3.20). Ceci implique alors une forte concurrence entre le processus d’émis-
sion aux "hautes longueurs d’onde " entre 1030-1080 nm et celui a 976 nm (compétition entre
les transitions laser a trois et quasi-trois niveaux limitant le gain du trois niveaux). En effet, avant
d’atteindre le seuil laser a 976 nm, le pompage a 915 nm induira un fort gain aux longueurs d’onde
supérieures augmentant la part du bruit de I'’Emission Spontanée Amplifiée (ESA) 33, Cela dégrade
d’une part le rapport signal sur bruit optique, et d’autre part, peut créer des oscillations laser indé-
sirables dans la gamme spectrale 1030 - 1080 nm. La compétition entre le gain a 976 nm et celui a
de plus grandes longueurs d’onde peut étre définie en établissant une expression du gain pour les
fibres dopées Ytterbium. Dans un milieu a gain a élargissement homogene, le gain G(A) en décibel
peut s’exprimer de la facon suivante N1LSSON et collab. [1998] :

GOV = 4,343 No Ay V) |02 + 08| ny — 02 L (3.63)

avec Ny la concentration en ions actifs, Llalongueur de la fibre et 2, la fraction des ions excités,
V4 la valeur de I'intensité modale moyennée sur la surface active A;.De cette équation, nous pou-
vons quantifier I'inter-dépendance du gain entre les différentes longueurs d’onde. Ainsi, le gain a
une longueur d’onde est déterminé par le gain a deux longueurs d’onde NILSSON et collab. [1998].
Dans le cas d’ une fibre double gaine dopée Ytterbium en considérant le gain non désiré a 1030
nm, G(1030), relié au gain négatif a la longueur d’onde de pompe, G(915), et la longueur d’onde
d’oscillation souhaitée, G(A), on a alors :

gém T gem 0.abs
_ 1030 1030 ~'1030 “~'1030
G(1030) = —20 G, - —em’ —abs G915 (3.64)

oy Fo15 03" o}

avec I'y étant le facteur de recouvrement entre la distribution de dopants et le mode optique nor-
malisé dans la fibre aux longueurs d’onde respectives. Dans le cas précis d'une émission a 976
nm, I'expression du gain parasite a 1030 nm se déduit de I'équation précédente Eq.(3.64)

Gio3o0 = 0,25.Ggze + 0, 72Pax (3.65)
avec a I'absorption de la pompe (en dB) et § = ﬁf:‘e‘z, le rapport des aires entre la gaine et le

coeur de la fibre. De cette expression, on constate que pour des valeurs fixes de gaine et d’absorp-
tions de la pompe, le gain a 1030 nm croit rapidement et est inversement proportionnel au dia-
metre de coeur. Considérons I’équation (3.65) a travers un exemple de calcul de gain pour une fibre
optique double gaine standard — typiquement avec un diameétre de coeur et de gaine de pompe de
I'ordre de 30 pm et de 250 pm respectivement — dopée aux ions Ytterbium adaptée a la généra-
tion et a 'amplification de fortes puissances. Dans cette situation, le parametre optogéométrique
B vaut environ 70, et si I’'on considéere une absorption de la pompe de 1 dB, la deuxiéme partie de
I’équation (3.65) nous donne une augmentation de gain de 50 dB a 1030 nm. Ce gain trés impor-
tant a 1030 nm implique que pour un effet laser ou une amplification recherchée autour de 976
nm, 'ESA ("Amplified Spontaneous Emission"ASE) dominera I’émission - méme pour seulement
1 dB (20 %) d’absorption a 1030 nm - et ne pourra en aucun cas étre compensée par l'introduc-
tion d'un élément sélectif en longueur d’onde (filtre par exemple), qui en général ne dépasse pas
un taux d’extinction de 50 dB. Dans ces conditions, on comprend qu’il ne sera alors pas possible
d’obtenir une émission ou amplification laser autour de 976 nm.

Ainsil’application des regles précédemment établies menent aux conditions suivantes pour la
réalisation de systémes lasers émettant ou amplifiant autour de 976 nm :

— Un fort taux de pompage optique est nécessaire, et par conséquent, un diametre de gaine
important;

— Un rapport gaine sur coeur 3 petit (p < 20). Il s’agit alors de trouver I'équilibre entre I'aug-
mentation et la diminution des diameétres de coeur et de gaine - et vice-versa — selon I'im-
pact que cela a a la fois sur les propriétés mécaniques de la fibre optique et sur les propriétés

33. Plus communément appelé ASE en anglais.
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physiques du signal laser émis. Ce point sera développé plus en détail dans le chapitre 7 lors
de la présentation de la fibre choisie et utilisée dans le cadre de nos expérimentations. Cette
fibre sera notamment mise au regard d’autres fibres utilisées par la communauté pour le
développement de systemes lasers a 976 nm;

— Une faible absorption sur laquelle on agit en diminuant le dopage ou en réduisant la lon-
gueur de la fibre.

Dans le chapitre 7 de ce manuscrit, je présenterai un exemple de développement respectant les
criteres évoqués précédemment. Nous verrons que le systeme laser développé, type amplificateur
monolithique fibré ("Master Oscillator Power Amplifier" MOPA), integre une fibre amplificatrice
dopée aux ions ytterbium ayant une architecture (parametres optogéométriques) qui permet la
génération d’'une forte puissance moyenne autour de 976 nm.
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3.5 Effets non-linéaires dans les fibres optiques

La puissance optique couplée dans les fibres optiques uni-modales se trouve confinée sur
de tres faibles surfaces du fait de la petite dimension de leur zone guidante (généralement de 3
a 10 pm de diametre suivant la longueur d’onde de coupure). Ainsi, une intensité de I'ordre du
MW /cm?, ou encore du GW/cm?, est facilement obtenue en injectant des impulsions courtes (de
I'ordre de la picoseconde dans nos études) de plusieurs dizaines de mW ou Watt respectivement.
Les champs électromagnétiques intenses qui en résultent peuvent modifier les propriétés de la si-
lice (support de propagation) en déformant les nuages électroniques. La susceptibilité électrique
du matériau devient alors dépendante du ou des champs en présence AGRAWAL [2001].

3.5.1 Effet Kerr optique

Leffet Kerr optique correspond a la modification, par une onde lumineuse intense, des pro-
priétés optiques d'un milieu non-linéaire. Cela provoque une variation d’indice photo-induite ou
encore une biréfringence photo-induite. Ce phénomene se traduit par une modulation de I'indice
de réfraction du milieu non-linéaire en fonction de I'intensité de 'onde qui traverse le matériau.
On définit la modulation de I'indice de réfraction par |'effet Kerr optique selon la relation suivante
AGRAWAL [2001] :

n(w, I(1)(1)) = n(w) + n2 (1) (1) (3.66)

avec I(t) I'intensité du champ, n(w) la partie de I'indice de réfraction a la pulsationw et n; le pa-
rameétre non-linéaire associé a la susceptibilité d’ordre 3 x® et défini ici en m?.W~! par AGRAWAL
[2001] :

3x®
np(I(1)) = > (3.67)
degcny

avec g la permittivité du vide, ny 'indice de réfraction dans le vide. On rappelle que dans
la région de transparence des fibres optiques, les effets non-linéaires d’ordre les moins élevés
proviennent de la susceptibilité d’ordre 3. Une estimation de la valeur de ny, généralement ad-
mise pour I'étude de I'effet Kerr dans des fibres optiques en silice, est 3,2x1072° m? W~ AGRAWAL
[2001] 34, 11 est usuel de définir un coefficient de non-linéarité y afin de pouvoir comparer les dif-
férentes fibres entre elles. Ce coefficient non-linéaire est défini comme :
~ mWp

- (3.68)
Y CAeff

avec Aefr 'aire modale du mode fondamental dans la fibre reliée a la distribution transverse du
champ par la relation (3.39).

La dépendance en intensité de I'indice de réfraction engendre un nombre important d’effets
non-linéaires intéressants que 'on peut distinguer en deux catégories :

— les effets élastiques : Il n'y a aucun échange d’énergie entre le rayonnement et le milieu. Les
plus étudiés sont les phénomenes dit d’auto-modulation de phase (SPM) et de modulation
de phase croisée (Cross Phase Modulation (XPM)).

— les effets inélastiques : Il y a un échange d’énergie entre le rayonnement et le milieu. Les
plus étudiés sont la diffusion Raman et Brillouin.

Dans la suite de ce manuscrit on décrit brievement les phénomenes linéaires en lien avec mes
expérimentations. Une description complete et détaillée des effets non-linéaires présents dans les
fibres optiques est faite dans AGRAWAL [2001].

34. Cette valeur est souvent considérée constante bien qu’en théorie elle puisse varier avec la longueur d’onde et
d’une fibre optique a une autre.
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3.5.2 Lautomodulation de phase

Lautomodulation de phase (SPM en anglais) se traduit par I’élargissement spectral d'une im-
pulsion. Elle devient notamment trés problématique dans le cas de la propagation d'impulsions
temporellement breves (Tpuse < 1 ps) au travers du guide d'onde que représente une fibre op-
tique. Elle résulte des interactions entre 'onde lumineuse et la matrice en silice. Lautomodula-
tion de phase entraine un déphasage qui dépend de I'intensité du signal. On peut définir la phase
instantanée de I'impulsion ¢(¢) par:

@) =n+np-I(t)-ko- L (3.69)

avec kp = w/c =27nA. A estlalongueur d'onde, et L est la longueur de la fibre. La variation de phase
non-linéaire ¢y (¢) issue de la SPM est donnée par I'équation (3.70) et est maximale au sommet
de I'impulsion, 1a ot I'intensité est la plus forte (T = 0 courbe bleu Fig.3.21.

ONL(D) =np- ko L-1(1) (3.70)

On peut aussi définir une longueur caractéristique pour cet effet non-linéaire comme la longueur
pour laquelle ona @, (£) =1:

1

INL= o 3.71)
avec Py la puissance créte en watt. La SPM induit ainsi des changements dans I'’enveloppe tem-
porelle de 'impulsion sans modification de son amplitude. Dans le domaine fréquentiel, elle se
traduit alors par I’étalement du spectre de 'impulsion, puisque celui-ci est la dérivée du terme de

phase :

o = dwgi(t) ‘0

La Fig.3.21 représente ce décalage fréquentiel pour une impulsion g aussienne.

(3.72)
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FIGURE 3.21 - Décalage fréquentiel d’'une impulsion gaussienne (y =1) par automodulation de phase.
Courbe bleue : impulsion. Courbe rouge : évolution en fréquence.

Lautomodulation de phase a pour effet de décaler les composantes de basses fréquences vers
le front de 'impulsion et les composantes de hautes fréquences vers la queue de 'impulsion. L'ac-
cumulation de phase non-linéaire se manifeste alors par un élargissement spectral ainsi que par
I'apparition de fortes modulations. Celles-ci résultent d’interférences entre les différentes com-
posantes spectrales qui acquierent un déphasage relatif propre. AGRAWAL [2001] représente cette
dégradation al'aide la figure suivante Fig.3.22.
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FIGURE 3.22 — Modulations et élargissement spectral induit par 'automodulation de phase AGRAWAL [2001].
"Frequency spectrum" (axe x) : représentation spectrale des déformations induites par la SPM. "Intensity
(axey) : amplitude des déformations.

De maniere approximative — a 'aide de la formule approchée AGRAWAL [2001] Eq.(3.73) — on
peut évaluer le déphasage non-linéaire en comptant le nombre de pics m sur les spectres.

o = (m— %)n (3.73)
Les variations spectrales provoquent également un élargissement ou une contraction de la durée
de I'impulsion sous I'influence de la dispersion. Si la dispersion est positive, la largeur de 'impul-
sion augmente alors que si la dispersion est négative, l'impulsion se contracte temporellement.
Dans le cas olt deux ondes intenses de longueurs d’onde différentes se propagent dans une fibre
optique, chaque champ est susceptible d’engendrer sa propre SPM et également de subir un dé-
phasage non-linéaire supplémentaire induit par 'autre onde. On appelle ce phénomene l'inter-
modulation de phase croisée (XPM) et le déphasage supplémentaire recu par la premiere onde
s’écrit, dans le cas ou les deux ondes sont copolarisées :

ADYP =2ny-ky I 1=2YP,- L (3.74)

avec I, et P, I'intensité et la puissance de la deuxieme onde. L'élargissement spectral induit sur
chaque onde est rendu asymétrique par la différence de vitesse de groupe des ondes AGRAWAL
[2001].

3.5.3 Diffusion Raman

La diffusion Raman stimulée > est un transfert d'une partie de 1'énergie de I'impulsion se pro-
pageant dans le matériau vers d’autres longueurs d’onde a travers des modes de vibration du mi-
lieu : interaction électrons-phonons optiques *°. La diffusion Raman va transférer une partie de
I'énergie du spectre optique vers de nouvelles longueurs d’onde. Ce phénomene de diffusion in-
élastique provoque alors un décalage en fréquence d’une valeur fixée par les phonons du milieu.
Ainsi, la lumiére diffusée n’a pas la méme longueur d’onde que la lumiere incidente. On distingue
deux décalages :

— décalage Stokes > : 1a lumiére est décalée vers le rouge (plus grande longueur d’onde, plus
petite énergie Fig.3.23) la création d'un phonon. Un photon incident - appelé photon de

35. Découvert par I'Indien Chandrashekhar Venkata Raman en 1928 SINGH [2002].

36. Un phonon optique désigne un quantum d’énergie de vibration d'un solide.

37. Le nom Stokes rappelle le physicien George Stokes qui a démontré en 1852 que la fluorescence implique un
décalage vers le rouge.
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pompe - est annihilé et créé un photon ("photon de Stokes") de fréquence plus basse et un
phonon. Ces derniers possedent I'énergie et I'impulsion qui correspondent a la différence
d’énergie et d’'impulsion entre le photon pompe et le photon Stokes;

— décalage anti-Stokes : la lumiére est décalée vers le bleu (plus courte longueur d’onde,
plus grande énergie Fig.3.23) avec 'absorption d’'un phonon. Un photon de pompe absorbe
I'énergie d'un phonon et son impulsion pour générer un nouveau photon (anti-Stokes).

Energie . R
‘ A
A Niveau d'énergie vituel
A
AE= AE =
AE,=hv h(v,-v) i AE;=hv, -h(v,+v)
...... ) ......) ......) assess
1 niveau d'énergie v
Etat fondamental A1 i A
: Diffusion Diffusion

Stokes anti-Stokes

FIGURE 3.23 — Niveaux d’énergie mis en jeu lors de la diffusion Raman et des processus de génération de
I'onde Stokes ou anti-Stokes. Diffusion Raman avec décalage Stokes : la molécule absorbe de I'énergie et le
photon diffusé a moins d’énergie que le photon incident. Diffusion Raman avec décalage anti-Stokes : la
molécule perd de I'énergie et le photon diffusé a plus d’énergie que le photon incident.

En régime continu, la croissance de I'intensité de 'onde Stokes, noté I, est donnée par AGRA-
WAL [2001] :
dl
— =8 Ip-Is (3.75)
dz
avec I, I'intensité de'onde pompe et g coefficient de gain du pic Raman. Dans la silice fondue
aune longeur d’onde de pompe autour de 1um gz = 1-107 ¥ m.W~! . Le gain Raman est dépendant
du milieu de propagation. Dans les fibres optiques, le spectre du gain Raman est large en raison
de la nature amorphe du verre. Léquation (3.75) montre que la génération de I'onde Stokes est
proportionnelle a I'intensité de la pompe. Si I'impulsion de pompe est suffisamment intense, on
peut avoir un transfert d’énergie considérable de celle-ci vers 'onde Stokes *®. Ce phénomene est
appelé diffusion Raman stimulée (Stimulated Raman Scattering (SRS) en anglais). Dans le cas de
la fabrication d'un laser on cherche a éviter la diffusion Raman stimulée qui vient dépeupler le
signal généré au profit d’'une longueur d’onde non désirée. Dans 'exemple de la silice le pic de
gain se situe a une fréquence de 13,2 THz . Les photons alors créés par diffusion Raman stimulée
sont a une pulsation ws;pkes = Wpompe — 27+ 13,2THz. La puissance du seuil de la diffusion Raman
stimulée peut s’exprimer par :

16
Pseuil = ﬂ (3.76)
gRLeff
avec Legr la longueur de fibre sélective que I'on peut exprimer :
1
Legr = 3 [1—exp(—al)] (3.77)

ol a rend compte des pertes de propagation. On déduit de ces deux derniéres équations qu'un
moyen simple de repousser le seuil Raman est d’augmenter la surface du coeur de la fibre, ou
encore de réduire sa longueur.

38. Notons que 'on peut également générer une cascade d’effet Raman. Dans ce cas particulier, on obtient alors les
pics Stokes et anti-Stokes a différents ordres AGRAWAL [2001]
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3.5.4 Diffusion Brillouin

La diffusion Brillouin 3% est - comme la diffusion Raman — un phénomeéne de diffusion inélas-
tique de la lumiere. Cette diffusion est le résultat de I'interaction entre une onde lumineuse et une
onde acoustique. Dans le cas d'un faisceau laser, les variations dans le champ électrique du fais-
ceau produisent des vibrations acoustiques dans le milieu via I'électrostriction. Cela produit un
décalage en fréquence de I'onde initiale. Cette onde acoustique forme un réseau se déplagant a la
vitesse du son dans la fibre et diffracte 'onde de pompe. L'onde Stokes est décalée vers le rouge par
effet Doppler AGRAWAL [2001].Ce décalage est de ’ordre de 1 a 200 GHz selon les milieux traversés
(décalage de plusieurs ordres de grandeur inférieur a I'effet Raman). Dans la silice ce décalage est
typiquement de 16 GHz. L'onde Stokes générée par effet Brillouin se propage dans le sens opposé
au sens de propagation de I'onde pompe. D’autre part, la largeur spectrale du gain Brillouin est
beaucoup plus étroite que le gain Raman (de 'ordre de 20 MHz ). L'impact de la diffusion Brillouin
stimulée (Stimulated Brillouin Scattering (SBS)) dans les lasers a fibre en régime continu dépend
alors trés fortement de la largeur spectrale amplifiée ou générée. Pour une conversion efficace,
I'onde pompe devra avoir une largeur spectrale égale ou inférieure a celle du gain Brillouin. En
le comparant au gain Raman, on note que le gain Brillouin est plus grand de plusieurs ordres de
grandeur. Ainsi, pour un systeme avec un spectre suffisamment fin, le seuil Brillouin sera atteint
bien avant le seuil Raman AGRAWAL [2001].

= 21 - Aefr
seuil =
8p - Lett

avec g coefficient de gain du pic Brillouin. Dans la silice fondue - indépendamment de la lon-
gueur de pompe - gg = 510~ m.W~! Pour une largeur de pompe A, , blus grande que la largeur
du gain Brillouin gg'®*

(3.78)

Ay
Gs(Ay,) = m max (3.79)
En conséquence, sil’'on veut repousser le seuil Brillouin, en plus d’augmenter le diametre du coeur
et de réduire la longueur de la fibre optique, on peut également augmenter la largeur spectrale du
signal amplifié ou généré. Nous n’avons pas vu de manifestation d’effet Brillouin dans nos expé-
riences. Cela est du au fait que nous travaillons avec des spectres laser larges et donc une densité
spectrale de puissance faible.

3.5.5 Mélange a quatre ondes

Le mélange a quatre ondes (FWM) est une conséquence des effets non-linéaires d’ordre trois
(x®). Il engendre un couplage entre quatre champs a travers la polarisation non-linéaire du maté-
riau. Les processus paramétriques d’ordre trois dans un milieu Kerr font généralement intervenir
quatre ondes et incluent les phénomeénes tels que la génération de troisieme harmonique (GTH
ou THG en anglais), le FWM et 'amplification paramétrique. Dans les fibres de silice (matériaux
centro-symétriques), le mélange a quatre ondes est le premier terme important de polarisation
non linéaire. Le second ordre étant en théorie absent *° dans un matériau centro-symétrique.

Le mélange a quatre ondes : équations couplées

Lorsque plusieurs ondes de longueurs d’onde différentes se propagent dans une fibre optique,
leur battement crées également par effet Kerr optique un réseau d’indice qui par diffraction tem-
porelle, est susceptible de générer de nouvelles fréquences GINDRE et collab. [1994]. Lorsque les
intensités des deux ondes sont tres différentes, il peut y avoir un transfert d'énergie par diffraction

39. Découverte par Léon Brillouin en 1914.

40. En pratique, un processus a I'ordre deux, du type SHG, peut se produire en raison des effets des dipdles magné-
tiques. Lefficacité de conversion reste cependant relativement faible (< 1%) pour la génération de deuxiéme harmo-
nique AGRAWAL [2001]
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de I'onde la plus forte (appelée pompe) vers 'onde la plus faible (appelée signal). Le mélange a 4
ondes met en jeu 'interaction de quatre champs, chacun ayant une constante de propagation (ou
quantité de mouvement) B (1), P2(Q22), P3(Q23) et f4(Q4). On attribue généralement aux champs
1 et 2 le role de pompe, i.e. des champs intenses qui seront a I'origine des effets non-linéaires,
qui convertissent I'énergie de ces pompes vers les ondes 3 et 4, que 'on nomme communément
signal et idler. Le processus général de génération d’onde par FWM a partir de deux champs de
pompes intenses peux étre simplement vu comme I'annihilation d’'un photon de chaque pompe
pour générer un photon a la longueur d’onde signal et idler.

Pour que le phénomene se produise, il faut que les ondes vérifient tout d’abord les relations de
conservation de I'énergie ((3.80)) et de conservation des moments ((3.82) ou accord de phase) :

Qp1+Qpr— Q2 —Q1 =0 (3.80)

avec le signal a la pulsation Q;, deux pompes intenses de pulsations Qp; et Qp, et un signal com-
plémentaire (généralement appelé "idler" en anglais) a la pulsation Qj , et spectralement symé-
trique du signal par rapport a la pulsation moyenne des deux pompes.

270 Nef(Qm)Qm 270 Negy

(m) _ _
Y™ (Qm) = . = (3.81)

Ak =BY Qg +BP Q) -28P (Qp) +PN1. =0 (3.82)

+avec B (Q,,) la constante de propagation de la pompe pour m = p, de I'onde signal (signal anti-
Stockes) pour m = p, et de I'onde idler pour m = i (signal Stockes). pn. = 2YP), la contribution
non-linéaire induite par la pompe de puissance créte Py, et le coefficient non linéaire y.

Ainsi, comme les équations (3.82) et (3.80) I'explicitent, la constante de propagation que 'on
ré-exprime ci-dessous (Eq.(3.81)) par rapport a I'indice effectif ((3.31)) doit étre conservée. Cette
condition est communément appelée condition d’accord de phase. Elle est obtenue lorsque la
quantité de mouvement Aks’annule (Eq.(3.82)). Dans ce cas, on évoque alors la notion de gain
pour les ondes signal et idler. Il est important de préciser que le gain maximum obtenu par FWM
ne se produit pas exactement lorsque Ak = 0 a cause de la contribution non-linéaire de SPM et
XPM (effet Kerr optique) qui contribue a modifier la phase de chacune des ondes AGRAWAL [2013].
Ainsi, on sépare généralement le désaccord de phase effectif en trois composantes :

k= ARy + AG+ ANL (3.83)

ou les trois termes Ky, AG, AN, représentent les contributions de la dispersion du matériau
de la dispersion du guide d’onde et la contribution non-linéaire. On peut définir la longueur de
cohérence par L. = 2rnt/Ak. Lorsque les deux pompes ont des pulsations différentes, on parle de
configuration "non-dégénérée", et quand les pulsations Qp; et Qpy sont identiques on parle de
cas "dégénérée". Il est relativement simple de satisfaire la condition de phase Ap = 0 dans le cas
ou fB1(Q1) =P2(22) .

Ce cas est le plus adapté aux fibres optiques AGRAWAL [2001], et dans le cadre de cette these,
le FWM a été réalisé dans le cas dégénéré (d-FWM), mettant alors en jeu l'utilisation d'une seule
onde de pompe *! . Physiquement, bien que le FWM soit un phénoméne élastique, ce phénomene
peut étre interprété comme la diffusion Raman (SRS). Dans le cas dégénéré, la condition de phase
est satisfaite et la pompe intense crée deux bandes latérales symétriques de pulsations Qp < Q¢ a
partir du bruit de photons *?. La bande de plus faible pulsation Qy et celle de plus haute pulsation
Q;, peuvent étre respectivement considérées comme les bandes Stokes et Anti-Stokes par analogie
ala SRS. On illustre le processus de mélange a 4 ondes en Fig.3.24.

Pour conclure ce paragraphe, il convient d’évoquer que le processus de mélange a quatre
ondes est le processus utilisé pour 'amplification paramétrique de signaux dans les fibres op-
tiques uni-modales ou multi-modales (fortement biréfringentes). On nomme couramment ces

41. Configuration souvent utilisées dans I'amplification paramétrique car elle est plus simple et moins cotiteuse.
42. Le bruit de photons est du a la nature quantique de la lumiére LOUDON et VON FOERSTER [1974].
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(a) Configuration dégénéré (b) Configuration non-dégénérée

FIGURE 3.24 — Représentation schématique du processus de mélange a 4 ondes dégénéré et non dégénéré.
Représentation énergétique (haut de la figure) et fréquentielle (bas de la figure).

systemes Fiber Optical Parametric Amplifier (FOPA) en anglais. Le gain par amplification paramé-
trique dans les fibres optiques est trés utilisé dans les télécommunications et est trés bien décrit
par MUSSOT [2004].

Le mélange a quatre ondes : diagramme d’accord de phase

En accord avec I'équation (3.81), dans le cas du d-FWM la condition d’accord de phase est
essentiellement accessible a partir des propriétés de dispersion du guide d’'onde (indice effectif
(3.31)) et du nombre de "zéro de dispersion"(ZDW) admis par ce dernier. On comprend alors I'in-
térét de I'ingénierie des fibres optiques PCF par la microstructuration STARK et collab. [2011]. A
travers les parametres de la fibre microstructurée définis par le diametre d des trous d’air et la dis-
tance inter-trous (aussi appelée“période” de la microstructure) A (cf.section 3.2.4), il est possible
d’optimiser I'excursion en longueur d’onde du signal et de l'idler, et cela, a partir d'une inten-
sité de pompe intense dégénérée LAVOUTE et collab. [2010]. Dans ce sens, l'ingénierie de la mi-
crostructuration est également pensée de facon a maintenir une opération monomode (faisceau
haute brillance) et un diametre de coeur suffisamment grand afin de pouvoir coupler I'intensité
de pompe nécessaire au processus de FWM. Les propriétés physiques des architectures de fibres
microstructurées sont souvent obtenues par simulation a I'aide de la méthode des éléments finies
PUREUR [2009] et I'utilisation du logiciel "Comsol Software". Ces simulations donne notamment
acces a I'évolution fréquentielle de la constante de propagation (w), et par suite, au zéro de dis-
persion de la fibre. En résolvant I'équation (3.84) pour le décalage Stokes avec les parametres de
dispersions calculés, on peut alors tracer le digramme d’accord de phase de la fibre optique. Afin
d’illustrer nos propos, je reporte en Fig.3.25 un exemple de diagramme d’accord de phase obtenu
pour une fibre non-linéaire que nous avons au sein du laboratoire.

Dans I'exemple de cette fibre, on note un zéro de dispersion (ZDW) autour de 1055 nm. On
observe que plus on déplace la longueur d’onde de la pompe vers les basses longueurs d’onde
("vers le bleu"), plus I'excursion en longueur d’onde entre le signal et I'idler est importante. A
contrario, silalongueur d’onde de la pompe se rapproche du ZDW, 'excursion en longueur d’onde
diminue.

Pour aller plus loin dans le tracé des diagrammes d’accord de phase et 'évaluation du zéro de
dispersion (ZDW)de la fibre, DELAGNES et CO [2018] proposent de tracer les diagrammes d’accord
de phase a partir des parametres de dispersion calculés par rapport aux parametres de dispersion
issus de spectres expérimentaux. En Effet, DELAGNES et CO [2018] propose d’évaluer le ZDW d’'une
fibre micro-structurée en résolvant I'équation, et cela pour les termes de 1'expression de Taylor
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FIGURE 3.25 - Diagramme d’accord de phase d'une fibre microstructurée non-commerciale. Pompe @ 1025
nm — génération d'un signal @750 nm et un idler @1600 nm.

(3.22) étendue jusqu’a l'ordre de 5 ((3.22)).

1/2
awW,) = (_ (q+ /q2—4-p-BNL) /2.) (3.84)

avec p = (Ba+Ps5.(Qp—Qzp))/12), et q = P3.(Qp—Qzp)) +P4.(Qp—Wzp)?/2+P5.(Qp —Qzp)* /6 DE-
LAGNES et CO [2018] représente alors la contribution individuelle de chaque ordre de dispersion
sur la forme du diagramme d’accord de phase. Ce travail permet alors de prédire avec une plus

grande précision les longueurs d’onde accessibles par FWM selon les parametres opto-géométriques
des fibres PCF.

3.5.6 Propagation d'impulsions intenses dans les fibres optiques

La plupart des effets non-linéaires dans les fibres optiques sont observés lorsque des impul-
sions courtes sont générées ou propagées. La propagation des impulsions a travers des fibres op-
tiques peut étre étudiée en résolvant les équations de Maxwell. Dans la cas de 'approximation
d’'une enveloppe lentement variable, ces équations permettent d’établir 'équation non-linéaire
de Schrodinger AGRAWAL [2001] (Nonlinear Schrodinger Equation (NLSE) en anglais) :

0A i, 0°A

PP T

avec A(z, t) 'enveloppe lentement variable associée a 'impulsion, « les pertes associées a la

fibre et B, qui détermine les effets de la DVG. Cette équation permet de décrire la propagation

d’impulsions supérieures a 5 ps (c’est le cas dans mes expérimentations de these). Pour une des-

cription plus détaillée d'impulsions courtes, il faudra prendre en compte les termes dispersifs et
non-linéaires d’ordres supérieurs et les intégrer a la NLSE.

+P oA, APA- 2 A (3.85)
9 Y 2 '
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3.6 Propriétés de cohérence des champs lumineux

Je propose de terminer ce chapitre en abordant un aspect fondamental de la théorie classique
et quantique du champ lumineux, a savoir la notion de cohérence de la lumiére GLAUBER [1963].
En effet, nous verrons que 'acces aux propriétés de corrélation temporelle du champ électrique et
de I'intensité (enveloppe du champ électrique) sont de premiere importance pour la compréhen-
sion des phénomenes d’optique linéaire et non-linéaire. Dans la suite, on définit la cohérence du
champ lumineux a travers les deux fonctions couplées *® suivantes :

— lacorrélation temporelle du champ électrique — ou encore, le degré de cohérence du premier
ordre — qui est lié aux variations en phase du champ lumineux. Dans la théorie classique on
définit ce degré du premier ordre par la fonction gV (1);

— la corrélation temporelle d’intensité (fonction d’autocorrélation en intensité) — ou encore,
le degré de cohérence du second ordre — qui est liée aux variations en amplitude du champ
lumineux. Dans la théorie classique on définit ce degré du premier ordre par la fonction

2)
g (7).

Dans la suite de mes propos, j'explicite ces deux fonctions pour les trois types de source de lu-
miere continue (régime CW) que j'ai développés au cours de ce travail de theése, a savoir : un oscil-
lateur laser multimode, un oscillateur laser mono-fréquence, et une source d’ASE (ESA) amplifiée.
Ainsi, a partir de considérations théoriques et en tracant ces fonctions de maniere expérimentale,
nous verrons dans la suite de ce manuscrit que nous sommes capables d’évaluer de manieére extré-
mement précise le temps de cohérence temporelle 1. des sources développées, notamment dans
le cas de la source chaotique ou aléatoire (cf.chapitres 4 et 6) .

3.6.1 Définition des fonctions gV (1) et g@ (1)

On restreint cette étude a la théorie classique du champ lumineux, qui est donc décrite ici, par
des fonctions continues dans le temps et non pas par des opérateurs quantiques **. En supposant
la lumiére de nature ergodique *°, on définit tout d’abord la fonction de corrélation du champ
électrique (degré de cohérence du premier ordre) par :

(E(HE* (£ +71))
gV(1) = . (3.86)
(E(E* (1)
avec T le délai, E(#) le champ électrique complexe de la lumiére, et la notation bra-ket () indique
une moyenne statistique temporelle. Ensuite, en définissant I'intensité instantanée parI(¢) = E(£)E(#)*,
on définit la fonction de corrélation d’intensité (second ordre de cohérence) par :
ADOI(t+ 1))
g (1) = . (3.87)
L)
Notons pour la suite, que la fonction g (1) est une fonction physique majeure qui permet de dis-
tinguer une source de lumiere incohérente, ou encore aléatoire (source a distribution statistique
super - Poissonnienne), d'une source de lumiére cohérente (source a distribution statistique Pois-
sonnienne). Un calcul sur lequel nous reviendrons permet de montrer que le degré de cohérence
d’ordre deux g'? (1) est toujours supérieur a 1 pour des sources classiques et que sa valeur en 1= 0
est égale a 2 pour des sources chaotiques stationnaires.

43. Dans le cas des sources de lumiére discutées ici, le degré de cohérence du second ordre est lié au degré de cohé-
rence du premier ordre. Cela n’est plus vrai dans le cas du "modeless laser " ou "Frequency shifted feedback " laser DE
CHATELLUS et PIQUE [2009], non évoqué dans ce manuscrit de these.

44. Les théories classique et quantique des champs lumineux aménent aux mémes conclusions et prédictions pour
ce qui concerne les sources chaotiques qui nous intéressent particulierement dans la suite de ce travail de these Lou-
DON et VON FOERSTER [1974].

45. Un processus ergodique est un processus stochastique pour lequel I'étude statistique peut étre approchée par
I'étude d’une seule réalisation expérimentale ou théorique. Autrement dit, c’est un processus pour lequel les moments
statistiques ne dépendent pas du temps auquel est pris I’échantillon.

73



CHAPITRE 3. ELEMENTS DE THEORIE SUR ’EMISSION ET LA PROPAGATION DE CHAMPS
LUMINEUX STIMULES.

En considérant le champ électrique complexe de la forme suivante :
E(1) = Eg(p)e~ 0o+ 7e® (3.88)

avec, Eo(t) et @(¢) qui représentent respectivement les fluctuations en amplitude et en phase,
et wg la pulsation centrale de la source. On peut définir de maniére simple les fonctions gV (1) et
g(Z) (1) dans le domaine de Fourier DE CHATELLUS et PIQUE [2009] :

[g(l)('r)d'rzf(E(t)E*(t+T))e_i‘”TdT
_ |fE(t)e—iwrdt|2 (3.89)

= Sopt(w)

Comme le prédit le théoréme de Wiener-Khintchine *, on observe alors que la fonction gV (1)
est liée au spectre optique. Dans le cas d'un processus stationnaire, on trouve alors le temps de
cohérence de la source T, a partir de la largeur du spectre. De méme pour la fonction g¥ (1) on
note :

fg(z)(T)e_iQTdT=f(l(t)1(t+T))e_iQTdT

=Sgrr(Q2)

Ainsi, d’apres le théoreme de Wiener-Khintchine, la transformée de fourier de la fonction
g(z) (1) peut étre assimilée comme une densité spectrale de puissance. Dans un cas d’analyse, la
fonction g'® (1) correspond aux fluctuations temporelles du photo-courant *’, appelé plus géné-
ralement spectre RF. Finalement, on en déduit que les fonctions gV (1) et g (1) peuvent étre me-
surées indirectement par leur conjuguée de Fourier, et que gV (1) dépend a la fois des fluctuations
de phase et d’amplitude, alors que g'? (1) ne dépend que des fluctuations d’amplitude.

3.6.2 Propriétés de cohérence des sources de lumiére usuelles

Dans ce paragraphe, on représente la forme théorique des fonctions gV (1) et g (1) pour trois
types de sources de lumiére réalisées dans la suite de ce travail de thése. On veillera également a
montrer le lien qui existe entre ces deux fonctions pour les différentes sources de lumiere.

Source de lumiére aléatoire

On propose ici de décrire les fonctions g(l) (1) et g(z) (1) pour le cas de sources aléatoires sta-
tionnaires (lampe halogeéne, source d’ASE, ou encore corps noir). Une des principales caractéris-
tiques d’'une lumiére aléatoire est sa phase. Le modéle décrit par Loudon propose de représen-
ter les propriétés de cohérence d'une telle source par des considérations statistiques sur la phase
du champ électrique associé LOUDON et VON FOERSTER [1974]. Lamplitude du champ électrique
d’une lumiere chaotique peut étre décrite comme la somme de champs électriques élémentaires
produits par un grand nombre d’émetteurs (noté v) indépendants, de phase ¢;(f), et de pulsation
de transition wg :

E(?) =E1() +E2(2) + E3(H) +... + Ey (1)

E()=E e—iwof(eitpl(l‘)+ei<,02(t)+eitpv(t))
(1) =Eo (3.91)

v
E(f) =Ege "'y 1)
i=1

46. Le théoréeme de Wiener-Khintchine énonce que la densité spectrale de puissance d’'un processus stochastique
stationnaire — au sens large — est analogue a la transformée de Fourier de la fonction d’auto-corrélation correspondante.

47. Le photocourant est le courant électrique traversant un photo-détecteur qui résulte de I'exposition de ce dernier
a une source lumineuse (par exemple une photodiode).
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Pour rapprocher les données expérimentales de la théorie, il est nécessaire de normaliser les
différentes fonctions par la valeur moyenne du carré de l'intensité (I(H)%) = (E(1)2E*2(1)) qui peut
étre reliée a la valeur moyenne de 'intensité. En exprimant I'intensité a ’aide de 'expression des

champs ci-dessus :
v 4
Z el<pi(t) > (392)
i=1

En ne conservant que les termes conjugués - les seuls qui ne s’annuleront pas — I'expression
de la moyenne du carré de I'intensité peut s’écrire en fonction du nombre d’atomes indépendants
v comme LOUDON et VON FOERSTER [1974] :

1% = (E()°E* (1)) = Eg<

v 4
amn® = |t < Y el > +y <’2€i(pi(t)ei‘pj(t)‘2> ]
i=1 i>]
=Ey(v+2v(v—1)
(3.93)
= (2— 1) {1(0)°
v
T (1) =2(1())>  pour v>1

Calcul du degré de cohérence d’ordre un g(l) (T)

11 existe différents types de sources aléatoires en fonction de leur spectre (on considére une
source chaotique polarisée ici). Un spectre de distribution spectrale Gaussienne est habituelle-
ment attribué a un élargissement Doppler de la source, tandis qu'un spectre Lorentzien est a rap-
procher d'un modele collisionnel (non-discuté ici*3). Dans le cas de 1'élargissement Doppler, le
calcul de la fonction de cohérence du premier ordre découle de la distribution des fréquences de
transitions des émetteurs de la source LOUDON et VON FOERSTER [1974] :

E*OE(+1)) = E? ei(wi =i~ (t+1)=¢]) (3.94)
( )=Eg
ij=1

v .
(RE*(DE(t+1))=E5 ) e /"
ij=1

R S R (3.95)
-~ Vamaz o l

VT

Tc

_ VE%e—iwitT—%Asz

avec A=

Ou A est]’élargissement Doppler (largeur spectrale) et 1. le temps de cohérence. D’ou finale-
ment la fonction g™ (1) :
—iwgT—$A%7? VT

avec A= — (3.96)

M () —
gt =e o

Ainsi, en appliquant le le théoréme de Wiener-Khintchine (cf.Eq.3.89), il est possible de dé-
duire le temps de cohérence de la source avec :

48. Toutle long de ce travail de these, nous avons travaillé avec des spectres de forme gaussienne.
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Te= f gV ()P dt (3.97)

De plus, dans le cas de I'élargissement Doppler, la largeur a mi hauteur de la bande passante
optique est donnée par, Aw = /1/T,v2In(2), ou encore, son équivalent en longeur d’onde pour
une bande passante optique étroite : AA = A%/ (21¢) Aw.

Calcul du degré de cohérence d’ordre deux g(z) (T)

Le calcul de la fonction de corrélation d’ordre deux repose sur les mémes arguments que celui
de la fonction du premier ordre gV (1) oi1 'on ne retient que les termes associés a leurs complexes
conjugués. Les autres termes s’annulent (comme lors de tout calcul de moyenne).

\

(B*(DE*(t+ DE(+ DED) = Y (B} (OB} (£ + DE; (£ + DE; (1)
i=1

A%
+Z<E;‘(z)E;f(t+T)E,-(t+r)Ei(t)> (3.98)
i#j
\4
+ (BB} (t+ DB (OB (t+ D)
i#]
En considérant que tous les atomes sont équivalents, I'’expression se simplifie en :

(E*(OE* (t+)E(t + T)E(1) = V(E;-k(t)E;.k(t+T)E,-(t+T)E,~(t))

. , . , (3.99)
+vOv=1) ((B] (OB ()2 + (B} (0E; e+ )

Enfin, en supposant que le nombre d’atomes est suffisamment grand, les termes mettant en
jeu des paires d’atomes deviennent dominants devant la contribution de ceux a un unique atome :

(E*(OE* (1 + DE(t + DE(®) = V2 [<E;‘(t)E,~(r)>2 + |<E;‘(r)E,-(r+r)>|2] (3.100)

d’ot finalement I'expression de g(z) (1) suivante :

g?m=1g"V@mP+1
(1 _H(T)Z) (3.101)
+e e

Comme illustré sur la Fig 3.26, la fonction g (1) est définie pour 1 < g@(0) et g@ (1) < g@(0)
KUUSELA [2017] avec g@ (0) = 2 et g (1) — 1 quand T > T, LOUDON et VON FOERSTER [1974] 47 .
La relation précédente est a la base de1’étude des corrélations de photons qui commenca en 1956
avec l'expérience de Hanbury Brown et Twiss (HBT)BROWN et Twiss [1956]; PURCELL [1956] et
qui prouve la dualité onde-corpuscule de la lumiere, émise par Albert Einstein. Ils ont notamment
mesuré le temps qui sépare 'arrivée de deux photons issus d'un méme faisceau provenant d’'une
source partiellement cohérente sur deux détecteurs différents et ont mis en évidence un phéno-
meéne interprété comme le bunching de photons ou I'arrivée de photons par paquet°. A un délai
correspondant a 0, la fonction g(z) (1) est égale a 2. En terme de statistique de photons, cette re-
lation est la signature du "bunching" de photon. En terme de fluctuation d’intensité, la variance,
notée o2 du processus obéit a la relation DE CHATELLUS et PIQUE [2009] :

1
@ ()= =
g m=5

o? = (I()%) — (1)) = A(1))* (3.102)

49. Domaine de définition de la fonction g® (1) qui n’est plus vrai dans le cas des sources sub-Poissonniennes qui
impliquent une fonction g'? (1) inférieure a I'unité sur un certain intervalle de temps, et ceci est impossible dans le cas
d’un état classique de la lumiere.

50. Le dispositif HBT permet de mesurer le degré de cohérence du second ordre, et a notamment permis de révéler le
temps de cohérence du champ électrique dans une expérience de mesure du diametre d'une étoile NITYANANDA [2017].
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FIGURE 3.26 — Forme graphique théorique des fonctions g (1) et g (1) pour une source aléatoire (chao-
tique).

Celle-ci montre que les fluctuations d’intensité d’'une source chaotique sont comparables a
I'intensité moyenne de la source (noté Iy). Ainsi, cet empilement de photon illustre le fait qu’au
sein d'une source aléatoire (chaotique) ou peu cohérente, les photons ne sont pas émis de ma-
niere totalement aléatoire. En effet, une corrélation temporelle existe dans le processus d’émis-
sion de ces photons. Ce résultat est surprenant si I’on s’attache a décrire le phénomene a I'aide de
la théorie quantique. En effet, il met en lumieére que les événements futurs vont dépendre des éve-
nements passés et présents, et donc le caractére markovien d’ordre 2 d'une source chaotique. Ce
comportement ne se retrouve pas avec un laser cohérent ou la statistique de photon est poisson-
nienne et donc purement markovienne °'. La valeur de 1 pour la fonction d’autocorrélation d’'un
laser prouve cette indépendance au temps, contrairement a celle égale a 2 pour une source ASE
chaotique (cf.chapitre 6). La statistique de photons d'un laser peut ainsi sembler plus “aléatoire”
que celle d'une source chaotique.

Laser mono-fréquence

Dans la cas d'une source mono-fréquence, un seul mode longitudinal existe. Ainsi, en théorie
ce systeme n’admet pas de fluctuation de phase, et 'amplitude du champ électrique est stabilisée
par le gain. On peut écrire le champ électrique de la manieére suivante :

E(f) = Ege 1! (3.103)

Les spectres optiques et RF peuvent étre considérés comme des fonctions de Dirac °?. Dans ce
cas les fonctions gV (1) et g (1) sont égales a 1 pour n'importe quel délai T (Fig.3.27). Ci dessous
on donne une représentation graphique de ces deux fonctions (Fig.3.27).

Lasers multimode longitudinaux

Dans le cas d'une source laser avec de nombreux modes optiques, on peut considérer que tous
les modes optiques n’ont pas la méme amplitude et que les interférences entre les modes optiques
(qui n’ont pas forcément une relation de phase entre eux) créent également des fluctuations tem-
porelles du champ électrique (fluctuation en phase). On définit ici le champ électrique par DE

51. Dansun tel processus, 'information utile pour la prédiction du futur est entierement contenue dans I'état présent
du processus et n'est pas dépendante des états antérieurs (le systéme n’a pas de « mémoire »). Les processus de Markov
portent le nom de leur inventeur, Andrei Markov.

52. Une fonction de Dirac - noté couramment § - peut étre considérée visuellement comme une fonction qui prend
une « valeur » infinie en 0, et la valeur zéro partout ailleurs, et dont I'intégrale sur le domaine réel  est égale a 1
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2
g® ()
1 2
gV @)
0

FIGURE 3.27 — Forme graphique théorique des fonctions g (1) et g (1) pour un laser comportant un seul
mode optique d’amplitude stable au cours du temps.

CHATELLUS et PIQUE [2009] :

. N . .
E(f) = Ege ™! Y {(n)e!"®! gien(® (3.104)
n=-N

avec wyg la fréquence angulaire moyenne °® du systéme , {(n) I'amplitude du n’®¢ mode, Sw
est'ISL du systeme laser, et ¢,, la phase du 7/®"® mode. Dans ce cas, les fonctions gV (1) et g (1)
prennent des valeurs qui varient périodiquement — entre 0 et 1 pour la fonction gV (1) et entre 1

et 2 pour la fonction g? (1) - selon le temps d’aller retour dans la cavité (1, = g—g).

g% (1)

B

g0

il

FIGURE 3.28 - Forme graphique théorique des fonctions gV (1) et g® (1) pour un laser comportant de nom-
breux modes optiques : fluctuations de I'amplitude et de la phase des modes au cours du temps.

La largeur temporelle des pics correspond au temps de cohérence du laser tandis que 'ampli-
tude des pics décroit en fonction du temps de cohérence de la phase ¢, . Notons qu’a un délai
correspondant a 0, la fonction g®® (1) est égale a 2. Cela est directement le signe que cette source
admet du "bunching" de photon ou l'arrivée par paquets de photons.

3.6.3 Statistique des photons de I'émission spontanée amplifiée

Un aspect principal de cette theése a été le développement de sources de lumiere amplifiées
aléatoires ASE — en régime CW et impulsionnel - afin d’étudier 'impact de la cohérence du champ
lumineux sur le développement d’amplificateur laser fibré, et la génération d’effets non-linéaires

53. Correspond dans ce systeme au taux de variation moyen de la phase d’'une forme d’onde sinusoidale.
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optiques. Dans ce cadre, un aspect majeur a prendre en compte dans la compréhension de mes
expérimentations et la statistique des photons émis. Dans ce paragraphe on discute alors de la
statistique des photons émis par ASE.

Par une approche et un modele faisant appel a la mécanique quantique, les photons émis par
type ASE dans un amplificateur optique sont distribués selon la distribution de Bose-Einstein .
A équilibre thermique, a la température T, la probabilité pgg(n) qu'une harmonique de l'oscilla-
teur soit excitée thermiquement jusqu’au n¢* état excité est donnée par le facteur de Boltzmann
LOUDON et VON FOERSTER [1974]; WONG et collab. [1998] :

exp(—E,/kgT)
= .105
pBe(n) S exp(—E,/ kgT 3 )

avec kg la constante de Boltzmann. En utilisant ensuite |’expression du nombre moyen de pho-
tons (collectés dans un intervalle de temps généralement donné par I'inverse de la bande passante
du détecteur) :

1
i = 3.106
" exp(hw/kgT) -1 ( )

avec h la constante de Planck. On peut récrire (3.105) comme :

()

pee(7, n) = (3.107)

Si 'on considére maintenant, une lumiére polarisée incidente sur un photodétecteur de bande
passante limitée, et une bande passante optique M fois plus large que le temps de réponse in-
verse du photodétecteur (temps d’'intégration du photodétecteur), le processus de Bose — Einstein
devient dégénéré par le facteur M (distribution appelée en anglais :" M-fold degenerate Bose-
Einstein distribution" . La distribution de probabilité des photons résultante est alors la convo-
lution des distributions individuelles sur n, qui peut étre écrite sous la forme fermée suivante

MANDEL [1959] :
-M

P(n,n,M) =

(3.108)

I'(n+M) M\™" n
— 1 1+—

I'n+DHI'M) M
ou I'(x) est la fonction Gamma. Notons que 7 and 7 sont respectivement proportionnels a l'in-
tensité instantanée I() et moyenne Iyoyen. La moyenne quadratique (variance) de la fluctuation
du nombre de photons peut étre également exprimée par I'expression suivante :

(AnY? =T+ (M2 /M) (3.109)

D’un point de vue expérimental, le facteur de dégénérescence M dépend alors du temps de ré-
ponse du détecteur par rapport au temps réel de cohérence de la source (cf.Eq.(3.96)). De manieére
équivalente, M est défini par la bande passante électrique de la chaine de détection, notée P,
ainsi que par la bande passante optique, notée ,,. Dans ce cas, en supposant une source lumiére
chaotique polarisée et avec une densité spectrale de puissance de forme gausienne, on définit le
facteur M comme GOODMAN [2000]; MARTELLI et collab. [2002] :

2
) (52)
eXP[—ﬂ(ﬁop/ﬁel)z] —1+7Pop/Per erf(\/if’op/ﬁel)

Le facteur de dégénérescence M tend vers 1 lorsque Bop < B¢ et converge vers o /fBe; pour fop >
10 Be; *°. A noter que pour 'ASE non polarisée, le facteur M double par rapport au cas polarisé.

(3.110)

54. Dans la littérature on retrouve souvent le terme de " M-fold degenerate Bose-Einstein distribution". Le facteur M
—que 'on explicite dans la suite de notre étude - permet de prendre en compte les limitations de détection de nos outils
dans I'approche expérimentale et la modélisation de cette distribution.

55. Dans nos expériences, Bop et f,; sont comparables.
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Commentaire sur la statistique des photons émis par un laser

11 serait trop long de réaliser le travail théorique précédent pour les modeles de distribution
des photons émis par les sources lasers : monomode, faiblement multimodes, ainsi que fortement
multimodes. Dans le cadre de cette these, nous nous sommes focalisés sur la distribution des pho-
tons émis par ASE, car par la suite, cela nous a permis de modéliser et de prédire les performances
de nos systemes optiques basés sur les champs lumineux chaotiques. Dans la littérature, GOOD-
MAN [2000]; LOUDON et VON FOERSTER [1974] ou encore KOZLOVSKII et ADASHKO [1993], dé-
crivent de maniere trés précise les distributions statistiques des photons émis par les sources la-
sers de différentes constructions modales et de différentes propriétés de cohérence temporelle.
Pour la parfaite compréhension de la suite de ce manuscrit et de nos analyses statistiques expéri-
mentales, on propose ici de retenir les éléments suivants :

— La théorie quantique prédit une diminution des fluctuations du nombre de photons dans
un régime d’émission qui tend vers un régime laser d’émission laser, i.e. lorsque l'intensité
du champ généré augmente, les statistiques du nombre de photons changent. D’apres KOZ-
LOVSKII et ADASHKO [1993], en dessous du seuil laser, les photons ont une distribution
de Bose-Einstein, au dessous du seuil laser, les photons tendent vers une statistique Pois-
sonnienne qui peut étre différente selon le nombre de modes optiques, sub ou super Pois-
sonnienne °%. Notons cependant que le caractére sub/super Poissionnien est relié 4 la sta-
tistique de comptage pour un temps de mesure donné, et il est alors rattaché a une certaine
échelle de temps. Une statistique de photons peut par conséquent étre sub-Poissonnienne
pour une échelle de temps et devenir super-Poissonnienne a une autre.

— Le moyen de détection linéaire décrit et développé dans la suite de ce travail de these, peut
étre utilisé pour toutes les sources de lumiéres. Dans une approche de justesse expérimen-
tale, par rapport a I'observation des sur-intensités admises par une source de lumiere don-
née, seul le respect d'un ratio $,,/f,; le plus proche possible de 1 est a prendre en compte
(cf.section 4.2). Il n’est pas nécessaire de modéliser la distribution statistique des photons
émis — comme nous le faisons dans le cas des photons ASE dans ce manuscrit — pour pou-
voir discuter de la stabilité en intensité d'un champ lumineux (selon sa construction modale
par exemple).

3.6.4 Impactdelacohérenceduchamp lumineuxsurlagénération d’effets non-linéaires

La théorie de la perturbation au premier ordre prédit qu'un processus induit par un champ
d’intensité Iet interagissant avec un milieu non linéaire de susceptibilité d’ordre x ", varie comme
I". En comparaison d’'une source laser mono-fréquence (monochromatique) d’intensité moyenne
Inoyen €gale, une source stochastique type ASE, génére un couplage non linéaire plus efficace. En
effet, la source stochastique peut provoquer un couplage non linéaire plus efficace en raison de
I'occurrence aléatoire de structures temporelles de haute intensité. En considérant la distribution
de Bose-Einstein P(]) pour les champs lumineux chaotiques (cf.Eq.(3.108)), 'amélioration du cou-
plage non linéaire pour les processus d’ordre n peut étre défini comme :

cof [ \" cof [ \* 1 -1
f ( ) P(I)dl=f ( ) exp( )dI=F(n+1)=n!, Yn>0
0 Imoyen 0 Imoyen Imoyen Imoyen

(3.111)
Comme LOUDON et VON FOERSTER [1974] le prédisent dans leur ouvrage, on peut s’attendre
a une augmentation considérable de I'effet non-linéaire (a ’ordre n!) en utilisant des sources de
lumieres chaotiques (type ASE) au lieu de sources cohérentes de méme intensité moyenne Imoyen.
Si 'on considéere par exemple le processus de génération de la deuxiéme harmonique, on peut

56. En mathématiques, une distribution super-Poissonienne (facteur de Mandel > 0) est une distribution de proba-
bilité qui a une variance plus grande qu'une distribution de Poisson avec la méme moyenne. Inversement, une distri-
bution sub-Poissonienne (facteur de Mandel < 0) a une variance plus petite.
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améliorer I'efficacité d’'un facteur 2. Si I'on considére maintenant le processus de FWM en x©®,
on atteint théoriquement le seuil de génération de FWM °7 avec 6 fois moins d’intensité moyenne
qu’avec une source mono-fréquence. Lamélioration du couplage non-linéaire avec les sources de
lumieére incohérentes est déja bien connu LECOMPTE et collab. [1975]; SPASIBKO et collab. [2017],
mais il souffre de limitations qui ont été étudiées dans la littérature pour de nombreux proces-
sus non linéaires CHMELA [1985]; DUDLEY et collab. [2010]; LECOMPTE et collab. [1975]; SPASIBKO
et collab. [2017]. En effet, la propagation de pics de haute intensité dans les fibres et les cris-
taux non linéaires peut détériorer ce chiffre. Si 'on prend I'exemple d'une fibre optique, selon
I'équation (3.111), on peut également améliorer I’auto-modulation de phase qui est un effet non-
linéaire en x® et que I'on cherche généralement a éviter ou diminuer au profit d'un autre effet
non-linéaire. Ainsi, 'auto-modulation de phase couplée a la dispersion peut affecter de maniere
significative les structures temporelles de haute intensité, réduisant le facteur d’amélioration. Il
convient également de préciser que I'équation (3.111) exclue les conditions de saturation et d’ac-
cord de phase, et doit donc étre considérée comme une valeur maximale d’amélioration.

3.7 Conclusion du chapitre

Dans ce premier chapitre, j’ai donné ’ensemble des éléments théoriques permettant de com-
prendre les différentes actions réalisées dans ces travaux de these. D’une part, j’ai développé les
aspects d’amplification et de guidage de la lumiére dans les fibres optiques dopées aux ions yt-
terbium pour les applications laser. Ces éléments nous permettront de comprendre les différents
développements de sources de lumiére —laser ou simplement stimulées — en régime CW ou impul-
sionnel. D’autre part, j’ai également abordé les phénomeénes d’optique non-linéaire qui peuvent se
produire, et parfois méme recherchés, dans les fibres optiques lorsque que ces derniéres sont sou-
mises a des champs lumineux intenses. Enfin, les aspects de propriétés de cohérence des champs
lumineux, évoquées dans ce chapitre, permettront d’approfondir mon analyse des sources de lu-
miere développées. Nous verrons que cette étude me permet notamment de relier certaines ob-
servations expérimentales aux propriétés de cohérence temporelle du champ électrique.

57. On rappel que les effets non-linéaires dans en X(3) dans les fibres optiques sont des effets a seuil.
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4.1 Introduction du chapitre

Au cours de ce travail de these, le développement d’oscillateurs laser émettant autour de 1,03
pum en régime continu et ayant différentes constructions modales (cf.3.3), a eu deux principaux
objectifs. D'une part, il s’agissait de fournir un injecteur laser fibré accordable en longueur d’onde.
Cela afin d’injecter 'amplificateur laser commerciale IRISIOME (présenté en 5.2.3), et in fine, ob-
tenir une source pulsée entierement fibrée ps accordable en longueur d’onde entre 1020 et 1050
nm. D’autre part, en lien avec les notions théoriques présentées en section 3.6, il convenait d’étu-
dier I'impact de la construction modale des oscillateurs laser — de la source la plus pure spec-
tralement (monolithique) a celle la plus chaotique (source ASE) — sur la cohérence temporelle
du champ lumineux. Le but final étant de comprendre I'influence de la cohérence temporelle du
champ électrique sur la génération d’effets non-linéaires optiques (cf.chapitre 6). En lien avec les
problématiques évoquées plus haut, je présente dans ce chapitre les oscillateurs laser et injecteurs
que j'ai réalisés et caractérisés. De plus, afin de caractériser les fluctuations en intensité des oscil-
lateurs développés, je présente également une méthode de caractérisation que j'ai mis au point
dans le cadre de ces travaux de these. Cette méthode s’appuie sur la représentation des fluctua-
tions en intensité a travers la fonction de densité de probabilité (Probability density function PDF).
On compare ensuite la forme prise par cette fonction, a la forme théorique de la distribution de
Bose-Einstein (cf.section 3.6.3), afin de conclure sur le caractére aléatoire (ou stochastique) des
sources de lumiere stimulées.

4.2 Analyse temporelle de I'intensité d’'un champ lumineux : détection
linéaire

En section 3.6 de cette these, j'ai explicité théoriquement les propriétés de cohérence de dif-
férents champs lumineux. Un moyen d’accéder a ces propriétés, d'un point de vue expérimental,
est d’étudier la répartition statistique des photons au cours du temps selon leur variation en in-
tensité. De cette maniére, il est alors possible de donner une représentation statistique a travers
le tracé de la fonction de densité de probabilité (PDF) qui représente les classes d’intensités que
peuvent atteindre les photons par rapport a I'intensité moyenne du systeme (I/ Inoyen). Pour ce
faire, je propose ici un moyen simple de détection linéaire qui utilise un photodecteur couplé a un
oscilloscope. Lapproche de la réalité physique a travers cette mesure va dépendre du ratio entre la
bande passante optique (liée a la largeur du spectre, notée f3,p) et la bande passante électronique
(liée ala bande passante électronique de la chaine de détection, notée ). En effet, comme expli-
cité ci-dessous, il est nécessaire de maintenir ce ratio proche de 1 afin que la mesure et la fonction
de densité de probabilité (cf.PDF) soient pertinentes. De plus, nous verrons qu’il est possible de
modéliser la distribution statistique des photons a I'aide la théorie de Bose-Einstein (cf.4.2.2), et
également, a I’aide d'un modele tiré de la mécanique classique (Annexe B).

4.2.1 Principe dela détection linéaire

Un moyen simple de détecter les variations en intensité que peut présenter un signal, est de
collecter le signal désiré a travers un photodétecteur. En effet, le photodétecteur convertit un si-
gnal lumineux en un courant électrique mesurable, notamment a I'aide d'un oscilloscope, et per-
met alors de détecter les variations d’intensité lumineuse a travers les variations de tension élec-
trique. Cependant, il convient de respecter un critere fondamental pour que 'approche de la réa-
lité physique soit correcte, a savoir, le maintien d’un ratio Bop/Per le plus proche possible de 1.
Nous verrons en Fig.4.9 'impact du non-respect de ce ratio sur I’'observation des PDF, et par suite,
sur les conclusions faites sur la stabilité temporelle en intensité d'une source de lumiere. Dans le
cadre de cette these, la bande passante électrique de la chaine de détection la plus haute que I'on
atteint est de 8,4 GHz. Cette bande passante correspond a I'utilisation d'une photodiode linéaire
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InGaAs PIN, ayant une bande passante électronique allant de 60 kHz a 40 GHz ', couplée a un os-
cilloscope " Tektronix" 4 voies temps réel (20 GS/s de taux d’enregistrement) de 8,40 GHz de bande
passante. La bande passante optique correspondante afin d’atteindre un ratio proche de 1 est de
30 pm. Le filtre le plus fin a notre disposition dans ce travail de thése permet de filtrer le signal
optique sur une largeur maximum de 60 pm. Cela correspond a un ratio proche de 2. On consta-
tera, notamment en comparant nos données expérimentales par rapport aux modeles théoriques
étudiés et simulés ici, que ce ratio permet une approche non-erronée de la fluctuation temporelle
en intensité des photons au sein des champs lumineux incohérents.

4.2.2 Modele de Bose-Einstein

Nous avons vu en section 3.6.3 que les propriétés stochastiques d'une source lumineuse d’émis-
sion spontanée stimulée (ASE) peuvent étre décrites par un modele statistique. Il a été établi a
partir d'une approche par la mécanique quantique, que la distribution de probabilité de comp-
tage de photons mesuré correspond a une distribution de Bose-Einstein dégénérée par le facteur
M : Eq.(3.108) et Eq.(3.110). De facon a simuler la statistique de Bose-Einstein et d’améliorer le
temps de calcul de la simulation 2, nous avons simplifié 'expression Eq.(3.108) par :

_ T'(n+M) M\ ™" a\M 1 nyM-1 MM M-n
P(n,n,M):—(1+—) (1+—) :%(—) ( )exp(——) (4.1)

I'(n+1)I'(M) n M n I'(M) n

ol I'(x) est la fonction Gamma. Notons que #n and 72 sont respectivement proportionnels a I'in-
tensité instantanée I(f) et moyenne Inoyen. Le facteur de dégénérescence M tend vers 1 lorsque
Bop < Pel et converge vers Pop/Pel pour Pop > 10Be 3. En Fig. 4.1 je représente deux exemples de
distribution de Bose-Einstein dégénérée simulés a I'aide de la théorie de Bose-Einstein, i.e. on
trace la fonction Eq.(4.1) P(n, 7, M) en faisant en fixant un facteur M.

—— Modeéle classique
—— Modeéle de Bose - Einstein, M = 2.5
—— Modéle de Bose - Einstein, M =1

-
o
G

=N - - -
o o o o
A & 0 S

PDF normalisée (échelle Log)
3

10

0 2 4 6 8 10
I/ Imoyen

FIGURE 4.1 — Superposition de la distribution de Bose-Einstein dégénérée, simulée pour deux facteurs M
différents, et d'une fonction de densité de probabilité (PDF) obtenue par la simulation d’'un modele issu de
la mécanique classique. Courbe noire : PDF obtenue via le modele dit "classique " pour un facteur M pris
égal a 2,5. Courbe rouge : fonction obtenue a partir du modele de distribution statistique de Bose - Einstein
pour M = 2,5. Courbe magenta : fonction obtenue a partir du modéle de distribution statistique de Bose -
Einstein pour M = 1.

1. Modele de photodiode fibré "Optilab PD-40".

2. Les simulations sont réalisées a I'aide du langage de programmation Python. On prend 1 million de points pour
chaque simulation car c’est le nombre de point que I'on enregistre de facon expérimentale avec I'oscilloscope : 20 GS/s
(50 picosecondes) de taux d’enregistrement sur 500us de temps d’acquisition a 8.4 GHz de résolution.

3. Dans nos expériences, fop et B¢] sont comparables.
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Les fonctions en rouge et magenta en Fig.4.1, correspondent respectivement a une distribu-
tion théorique de Bose-Einstein dégénérée par un facteur M = 2,5 etM = 1. La courbe rouge cor-
respond au cas expérimental ou la détection en intensité est "déformée" par le temps de réponse
du photodétecteur *. La courbe magenta correspond au cas théorique parfait. La décroissance ex-
ponentielle représentée par cette derniére courbe (décroissance linéaire en échelle logarithme)
révele que la lumiére ASE suit bien la loi de Planck, caractéristique des sources de lumieres aléa-
toire (chaotiques) non-Markoviennes LOUDON [2000].

4.2.3 Comparaison du modeéle de Bose-Einstein avec un modele issu de la mécanique
classique

Comme explicité en section 3.6.3, la distribution de Bose-Einstein est une approche de la mé-
canique quantique LOUDON [2000] qui permet de parfaitement décrire la distribution statistique
des photons. Cependant, ce modele ne prend pas en considération la dépendance temporelle de
I'amplitude et de la phase. Par conséquent, cette distribution ne permet pas d’accéder a I'inten-
sité du champ électrique, et par suite, a la cohérence temporelle du champ électrique. Ainsi, au
cours de cette thése, nous avons développé un modéle numérique de représentation des fluctua-
tions en intensité qu'admet une source de lumiere chaotique du type ASE°. Une description dé-
taillée du modele est rapportée en annexe B de ce manuscrit. Le modele considere la source de lu-
miere comme un rayonnement stochastique résultant de la superposition incohérente d'un grand
nombre de modes spectraux discrets couvrant le spectre du signal ASE. Contrairement a un rayon-
nement laser généré dans une cavité optique, une source ASE fournit un spectre continu. Afin
d’imiter cette derniere propriété, notre modele discrétise la distribution de fréquence de champ
avec une tres forte densité de mode SMIRNOV et CHURKIN [2013]. De plus, chaque «mode» discret
est affecté par une phase choisie au hasard. Enfin, le modele est affiné en incluant la bande pas-
sante de détection limitée du récepteur temporel (facteur M dans la définition de la distribution
de Bose-Einstein dégénérée). En Fig.4.1, on rapporte en noir la fonction de densité de probabilité
(PDF) obtenue via le modele dit "classique " pour un facteur M égal a 2,5. On constate une parfaite
adéquation entre la courbe rouge et la courbe noire. Le modeéle classique ainsi que la distribu-
tion de Bose-Einstein théorique se superposent parfaitement. On en conclut alors que le modéle
"classique " développé, permet de simuler une distribution statistique de type Bose-Einstein dé-
générée d'un facteur M. Nous verrons en chapitre 6 de cette thése que ce modele m'a notamment
permis de prédire de maniere extrémement fidele le temps de cohérence temporelle de la source
stochastique picoseconde développée.

4. Dans un cas idéal théorique, il faudrait que la bande passante électronique de la chaine de détection soit infinie
afin d’étre sur de ne rater aucun évenement. Dans un cas pratique, cela est bien évidemment impossible.
5. Ce modele a été développé par Denis Marion , Ingénieur/Chercheur CEA détaché au laboratoire CELIA.
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4.3 Réalisation d’un oscillateur laser fibré accordable en longueur d’onde
en régime multimode

4.3.1 Dispositif expérimental

Nous avons vu en section 3.4 que les fibres amplificatrices dopées au ions Ytterbium per-
mettent d’émettre de la lumiére stimulée sur une large gamme en longueur d’onde. Une premiere
réalisation que j'ai faite a été I'intégration d’'une fibre dopée Ytterbium comme milieu amplifica-
teur au sein d'un oscillateur fibré émettant en régime continu autour de 1,03 pm. Cette réalisation
est présentée en Fig.4.2. Je rapporte une photo de cette oscillateur en annexe D.

Izolateur

Coupleur
de sortie
| Filtre
accordable

FIGURE 4.2 — Représentation schématique d'un oscillateur laser ayant une architecture en anneau entiére-
ment fibré, et émettant a 1,03 um . WDM= Wavelength Division Multiplexor , 6/125 PM YB3t = modele de
fibre PM et dopée aux ions ytterbium. Le coeur fait 6 um de diameétre (MFD @ 1060 nm = 7,5 pm) pour une
gaine 125 pum. Le pompage optique se fait par le coeur.

Ainsi, cet oscillateur en anneau est tout d’abord constitué d’'une diode "papillon" semi conduc-
trice de 750 mW de puissance moyenne et émettant a 976 nm en diffraction limitée (forte brillance).
Ce composant permet de pomper optiquement par le coeur ® un troncon de 70 cm de fibre dopée
aux ions ytterbium type 6/125 PM Yb3*, i.e. modele de fibre PM dopée aux ions ytterbium avec
un coeur de 6 um (le diametre du mode a 1060 nm de 7,5 pum) et une gaine 125 um. A la suite
de cette fibre, on dispose un filtre commercial interférentiel par absorption (a couches minces
semi-conductrices) qui permet de sélectionner la longueur d’onde centrale de notre systéme. Le
coupleur de sortie est un composant fibré qui laisse circuler 5 % du signal laser au sein de I'oscilla-
teur, pour 95 % d’extraction. En effet, le gain est tel dans ce type de systeme fibré (environ un gain
de 30) qu'une seule une ré-injection de 5 % du signal laser dans la boucle permet de travailler en
régime de saturation ’. Finalement I'isolateur relié au WDM permet de faire circuler le signal dans
un seul sens, et donc d’entretenir 1’oscillation laser.

4.3.2 Analyse du systéme
Analyse en puissance moyenne

La technologie de découpe d’impulsion — présentée en section 5.2.3 — ainsi que les différents
étages d’amplification utilisés dans la brique commerciale fournie par la société IRISIOME, né-
cessitent un injecteur (oscillateur laser) d'une puissance moyenne a minima de 100 mW a la lon-
gueur d’onde d’amplification choisie (typiquement la bande d’émission de I'Ytterbium Fig.3.20).
Cela permet de garantir la saturation du premier étage d’amplification, et par suite, un contraste
signal a bruit supérieur a 30 dB. Ce contraste est nécessaire a I'amplification successive a travers
les différents étages de montée en puissance.

6. Les efficacités de conversion pompe vers signal laser sont tres élevées dans le cas d’'un pompage coeur (> 90 %
proche du défaut quantique) car le recouvrement entre I'onde signal et 'onde de pompe est maximal. Cependant, le
pompage par le coeur nécessite d'utiliser une source de pompe dite de "tres forte brillance", au risque, dans le cas
contraire, d’engendrer des pertes par couplages trés importantes et donc de limiter I'efficacité du systeme.

7. Energie extractible maximum pour un milieu donné DUBRASQUET [2014].
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FIGURE 4.3 — Puissance moyenne de l'oscillateur laser multimode pour 580 mW de pompage optique a
976 nm (insert sur la figure). La puissance moyenne est donnée pour les différentes longueurs d’onde de
fonctionnement du systéeme.

De ce fait, j’ai construit 'oscillateur laser (Fig.4.2) de fagcon a générer, a minima, 100 mW sur la
bande de gain de I'ytterbium entre 1020 et 1050 nm. Dans ce but, je me suis aidé du travail de these
de R.ROYON [2013] sur la réalisation de sources accordables et I'optimisation des longueurs de
fibres amplificatrices par une technique dite de "Cut-Back"®. La principale contrainte au niveau
de cette premiere réalisation expérimentale, était d’obtenir 100 mW de puissance moyenne sur la
bande de gain la plus large possible. J’ai trouvé un optimum pour un tron¢on de 70 cm de fibre
dopée aux ions Ytterbium pompée par 580 mW de puissance optique a 976 nm (spectre optique
en insert sur la Fig.4.3). On rapporte en Fig.4.3 la puissance moyenne obtenue pour une puissance
de pompe de 580 mW pour 8 longueurs d’onde allant de 1006 a 1050 nm (Fig.4.4). On obtient
100 mW en continu sur toute la plage en longueur d’onde. On note cependant un écart entre les
valeurs. En effet, di aux sections efficaces d’émission et d’absorption des ions Ytterbium - Fig.3.20
- I'amplification laser n’est pas homogéne pour chacune des longueurs d’onde. La fibre dopée
a tendance a réabsorber des photons de maniere préférentielle sur certaines longueurs d’onde

émises?.

Analyse en spectre optique

Je propose une caractérisation spectrale de I'oscillateur selon trois types de filtrage :

— Systeéme sans filtre : 'oscillateur évolue librement, la longueur d’onde centrale n'est pas
fixée;

— Systéme avec filtre a couches semi-conductrices (type "Agiltron inc") d'une largeur a mi-
hauteur égale a 1,2 nm : le systéme est contraint a osciller a une longueur d’onde centrale
fixée;

— Systéme avec filtre a réseau de diffraction (type "WaveShaper - Finisar") d'une largeur a mi-
hauteur pouvant étre réglée de 40 nm a 40 pm : le systeme est contraint a osciller a une

8. La technique de "Cut-back" des fibres dopées, appliquée a I'optimisation de la puissance moyenne pour une
bande passante donnée, consiste a prendre un troncon de fibre important et de le raccourcir au fur et a mesure jusqu’a
obtention des performances désirées. Cette méthode est destructive.

9. Le Cut-back permet de plus ou moins accentuer ce phénomene.
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longueur d’onde centrale fixée.

Les différents spectres ci-dessous sont générés et enregistrés via un analyseur de spectres de
haute résolution, type Yogogawa OSA avec 30 pm de résolution sur une bande optique allant de
400 a 1700 nm.
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FIGURE 4.4 — Spectres gaussiens de haute résolution de I'oscillateur présentée en Fig.4.2. Filtre accordable
type "Agiltron inc". Largeur a mi hauteur des spectres = 150 pm.

LaFig.4.5illustre le spectre du signal a la sortie de I'oscillateur laser selon le filtre accordable in-
séré au sein du systéme laser (Fig.4.2). Les Fig.4.5a et Fig.4.5b représentent tout d’abord le spectre
de l'oscillateur lorsque que celui-ci évolue librement, i.e. sans fixer la longueur d’onde centrale a
I'aide d’'un filtre ou un quelconque élément optique. On observe que I’amplification laser —comme
I'indiquent les sections efficaces d’absorption et d’émission en Fig.3.20 — a lieu préférentiellement
autour de 1030 nm. Cependant, on distingue trois pics avec des contrastes non négligeables entre
eux, et également par rapport au seuil du bruit de fond de I'appareil de mesure : pic a 1029 et 1030
nm avec quasiment le méme contraste, pic a 1031 nm de plus faible contraste. Sur les Fig.4.5c
et Fig.4.5d, on observe ensuite des spectres dont la longueur d’onde centrale est fixée a 1030 nm
avec un contraste supérieur a 40 dB. La largeur a mi-hauteur du spectre gaussien fait = 150 pm.
Notons que le filtre utilisé dans ce cas a une largeur a mi-hauteur estimée parle fabricant, a 1,2
nm . Ainsi, j'explique la différence de largeur a mi-hauteur de notre mesure par un rétrécissement
spectral par le gain. Ce phénomene est intrinseque aux parametres de notre systéme, a la puis-
sance de pompage optique du milieu amplificateur et la longueur du milieu amplificateur. Cette
hypothese peut étre confirmée par le fait que la largeur a mi-hauteur des pics en Fig.4.5b (systéme
sans filtre) fait également = 150 pm. Sur la Fig.4.4, on note une accordabilité allant de 1006 nm a
1050 nm avec un contraste supérieur a 35 dB sur toute la bande avec 'utilisation de ce filtre. Les
figures Fig.4.5e et Fig.4.5f, quant a elles, illustrent le systéme avec un filtre permettant d’atteindre
une largeur a mi-hauteur inférieure a 60 pm. Nous verrons que ce filtrage trés fin s’est avéré trés
utile dans ces travaux de theése, notamment pour ’analyse en stabilité temporelle de I'intensité des
systemes lasers, via la fonction de densité de probabilité (histogramme de la trace temporelle de
l'oscilloscope).
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FIGURE 4.5 — Spectres de haute résolution de l'oscillateur laser (représenté en Fig.4.2) selon le filtre utilisé.
(a) et (b) : oscillation libre FWHM = .(c) et (d) : insertion filtre "Agiltron Inc FWHM = 1,2 nm. (e) et (f) :
insertion filtre "WaveShaper "< 60 pm.

Analyse en spectre radio fréquence

L'analyse radio fréquence (RF) du signal optique permet de détecter les fréquences présentes
dans le systeme optique. Dans le cas d'un oscillateur laser, type représenté en Fig.4.2, du fait de
la large bande de gain (> a 50 nm) et de 'importante longueur de cavité (> 5 m et donc un faible
intervalle spectral libre, cf. section3.3), on peut supposer qu'un trés grand nombre de modes lon-
gitudinaux oscillent au méme moment, et par suite, battent a des fréquences multiples de I'inter-
valle spectral libre (ISL) au sein de la cavité laser. La Fig.4.6a représente tout d’abord une trace RF
de I'oscillateur laser de la Fig. 4.2 filtré a 150 pm (Fig.4.5d ).
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FIGURE 4.6 — Spectre Radio Fréquence (RF) de l'oscillateur laser selon la largeur de la bande de gain. (a) -
Largeur de gain égale a 150 pm, la courbe noire représente le bruit de la chaine détection : photodiode 5
GHz et analyseur RF de 3 GHz. (b) - Largeur de gain égale a 60 pm. ISL = Intervalle spectral libre.

On observe un tres grand nombre de fréquences aux harmoniques de la fréquence fondamen-
tale du systéme, i.e. des fréquences séparées de I'intervalle spectral libre imposée par la longueur
de la cavité laser (3.3). Dans cet exemple de configuration, on mesure un ISL de 20 MHz, ce qui
correspond a une longueur de cavité de 10 m. Pour une bande de gain apres filtrage de 150 pm
(42 GHz) avec un ISL de 20 MHz, on peut estimer le nombre de modes qui résonnent dans la ca-
vité a environ 2100 modes. La Fig.4.6b quant a elle illustre une trace RF pour le méme oscillateur
laser mais filtré a 60 pm (17 GHz) (Fig.4.5f). On observe moins de signature en fréquence sur la
trace RF. Cela est simplement dii au fait qu’en réduisant la bande de gain, on réduit le nombre
de modes optiques, et in-fine le nombre de battements en fréquence entre les modes optiques.
Notons que l'analyseur radio fréquence n’est qu'une "observation indirecte”" des modes longitu-
dinaux. En effet, I’analyseur RF indique ici la présence de modes optiques, car les modes optiques
qui résonnent dans la cavité battent entre eux a des fréquences multiples de I'ISL et comprises
dans la bande passante en fréquence de I’analyseur RF (100 kHz - 3 GHz). Dans le cas d'une cavité
tres courte (< 1 cm) - typiquement le cas d'une diode semi-conductrice "few modes" — il peut exis-
ter des modes espacés de plusieurs dizaines de GHz (1 cm => 10 GHz d’'ISL). Ces modes peuvent
alors battre en eux, mais a des fréquences qui sont en dehors de la bande passante de I'analyseur
RF, et donc indétectables par ce dernier. La mesure directe des modes optiques, notamment dans
la cas d'un oscillateur laser en régime continu monochromatique ou quasi-monochromatique
(seulement quelques modes optiques), se fait généralement a I'aide d'un interférometre de Fabry-
Pérot.

Analyse en stabilité temporelle de 'intensité

Du fait de la présence de nombreux modes longitudinaux, dont la signature est bien repré-
sentée par les traces radio fréquence en Fig.4.6, on peut supposer que les photons émis par un
oscillateur laser multimode admettent des fluctuations en intensité au cours du temps. Un moyen
d’analyser ces fluctuations est notamment d’enregistrer une trace temporelle de 1'oscilloscope du
signal laser a 'aide d’'une photodiode. Pour ce faire et s’assurer que I’ acquisition est représenta-
tive de la réalité physique, nous avons vu en section 4.2 de ce manuscrit, qu’il convient de res-
pecter le critere de détection d'un ratio bande passante optique sur bande passante électronique
(Bop/Bet) 10 proche de 1. Dans ce sens, j’ai réalisé une acquisition temporelle du signal filtré a 60

10. Dans cette situation je parle de ratio fop/f¢) €t non pas de facteur M, car en toute rigueur on ne peut pas appliquer
la théorie de Bose-Einstein pour des champs lumineux composés de photons qui ont une relation de phase entre eux
(cas d’une cavité laser).
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pm al'aide du WaveShaper !!, ce qui correspond a une bande passante optique d’environ 17 GHz.
Pour détecter ce signal, j'utilise ensuite une photodiode de 40 GHz de bande passante électro-
nique couplée a un oscilloscope "4 voies temps réel" de 8.4 GHz de bande passante électronique.
Ainsi, en théorie le ratio Bop/Pe vaut ~ 2 et la trace de 'oscilloscope peut étre considérée comme
représentative de I’évolution en intensité des photons au cours du temps. Lexpérience ainsi que
la littérature MUNIZ-CANOVAS et collab. [2019]; PIETRALUNGA et collab. [2003] ont montré que la
mesure peut étre considérée comme représentative de la réalité physique lorsque le ratio fop /e,
ou encore le facteur M (Eq.(3.108)), sont inférieurs a 5.
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FIGURE 4.7 — Evolution au cours du temps de I'intensité de I'oscillateur laser multimode. Représentation
sous forme d'une fonction de densité de probabilité PDF) pour fop/Bei= 2. Acquisition sur 500 ps - 1 million
de points.
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FIGURE 4.8 — Evolution au cours du temps de I'intensité de I'oscillateur laser multimode. (a) - Trace tempo-
relle oscilloscope sur 30 ps pour Bop/Pel = 2 .(b) - Trace temporelle oscilloscope sur 1 ps . fop/Per = 5.

En Fig.4.7 et Fig.4.8 je rapportec la stabilité en intensité des photons émis par l'oscillateur
laser (cf.Fig.4.2) lorsque 'on impose un filtrage intra-cavité de 60 pm (Bop/Pel = 2) ainsi que de
150 pm (Bop/Per = 5). Les surintensités présentes dans ce systeme sont reportées sous la forme de
la fonction de densité de probabilité (PDF) et de traces temporelles. Lintensité — axe des ordonnés

11. Au dela du filtrage fin, I'expérience nous a montré qu’il faut s’assurer d’avoir un spectre ayant un contraste su-
périeur a 30 dB lors du filtrage. En effet, dans le cas inverse, le spectre est dégradé et I'on ne peut pas considérer que
la largeur a mi-hauteur soit égale a celle fixée par la largeur du filtre. Le ratiofop /B¢ ou le facteur M peuvent alors étre
tronqués par rapport a ce qui est calculé et induire une erreur d’'interprétation.
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sur la trace temporelle et axe des abscisses sur les PDF — est normalisée par rapport a 'intensité
moyenne (une unité) (annexe A).
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FIGURE 4.9 — Evolution au cours du temps de l'intensité de 1'oscillateur laser multimode. Représentation
sous forme d'une fonction de densité de probabilité (PDF) pour B,/ = 10, 20 et 100.

Sur la Fig.4.8a, on observe trés clairement que les signaux n'ont pas une intensité stable au
cours du temps. Ils admettent des surintensités jusqu’a 6 fois supérieures a I'intensité moyenne
du systeme (ligne rouge sur la Fig.4.8a). Sous une forme différente,la PDF Fig.4.7 pour Bop/Bel qui
vaut = 2 illustre bien que sur le temps d’acquisition — 500 ps ici — on a une probabilité non nulle
que les signaux émis par le systéme aient des variations d’intensités de plusieurs fois I'intensité
moyenne. Sur la Fig.4.8a, je rapporte également une trace temporelle lorsque le ratio fop /el vaut
~ 5. On note que les sur intensités ne vont plus jusqu’a 6 fois Inoyen, Mais jusqu’a 3 Imgyen. On
retrouve cette observation sur la PDF correspondante en Fig.4.7. Dans le méme sens, je rapporte
en Fig.4.9 différentes PDF représentatives d’acquisitions pour les ratios Bop/fe suivants : 10, 20,
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100. On constate qu’avec I'augmentation du ratio Bop /Py, 'analyse tend a diminuer considérable-
ment I'observation des surintensités. Par exemple, I'observation de la Fig.4.9c ol1 on note une tres
faible déviation de la PDF par rapport a I'intensité moyenne égale a 1, nous indiquerait que 'on
a un oscillateur laser trés stable en intensité. Ainsi, on comprend alors qu'un expérimentateur ne
prenant pas de précautions peut avoir une vision erronée de la stabilité temporelle "réelle" de son
systeme optique. Dans ces travaux de these, j’accorde une importance particuliere a cette analyse
car la technologie présentée en section 5.2.3, est tres sensible a la stabilité temporelle de I'injec-
teur (source émettant en régime continu). En effet, le principe de cette technologie est de prélever
- sous forme de portes allant de la ps a un régime CW - des paquets de photons. On comprend
que si ces photons ne sont pas stables en intensité au cours du temps, il ne peut y avoir le méme
nombre de photons dans deux portes successives. Ainsi, la stabilité en énergie "impulsion a impul-
sion" ( "pulse a pulse") du laser impulsionnel peut se retrouver fortement impactée (cf. Chapitre
5 section 5.3.2).

4.4 Réalisation expérimentale d’un oscillateur laser fibré monofréquence
accordable en longueur d’onde

En section 5.2.3, on montre que la technologie de découpe présente dans la brique laser four-
nie par la société IRISIOME est sensible a la stabilité en intensité de I'injecteur. Ainsi, dans cette
partie j'ai cherché a développer un oscillateur laser : accordable en longueur d’onde sur le do-
maine de I'Ytterbium entre 1020 et 1050 nm, entierement fibré, et contenant un seul mode longi-
tudinal '. Je rapporte des photos de cette réalisation en annexe D. Notons que le régime mono-
fréquence recherché ici n’est pas un régime monofréquence au sens stricte d'un laser totalement
asservi en longueur d’onde et en intensité, a 'image des lasers vendus par les sociétés " Toptica
Photonics" ou " NKT Photonics" et utilisés pour la métrologie optique. Le but des développements
qui sont présentés dans la suite, était de rechercher un régime laser suffisamment robuste face au
mode hopping et aux variations en intensité, afin de permettre une découpe temporelle stable
"pulse a pulse" (cf.section 5.3.2).

4.4.1 Etatdelart sur les sources monofrequence fibrés ou compacts

Laréalisation d'un oscillateur fibré monofréquence (i.e. monomode longitudinal) a base d'une
fibre amplificatrice dopée aux ions Yb®* et ayant une architecture en anneau, rend tres difficile la
résonance d'un mode unique au sein de la cavité. En effet, dans un exemple ou I’on prendrait une
bande de gain de 30 nm '3 de large au sein de I'oscillateur laser — soit 8483 GHz de bande passante
optique dv —il faudrait une longueur de cavité de 17 pm afin qu'un seul mode longitudinal oscille
(Eq.(3.50)). Une si faible longueur de cavité est impossible a atteindre pour un oscillateur laser
entierement fibré. Considérant alors une amplification non préférentielle de plusieurs dizaines ou
centaines de modes longitudinaux dans la bande passante optique, certaines méthodes connues
permettent de ne sélectionner qu'un seul mode ou que quelques modes longitudinaux :

— Sélection d’'un mode par des distorsions de forme du gain, méthode dite de Spatial Hole
Burning SHB RABINOVICH et FELDMAN [1989], ZAYHOWSKI [1990] en anglais. Cette méthode
permet de modifier la densité spectrale de puissance — i.e. amplification préférentielle de
certaines parties du spectre — et par suite I’amplification de certains modes longitudinaux.
Cependant, il est tres difficile expérimentalement de ne saturer uniquement certaines par-
ties du gain dans des cavités lasers fibrées en anneau, tout en maintenant une accordabilité
en longueur d’onde.

— Insertion d'un filtre intra cavité assez étroit pour sélectionner un seul mode longitudinal
dans la bande passante optique (a lalongueur d’onde choisie). Les seules filtres qui peuvent

12. On rappelle que c’est le battement entre les modes qui est la cause principale des variations en intensité "chao-
tiques" d'un systeme optique multimodes longitudinale.
13. Largeur de la bande de gain typique des milieux amplificateurs dopés au ions Ytterbium.
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avoir assez de résolution sont les étalons de Fabry-Pérot mais ils sont en général fixes en lon-
gueur d’onde (ce qui limite le caractere accordable en longueur d’onde recherché). Exemple
de résolution du filtre : L¢ayits = 2 m — ISL = 102 MHz — Résolution du filtre = 0,3 pm.

Ainsi, comme techniques courantes de réalisations de lasers monofréquence, on retrouve prin-
cipalement des diodes lasers semi-conductrices qui possedent une large courbe de gain autour de
1030 nm : de 5 a 100 nm selon les fabricants et le niveau de rétroaction passive ou active imposé au
systéme optique. Sur ces propos, ces lasers possédent généralement un réseau intra cavité pour
choisir lalongueur d’onde centrale, et un systeme de rétro-action externe a la cavité qui permet de
maintenir constante la longueur d’onde centrale et par suite d’éviter des sauts de modes optiques
(mode hopping, saut de modes longitudinaux a I'intérieur de la bande de gain). Pour les applica-
tions de métrologie optique le mode hopping et le changement de longueur sont interdits. Une
autre approche des lasers monofréquence comprend des diodes laser avec des réseaux intégrés
dans le semi-conducteur lui méme, comme par exemple les lasers dits en anglais de Distributed
Feedback Lasers DFB BEAM [1993] ABDULLINA et collab. [2016] qui permettent un filtrage spectral
ultra étroit combiné a une cavité trés courte (quelques centimetres), et par suite un fonctionne-
ment mono-fréquence. Cependant, cette technique limite souvent la bande de gain accessible et
donc l'accordabilité en longueur d’'onde. A noter, quune technique plus récente est I'utilisation
de micro-résonateurs optiques. Cela consiste généralement en des micro-cavités optiques en sili-
cone BOGAERTS et collab. [2012], qui permettent sur de si faibles longueurs de cavité, la résonance
d’'un mode optique unique.

Dans le cadre de cette thése, ayant de nombreux composants fibrés a ma disposition, j'ai dé-
cidé d’explorer une méthode dite "des cavités composées passives" ("passive compound ring ca-
vity" en anglais) ZHANG et collab. [1994]ZHANG et collab. [1996]. Dans la suite de ce manuscrit je
présente mes résultats concernant ce développement exotique d’oscillateur laser fibré compact et
permettant d’atteindre un régime laser ot1 un seul mode optique résonne.

4.4.2 Principe théorique de la technique dite des cavités composées passives

La technique des cavités composées consiste a introduire plusieurs éléments restrictifs a I'in-
térieur d'un oscillateur laser fibré classique (type présenté en Fig.4.2), afin de contraindre '* la
condition de résonance du systéme a un seul mode longitudinal dans la bande de gain.

Comme illustré en Fig.4.10, dans une cavité en anneau classique (cf.Fig.4.10a-(i)) sans pré-
caution particuliére sur la largeur du filtre intra-cavité ou la longueur de la cavité — on a une treés
grande densité de modes optiques (cf.Fig.4.10b — (i)) typiquement espacés de I'ordre de la dizaine
de MHz. Les modes optiques qui existent ont un intervalle spectral libre (ISL) défini par la lon-
gueur de la cavité principale et satisfont la condition de résonance suivante :

Blm=2-k-m  (k=0,1,2,3,.)>0 4.2)

ol Ly, est la longueur de la cavité dite principale, p la constante de propagation et k un entier
positif. Par suite, on définit également la condition de résonance des sous cavités par :

BL,=2-I'm (I=0,1,2,3,..)>0 4.3)

ou L; est la longueur des sous cavités et [ un entier positif.

14. On élimine successivement les modes longitudinaux de la bande passante optique par ajout d’éléments restric-
tifs.
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cavité principale

ISL

(i1) ISL cavité principale
P ISL sous cavité 1

(iii) ISL cavité principale ISL ., . v
- o C ouscavité 2
. v
@v) Effet Vernier
1 seul mode
v
(a) Ajout de sous-cavités (b) Sélection modale

FIGURE 4.10- (a) - Représentation schématique de I'oscillateur laser avec ajout de sous-cavités de type L. (i) :
oscillateur "classique", (ii) : ajout d’'une sous-cavité OC; de longueur L; , (iii) : ajout d’'une sous-cavité OC,
de longueur L, avec L, < L, (iii) : ajout de deux sous-cavités OC; et OC; . (b) - Illustration de la sélection
modale par rapport al’ajout successif des sous-cavités. OC : Coupleur optique. BP : Bande passante optique.

A Tl'intérieur de la cavité principale, si 'on ajoute une sous-cavité (une boucle optique ou
boucle de résonance optique) (cf.Fig.4.10a - (ii) et (iii)) — qui consiste simplement en un coupleur
fibré 2 x 2 1° replié sur lui méme dans notre montage — on ajoute au systéme une condition sur la
résonance des modes optiques. Ainsi, les modes optiques qui résonnent sont ceux qui satisfont
a la fois la condition de résonance de la cavité principale ainsi que celle de la sous cavité ZHANG
et collab. [1996]. La sélectivité maximale intervient par effet Vernier JA [1995]. Dans notre situa-
tion, '6, I'effet Vernier peut étre vu de la fagon suivante. Si au sein d’une cavité, on considére deux
structures laser ayant la caractéristique d'un peigne de fréquence, i.e. la fréquence fondamentale
d’une cavité et ses harmoniques. Le gain va étre maximum pour les interférences constructives
entre ces deux peignes de fréquences, i.e. 1a ol les pics de résonances (réflexions) coincident.

LISL effectif du systéme global est finalement le Plus Petit Multiple Commun (ppcm) de tous
les ISL qui existent dans le systeme optique :

ISLeffectif = mIISLl = mZISLg = mglng = m4ISL4 = ... (4.4)

ou mj(1,2,3,4,..) est un entier, ISLegreceir I'ISL du systéeme laser, ISL;(1,2,3,4,...) 'ISL de chacune des
sous cavités (généralement de 'ordre du GHz). Comme représenté en Fig.4.10b (ii), (iii), il en ré-
sulte alors un filtrage important des modes de la cavité principale. Sil’on rajoute par exemple une
deuxiéme sous cavité, on rajoute une restriction de plus sur la résonance des modes optiques, et la
encore, par effet Vernier on peut a nouveau restreindre et filtrer les modes longitudinaux jusqu’a

15. Coupleur fibré classique composé de deux voies aI’entrée et deux voies a la sortie. Ces voies communiquent entre
elles dans un seul sens. L.e. voie 1 a 'entrée => voie 2 et 3 a la sortie, avec un taux de couplage qui peut étre différent
selon la voie de sortie, voie 2 al'entrée => voie 2 et 3 a la sortie, avec un taux de couplage qui peut étre différent selon la
voie de sortie.

16. Généralement on parle d’effet Vernier pour un dispositif utilisé pour les mesures de longueurs ou d’angles. En vis
avis d'une regle graduée, on place un curseur mobile gradué de telle sorte que a graduations du curseur correspondent
a b graduations de la regle fixe.
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I'existence d'un mode unique dans la bande de gain (cf.Fig.4.10b -(iv)) du systéme optique. Evi-
demment, il convient que le nouvel ISL du systeme soit compris dans la bande passante optique
du filtre intra-cavité, qui on le précise, est le premier élément éliminateur !’ de modes optiques
présent dans le systeme optique. Ainsi, le dimensionnement du systéme optique afin que cette
technique fonctionne doit a minima tenir compte de I’égalité et I'inégalité suivante :

ISLeffectif =PPCM(m;ISL; = myISL, = I’I’Z3ISL3 = mylSLy,...) (4.5)

0.5 * BP_Filtre < ISLffectif < 0.5 * BP, Filtre (4.6)

avec respectivement 0.5 * BP_Filtre et 0.5 = BP, Filtre les bornes inférieure et supérieure de la
bande passante optique du filtre. La combinaison de sous-cavités agit finalement comme un filtre
optique de bande passante trés étroite '8 oi1, 4 condition que les Eq.(4.5) Eq.(4.6) soient respec-
tées, seul un mode optique peut résonner de maniére préférentielle par effet Vernier. De ce fait,
comme tout filtre optique, celui-ci a une largeur de bande passante qu'il est possible d’évaluer de
la maniere suivante, selon FENG et collab. [2013, 20164a] :

_ ex® @7
V72.nL '
avec § la perte unidirectionnelle de la cavité résonante passive :
1. (I
5= —1n(—°) (4.8)
2 \h

avec respectivement Iy et [; 'intensité a 'entrée et a la sortie de la sous cavité résonante. Le
ratio Iy \ I) peut étre calculé en utilisant les taux de couplage des coupleurs ainsi que les pertes
par insertion de ces derniers. Selon FENG et collab. [2013, 2016a], le taux de couplage (et donc les
pertes) au sein des différentes sous-cavités, ont une importance de premier plan pour gagner en
stabilité optique. En effet, selon FENG et collab. [2013, 2016a], la bande passante optique imposée
par les sous-cavités — mise en regard de I'ISL de la cavité principale — va influencer la stabilité
optique du systéme. J’illustre ces propos sur la figure suivante :

17. Au sens ot il fixe une limitation physique a la bande de gain et donc aux nombre de modes optiques qui seront
en capacité de raisonner dans le systeme.
18. En théorie un seul mode résonne a I'intérieur du systéme optique aprés I’ajout des sous cavités passives.
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(c) Respect de I'ISL de la cavité principale

FIGURE 4.11 - Illustration du nombre de modes longitudinaux sous la bande passante optique (BP) imposée
par la ou les sous-cavités insérées dans la cavité principale.

Dans la situation en Fig.4.11a, la bande passante imposée par la sous cavité est trop large par
rapport a I'ISL de la cavité principale. Ainsi, on a une possibilité accrue de mode hopping car on
laisserait aux modes optiques I'opportunité de se partager le gain. Dans la situation Fig.4.11b, a
I'inverse, la bande passante est trop étroite et il est alors facile pour le mode longitudinale de sortir
de la bande passante optique imposée par les sous-cavités (notamment si le laser est assujetti a
des perturbations mécaniques ou thermiques). Selon FENG et collab. [2013, 2016a], la situation la
plus favorable est la derniere en Fig.3.53. Dans ce cas, la bande passante optique est juste plus large
que I'ISL de la cavité principale et on respecte alors I'ISL de la cavité principale. Dans ce cas, on
maximiserait alors la possibilité de toujours avoir un mode longitudinal dans la bande passante
optique et on diminuerait la compétition entre les modes '?. Notons que comme il est difficile
d’évaluer avec exactitude les pertes introduites par chacune des sous-cavités — notamment pour
des sous-cavités de type I complexes avec imbrication de une ou plusieurs sous-cavités de type I -
nous avons utilisé des coupleurs a taux variables °°. Cela permet de rechercher, sans connaissance
exacte de la bande passante optique - le régime le plus stable.

Du fait de la non rétroaction active (asservissement en fréquence) >! du systéme ainsi que des
perturbations mécaniques ou thermiques %2, la principale défaillance de ce systéme est le mode
hopping. Selon les précautions prises par rapport a I'architecture du systéme, aux taux de cou-
plages, ou encore les efforts pour réduire les vibrations mécaniques ou les variations en tempéra-

19. Selon FENG et collab. [2013, 2016a], si il y a seulement deux modes longitudinaux dans une bande passante op-
tique, il y en a forcément un des deux qui va prendre le pas sur 'autre a chaque instant; et donc in-fine, on ne constate
pas ou peu de mode hopping.

20. Coupleurs a taux variables 2 x 2 allant de 0 % de transmission a 100 % d’une voie d’entrée a une voie de sortie.
Marque : KS PHOTONICS Inc."

21. On a un exemple de rétroaction active pour ce type de systeme optique dans la référence ZHANG et collab.
[1996],LASER et ABSTRACT [2007].

22. Les perturbations mécaniques peuvent avoir pour origine de nombreux facteurs (ventilateur, driver de diode,
utilisateur etc.) et ont pour conséquences d’entrainer a des périodes souvent lentes (KHz), des modulations du signal et
donc potentiellement des sauts en fréquence. Les variations en température au sein du systéme quant a elles, ont pour
influence majoritaire de faire varier les longueurs de fibres optiques (dilatation ou compression thermique) et par suite
I'ISL des différentes cavités dans le systeme.
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ture - le systeme va présenter des sauts en fréquence ayant des périodes plus ou moins longues.

D’apres |’état de I'art, on constate des sauts de mode qui peuvent se produire sur ’échelle de la
milliseconde al’heure. Les références suivantes, Li et collab. [2015]; LU et collab. [2017]; YEH et col-
lab. [2007]; YIN et collab. [2011],FENG et collab. [2013, 2016a,b] reportent un trés grand nombre
d’architectures différentes ou les objectifs recherchés sont d'une part, le régime mono-fréquence
et larobustesse du systeme au mode hopping (sur plusieurs dizaines de minutes ou heures), mais
également, la finesse du systéme et la largeur de raie des modes optiques (linewidth en anglais).
Selon I'état de I'art, cette technique permet notamment d’obtenir des finesses de 1'ordre de 100
ZHANG et collab. [1996] et des largeurs (linewidth) de modes optiques inférieures au kiloHertz
FENG et collab. [2016a,b]. D'un point de vue de la métrologie optique la finesse et la largeur de raie
sont deux parametres intéressants a optimiser.

Pour conclure sur la présentation de cette technique, je présente ci-dessous deux types de
sous cavités que j'ai utilisé dans ma recherche d'un régime monofréquence stable face au mode
hopping 3.

Sous cavité de type I

La cavité de type I, comme illustré en Fig.4.10b (ii), consiste simplement en une boucle optique
insérée dans la cavité (coupleur 2 x 2 replié sur lui méme). Dans ce cas, l'intervalle spectral libre
du systéeme (ISLggrecti) €st évalué a I'aide de I'équation 4.4. Quant a la largeur du "filtre optique "
(Eq.4.7 et Eq.4.8), elle dépend seulement des pertes introduites par le coupleur unique de la sous-
cavité de type I. Ainsi, avec un seul coupleur dans une boucle (Eq.(4.8)), il est alors difficile de
controler la largeur du filtre optique, et par suite, la robustesse du systeme face au saut de mode
(mode hopping). On peut cumuler des sous cavités de type I pour régler les pertes au sein du
systeme et fixer la largeur du filtre. Cependant, selonFENG et collab. [2013], cette méthode n’est
pas celle qui assure la plus grande stabilité optique au sein du systeme.

Cavité de type I1

Selon FENG et collab. [2013, 2016a,b], il est plus efficace — face au mode hopping et donc a la
compétition du gain entre les modes — d’utiliser des sous cavités de type II. Celles-ci permettent
un réglage plus fin des pertes introduites par la sous-cavité. Nous illustrons ce type de cavité en
Fig.4.12 Ce type de cavité permet d'une part, de régler plus facilement la largeur du filtre optique

Soudure

FIGURE 4.12 — Représentation schématique d'une sous cavité de type II selon FENG et collab. [2013]. OC :
coupleur optique

qu’avec un enchainement de cavité de type I et améliore donc la robustesse du systéme vis a vis
des perturbations extérieurs FENG et collab. [2016a,b] .

4.4.3 Résultats expérimentaux

La réalisation de I'oscillateur monofréquence monolithique fibré a été faite a partir de I'oscil-
lateur multimodes longitudinal présenté en section 4.3. Ma démarche a tout d’abord été de tester

23. Quelque soit le type de sous-cavité utilisée, le principe physique de la sélection modale par effet Vernier reste le
meéme.
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l'effet des sous-cavités de type I sur la sélection modale a I'intérieur de I'oscillateur multimodes.
Pour cela, j’ai testé différentes longueurs de boucles et différents enchainements de sous-cavités
de type L. Puis, avec 'amélioration de ma compréhension du principe de sélection modale ** et
des facteurs de stabilité, j’ai ensuite testé des sous-cavités du type : cavité de type II, cavité de type
IT avec intégration d'une cavité de type I a l'intérieur et a 'extérieur de cette derniére, cavité de
type Interférometre de Mach-Zehnder (MZI) L1 et collab. [2015]. Les principaux outils de caracté-
risation que j’ai utilisé pour discriminer le caractére monomode longitudinal de ces réalisations
sont:

— Analyseur de spectre optique type OSA : 30 picometre de résolution;

— Analyseur Radio Fréquence : bande passante allant de 9 kHz a 3GHz avec 10 Hz de résolu-
tion;

— Oscilloscope 4 voies (temps réel) , 8,0 GHz de bande passante électronique;

— Interférometre de Fabry-Perot avec 1.5 GHz d’ISL , finesse supérieure a 200, résolution 7,5
MHz.

Préliminaire aux dimensionnements

Afin d’atteindre un régime monomode longitudinal, nous avons vu qu’il convient de respec-
ter les conditions fixées par les équations (4.5) et (4.6). De ce fait, j’évalue tout d’abord la bande
passante du filtre optique intra-cavité (qui fixe la largeur spectrale du gain avec le rétrécissement
spectral par le gain) , ainsi que la longueur de la cavité principale.

— FWHM bande passante optique = 150 pm — 42 GHz a 1030 nm;
— ISLcavité principale = 20MHz ce qui correspond a une longueur de — 10,20 metres;

— En théorie, on a 2100 modes longitudinaux qui se partagent le gain a l'intérieur de I'oscilla-
teur laser.

Ainsi, pour respecter la condition (4.5), il faudra a minima que I'ISL effectif entre la cavité prin-
cipale et les sous-cavités soit plus grand que 41 GHz. Cela assure alors la résonance d'un seul mode
longitudinal (de maniere préférentielle 25) au sein de la cavité laser. Pour la bonne compréhension
des résultats présentés ci-dessous, notons que dans le calcul de I'ISL effectif, il faudra prendre en
compte un nouvel ISL pour la cavité principale. En effet, le fait d’insérer les sous-cavités, rajoute
de la fibre optique dans le systeme global et modifie I'lSLcayité principale- A C€ Propos, j’ai également
raccourci puis rallongé, et cetera, la cavité principale d’origine (section 4.3). Ainsi, la longueur
annoncée pour la cavité principale — notamment dans nos calculs de dimensionnements — sera
parfois différente que celle évoquée plus haut. De plus, les calculs des ISL effectifs ne sont "qu’in-
dicatifs" pour nos dimensionnements. Je donne les exemples suivants pour illustrer mes propos :

— Exemple 1 : On considere deux ISL, 20 MHz pour la cavité principale et 85 MHz pour une
sous cavité de type I — ppcm (ISL effectif) = 0,34 GHz;

— Exemple 2 : On considere, 20,5 MHz pour la cavité principale (variation de longueur de 25
cm) et 85 MHz pour une sous cavité de type I — ppcm (ISL effectif) = 3,48 GHz;

— Exemple 3: On considere , 20,53 MHz pour la cavité principale (variation de longueur < a 1
cm par rapport a 'exemple 2) et 85 MHz pour une sous cavité de type I — ppcm (ISL effectif)
=175 GHz.

24. 1l convient de préciser qu’au laboratoire CELIA ce principe de sélection modale était inconnu. Ainsi, il a fallu de
nombreuses expérimentations pour améliorer ma compréhension sur cette technique. J’ai également contacté Ting
FENG du "Photonics Information Innovation Center, Hebei University, Baoding 071002, China". C’est une personne
experte sur cette technique et m'a fourni de nombreux articles probants sur ce sujet.

25. Nous utilisons le mot "préférentiel” car I'expérience a montré que méme si I'ISL effectif ne respecte pas tout a
fait la condition (4.5) mais est quand méme de 'ordre de plusieurs GHz, par effet Vernier, le gain va préférentiellement
sur un mode optique et on atteint un régime mono-fréquence. Cependant, le respect strict des conditions (4.5) et (4.6)
apporte de la stabilité au systeme optique final et permet de lutter efficacement contre le saut de mode (mode hopping).
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Ainsi, a I'instar de I'utilisation des coupleurs a taux variables, j'introduis dans la cavité prin-
cipale ainsi qu’au sein des sous-cavités, des lignes a retard optique fibrées. Celles-ci permettent
de faire varier la longueur des cavités de plus ou moins 15 cm. Je suppose alors qu’en jouant sur
le retard optique on peut régler finement l'intervalle spectrale libre effectif (ISLegectif) de 'oscilla-
teur monofréquence. L'outil d’analyse qui permet d’observer les variations de I'intervalle spectrale
libre (ISL) de facon expérimentale est 'analyseur radio fréquence (RF). Cet outil ne détecte pas
directement les modes optiques (a I'inverse de I'interférometre de Fabry-Pérot® par exemple),
cependant, il permet d’observer leur signature fréquentielle par leurs battements. Et par suite, de
discriminer les ISL des différentes cavités (a conditions que les ISL que 'on désire observer soient
dans la bande passante de 'analyseur RF ([9 kHz - 3GHz])

Test avec des sous-cavités de type I

Ci-dessous (Fig.4.13) je rapporte tout d’abord la trace radio fréquence de la cavité principale
(raccourcie). On observe sur cette premiére image un nombre important de pics. Les pics observés
peuvent étre associés aux battements entre les modes optiques qui résonnent au sein de la cavité.
On mesure un intervalle spectral libre (ISL) égal a 49,2 MHz.

RIGOL 1 Amplitude
Status Rl -30.40 dBm ML 10 B
Auto Scale
Reference Level
.30.40 dBm Ref Level
30,40 dBen

Input Att.

Scale/Div

Scale Type

lu

" Conter Freq 15000 6z
REW 1.0000 MKz VBW 10000 MHz

FIGURE 4.13 - Spectre RF de la cavité principale sans sous-cavité. L'ISL est de 49,2 MHz. (< a L=4,10
m). Les pics observés sur la trace radio fréquence sont associés aux battements entre les modes optiques
qui résonnent au sein de la cavité laser. Axe des ordonnées : amplitude (dBm). Axe des abscisses : fréquence
(GHz).

J'introduis ensuite une seule cavité de type I en faisant varier la longueur de la boucle. Le cou-
pleur utilisé est un coupleur 50\50 (OC; = 50\50, i.e. 50 % du signal qui résonne dans la boucle).
Notons que pour faire varier la longueur de boucle, on raccourcit successivement la longueur des
voies fibrées du coupleur et on les soude?’ ensuite entre elles. Ces tests sont donc destructifs (a
I'image du "Cut-back") et ont donc nécessité I'utilisation de trés nombreux coupleurs.

On observe sur les différentes images, en Fig.4.14, des intervalles en fréquence caractéristiques
des ISL mis en jeu dans les systemes optiques réalisés. On constate également que ces intervalles
se distinguent de plus en plus au fur et a mesure que I'on diminue la taille de la boucle (i.e. que
I'on augmente le rapport en longueur entre la sous-cavité et la cavité principale) :

— Fig.4.14a : ISLoc1 = 85 MHz pour L=2,40 m;
— Fig.4.14b : ISLoc; = 196 MHz pour L=1m;
— Fig.4.14c: ISLoc1 = 336 MHz pour L =60 cm.

26. Linterférometre n’'est pas utilisé comme un outil de dimensionnement mais plutdt de vérification du régime
monofréquence. En effet, la lecture des modes et de I'ISL a I'interférometre de Fabry-Pérot est trop difficile si le systéme
admet encore un trop grand nombre de modes.

27. La soudeuse utilisée est le modele de Fujikura.
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