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Caracterisation des propriétés non linéaires des matériaux ?
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» Utilisation de plus en plus courante de
lasers impulsionnels délivrant de fortes
puissances cr étes.

e |l devient nécessaire de compléter les

tables des caractéristiques des matériaux
par I’indice non linéaire.

» Contro6le de la propagation des faisceaux.

 Eviter I’endommagement des optiques.



Caractérisation des propriétés non linéaires des matériaux ?
(« Chasse au n, »)

Batiment de la chambre du Laser Méga Joule (LM J)




Caracterisation des propriétés non linéaires des matériaux ?
(« Chasseau n, »)

Matériaux des composants optiques d 'une chaine laser de forte puissance:

 Silicefondue
* Verre phosphate dopé au Néodyme
* Cristaux deKDP

Variation de 10% sur I’'indice non linéaire de silice fondue

L

Variation de 10% sur |’ énergie déposée sur lacible.

» Choix dela silice fondue pour le LM J (meilleur compromis prix, qualité optique)
» Alimentation du code de calculs MIRO (propagation de |I’impulsion lumineuse dans la chaine)
« Controle qualité des différents composants de la chaine.



Caracterisation des propriétés non linéaires des matériaux ?
(Utilisation du n,)

» Optodectronique (composants éectroniques ultra rapides)
Commutation tout optique

Capteursen optiqueintégre

» Oscillateurslasers: caractérisation des optiques (milieu amplificateur)



Nécessité de développer une instrumentation capable
de mesurer I'indice non linéaire d’ un matériau de
maniere précise et absolue.

v
Métrologie de la non linéarité
Précision
Sensibilité



Plan

| - Comment mesurer I'indice non linéaired’un matériau ?

1. L’interaction laser matiére.

2. Régimes de propagation.

3. Effet de la susceptibilité non linéaire sur les observables d’une impulsion
lumineuse.

4. Introduction de |’ expérience pompe sonde colinéaire.

Il - L’ expérience pompe sonde colinéaire.
1. Schéma expérimental.
2. Analyse théorique du signal, mesure différentielle en tempsréel.
3. Acquisition du signal et traitement du signal.

|11 - Résultats expérimentaux.

1. Etude de la susceptibilité non linéaire dela silice fondue.

2. Mesures de verres composés de niobium et de titane. Dépendance de la non
linéarité en fonction dela structuredu verre.

3. Mesures de verres composes de tellure. Dépendance de la non linéarité en
fonction de la configuration électronique des ionsintroduits.

4. M esur es de chalcogénures.



|
Comment mesurer |’ indice non
linéaired ’'un matériau ?



L’ interaction laser matiere

I:)Iinéaire(r 1t) = gOJ. J-R(l) (rl’tl)E(r - rl’t _tl)dtldrl
R3 J-o

P3 (r,t)= £0J'J'R(3) (ry,r,, 1ot b L)E[ =1 t—t)E(r —r,, t —t,)E(r —r,,t—t,)d% d’

» Approximation delalocalité spatiale
» Uniguement processus électroniques — réponse instantanée

PS (r,t) = E(r,t)E(r,t)E(r,1)

Ondes planes n=ng+n,l

En fréquence: )((3) (a))



L’ interaction laser matiere

n=ng+ Nyl

Equation de propagation de |I’amplitude complexe du champ :

B2 ; ] ot

. HOA(r,t) | Odk [ 0A(r,t) H
ALA(Y) 2|k(a)o)H - +@dw%b x [

, . o0A(r,t’ ,
0 8,AEY) - 2k@) L = g, (1)

Equation sans solution analytique — nécessité de se placer dans des conditions ou les effets
non linéaires sont faibles: régime de perturbation.



Conditions de propagation pour de faibles effets (SPM)

Automodulation de phase:

Champ électrique

m/\/\

ﬁ

g

Glissement des fréquencesdans| 'impulsion.

Condition de propagation :

Dérivée de la phase: fréguenceinstantanée

Lespectredel "impulsion I (w). A x®

\

Tenps

J\‘ Spectreinchange



Conditions de propagation pour de faibles effets (SPM)

» Borne supérieure de la puissance créte:

Cour bes correspondant a un déphasage non linéairede 1 rad
(longueur d’automodulation de phase)

Puissance cr éte (GW/cm?) Puissance cr éte (GW/cm?)
100, 31
ol 2.5

Pas de solution de of Pas de solution de
60 perturbation W,=30um . perturbation
200

o5 Solution de /

perturbation

ool Solution de
perturbation

1 2 3 4 5 6 7 1 2 3 4 5 6 7
Epaisseur de silice (mm) Epaisseur detellure (mm)

» Borne inférieuredela puissance créte: rapport signal sur bruit.
Echantillon de silice de 5mm : Echantillon detellurede Imm:

0,5 GW/cm2 < P, < 18 GW/cm? 0,1 GW/em2 < P, < 1,7 GW/cm?



Conditions de propagation pour de faibles effets
(Autofocalisation)

Autofocalisation

Echantillon de silicede 5mm :
P. <18 GW/cm?

Variation delataille du col du faisceau

Echantillon detellurede 1 mm : inférieurea 3 - 4% (pour wy =30 pm)

P.< 1,7 GW/cm?2

* Milieu fin
e Puissance crételimitée



Conditions d’ expérience

Caractéristiques du faisceau laser :

» Largeur temporelle: 150 fs
 Puissance moyenne : 500 mW

» Taux derépétition : 80 MHz

 Col defaisceau : 30 um

* Puissance créte: 34,5 kW

* Puissance cr étefocalisee : 2,5 GW/cm?
* Energiepar impulsion : 5nJ

» Longueursd 'ondes: 400nm - 450nm; 700nm - 950nm; 1,25um - 1,55um

Caractéristiquesdel 'échantillon :

* Non absorbant a lalongueur d’onde du laser

* Polissage qualité optique

 Epaisseur permettant derester dansles conditionsd’un milieu fin :
~5 mm pour les échantillons faiblement non linéaires
~1 mm pour les échantillonsfortement non linéaires.

» Aucune dépolarisation



Effet de la susceptibilité non linéaire sur les observables
temporelles d’ une impulsion lumineuse.

» Observation du processus non linéaire en temps : expérience de caractérisation d’une
impulsions.

| ntégration sur | ’espace

1 (t) | (t
R A( )
>
t x®) t
o (t) o(t)
A A
> >




Effet de la susceptibilité non linéaire sur les observables
spatiales d "une impulsion lumineuse.

» Observation spatiale du processusnon linéaire (expérience Z-scan) :
A

Création d’unelentille Kerr sur lequd le
faisceau va se diffracter

v
M odification du rayon de courbure du champ — modification de la phase spatiale du champ.

1

o L(Z) ®
- pam

Z-scan

7 > Intégration
z sur letemps:



Z - scan avec un faisceau elliptique: création d 'unelentille Kerr astigmate

Point focal def Point focal def,

\

S

Faisceau €lliptique : changement du rapport pic - vallée dansle signal Z-scan.

Connaissance parfaite : - Sensibilité au pointé
- répartition spatiale del’intensité. - Sensibilité a la qualité optique de I’ échantillon
- phase spatiale de | 'onde. - Sengibilité aux effets thermiques

» Observation du processusnon linéaire sur la variable énergie : expérience pompe sonde
- Intégration en temps
- Intégration en espace



Technigue pompe sonde colinéaire

o)

Zone
d’inter action Ey0) Faisceau
/ \ T sonde
Faisceau
’I' pompe
> ~
1 Ep(t)
Expérience non dégéneérée:
interférometre de Sagnac
1(T)
A
™ Expérience dégenéree : intensité du sonde en fonction
du retard entrelesimpulsions pompe et sonde.
>




Variation de I’ intensité du sonde en fonction du retard pompe
sonde : franges non linéaires

| ntensité du sonde

Champ pompe
a

Champ sonde

Frangesnon linéairesa 2w,

 Variation moyenne del’intensité du sonde : absor ption
non linéaire
Couplage pompe sonde::

\ e Variationsrapidesdel’intensité du sonde, interférences
non linéaires: réfraction non linéaire



||
Expérience pompe sonde
colinéaire



Schéma expérimental
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Analyse théorique du signal

2
oAl )-2a) P 236 o ([ rt) + Alr (06
()
X _(a I'B) Résolution par perturbation :
Photodiode signal (un photon) Au premier ordre:

/-\/' S, = f(l p(r,t),/\,no,e)[Z,Bh/az+,82sin(Za)or—qp)J

~

P,, : Puissance moyenne A :longueur d'onde
T : taux derépétition e: epaisseur del’ échantillon
| p(l’,t) B W, : taille du col du faisceau Ny : indicelinéaire de |’ échantillon
_ To: largeur temporelle T retard optique



Etude sur lesnon linéarités des photodiodes deux photons (utilisées pour | "autoccor élation)

Photodiode deux photons (GaAsP) /-l/l) S, .
Ny
Photodiode un photon (Si) /L' S,

0 : angledela polarisation d ’entrée

Constante de calibration du faisceau / axes du cristal

% =Sy =k £(1(r,1). 4,1y, €)fa+30+ (a~3b)cos(46)

Fluctuations des car actéristiques du
laser prisesen compte demaniere
identique dans les deux signaux

M esures
différentielles

Signal de mesure

(échantillon fin): =T (' p(r,t),/‘,”o,e){zﬁﬂ/az + B7 sin(2w,7 —CD)J




RDT-Dpen Layers C Example - ACQO
LConfigure ~ Start!
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Fast Fourier Transform

Signal in time
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Power deviation :
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Deviation offset :
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205.73fs [2.78V)
0.01

497 ¥

1.44 m¥

Real X3 :
Error on real X3 :
N2 [approx] :

Imag X3 :
Error on imag X3 :

3.049837e-021 m*fy¥*
1.430301e-023 m3¥* [0.468976 ofo]
4.657353e-019 m*fw

2.211380e-023 m*fy¥*
9.192623e-024 m*vy* [41.569629 ofo]

E | 7 11 14 18 22 25 29 33 Frequency [Hz]
Milliseconds Continuous [*10000]: 13.109589 ofo
Input Buffers done: 267 1st harmonic [F10000]: 238.616709 ofo .f=11230 Hz,df=1221 Hz
Input Buffers Size: 9216 2nd harmonic [*10000]: 544.001907 ojo .f=21973 Hz.df=-1221 Hz
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6a1 Freqg Time Inegality : 0.441
n A n 1 A n n q q A N n |1 n A Average power ! 301.31 mwW
341 n b Ly : Cha b o b, Laser shape : Gaussian
Average temporal width : 123.551s
ol EILEARERR TR TR A SRR UL | Wavetengen 52000
Beam Waist: 23.18 um
WP | semie:
p-341 Thickness : 3.66 mm
L U u ]‘ V V Linear index : 1.92
Continum measure : 0.001311 ofo
2w Measure : 0.054400 oo
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Résultats expérimentaux



Etude dela silice fondue



Mesures del’indice non linéaire d’ échantillons de silice

fondue a 800 nm et 400 nm.
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—®— Mesures a 800nm
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Spectres d' absorption des echantillons de silice fondue dans
le proche UV
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Indice non linéaire de la silice fondue en fonction de la

densité du verre.

2,208 —

2,206 — _
mg o
\\@ 2204 - ;();L)H
Q QO — ]
7 Ole— Q@HO| O
3 — 0T
A 2,202 - L

2,200 —
I ! I ! I ! I ! I ! I ! I
2,4 2,6 2,8 3,0 3,2 3,4 3,6

Indice non linéaire de réfraction (*10°°m2/W)



Dispersion de |’indice non linéaire
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Ajustement avec un modele perturbatif : cf. R. Adair et al. Opt. Mat. 1, 185-194 (1992)



Mesure de I’ indice non linéaire dans une préforme de fibre optique.

(3) et (3)bis
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Matériaux fortement non linéaires

Différentstypes de matériaux :

» Ordonneés

» Amor phes

* Organiques (forte non linéarité, r ésistance au flux ?)

* [nor ganiques (non linéarité modeste, hauter ésistance au flux)

 VVerres composes de nanoparticules métalliques (forte non linéarité, r ésistance au flux)



Etude des verres :

LaMgBsO
n% Ti10,, Nb,Oc

|CMCB (Bordeaux)

Relation x® - structure



Evolution du x® dans les verres LMBO en fonction de la
concentration de niobium

| ! |
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~ 100L B
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Evolution du x® dans les verres LMBO en fonction de la

x? (10 m*V?)
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©  Sodium borophosphate
= 0.20Na,0-0.30TiO,-0.5Si0,

o
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5 10 15

C.. (107 ion/cm®)



Lien entre la non linéarité et |a structure du verre

. Siteoctaédrique TiO,

Ajout d’'ions titane: accroissement dela non
linéarité

Auddade7.103ion/cm3:

» écartement des couchesdeLMBO

» changement de structuredu verre

* accroissement delanon linéarité plus
importante, rupture de pente.



Evolution du x® dans les verres LMBO en fonction de la densité

20 4

=  Verre LMBO-(10, 20, 30, 40 %)TiO,
o Verre LMBO-(10, 20, 30, 40 %) Nb,O,

18-
16 -
14 —
12

| Matrice LMBO
10 -

x (10 m2/\v2)

Densité (g/cm®)



Etude des verres de tellure
|ICMCB (Bordeaux), SPCTS (Limoges), LPMC (Montpellier)

Relation x(® - configuration éectronique



Evolution du X en fonction de la configuration éectronique
danslesverres detellure

ns? d° 516 dlo

700

600

500

400

300

200

100

Susceptibilité non linéaire (* 10" m2/\V?2)




Configuration électronique ns* Configuration éectronique d°

Orbitales,p Orbitaled
del "oxygene desTi, Nb, W

|

Déocalisation des électrons de I’ oxygene les
rendant fortement hyperpolarisables

Pair e électronique isolée fortement
hyper polarisable

Configuration électronique d1°

Déformations des nuages éectroniques



Etude de verres de chalcogénures
Collaboration CREOL

31 Asy S5 Sey

Se




X(3) / X(a)(SiOZ)

X 1x?(si0)

100
90 -
80 -
704
60 -
50
40
304
204

10

Evolution du x® suivant les trois axes du diagramme ternaire.
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T
11rond

Echantillon

T
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I
11square

70

60
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40
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20

* Modification de la structure
du verreau coursdu temps.

e Sous-estimation de la
susceptibilité non linéaire.
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Echantillon



Fuite de la pompe (V)

1,0 -
09-
0,8
0.7
0,6-
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0,4
03

0,2 1

Puissance de la pompe a 70 mW \‘\ \/ \A
T T T I 1 ////|

0,1

0,0

Changement de structure des verres au cours du temps.

Puissance de la pompe a 200 mwW

Ces echantillons changent de structure au
coursdel ’éclairement.
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Conclusion

* Mesuredel 'indice non linéaire avec intégration en temps et en espace

- permet de s’ affranchir des problémes spatiaux que |’on peut rencontrer en Z - scan.

* Mesure différentielle en tempsréd

- permet detenir compte desfluctuations detous les parametresdu laser.

L "indice non linéaire de la silice fondue n ’est pas une constante : variation de 30% entre
les différents echantillons mesur és.

o Corrélations entre les structures géométriques et électroniques des verres composes
d’ionslourdset leursnon linéarités.



Perspectives
e Transposer la technique pompe sonde colinéaire a la longueur d ’onde du YAG et a ses

har moniques.

» Application de la technique pompe sonde colinéaire a des mesures en réflexion : étude des
interfaces.

» Cartographie volumique de la non linéarité (objectif de microscope) : étude de verres
composés de billes, non localité spatiale, champ d’ écrantage, ...

 Pour suivre des mesures en configur ation non dégénér ée, inter férometr e de Sagnac.



e champ éectrique impulsionnel

L 'intensité | (t). A L a phase temporelle du champ ¢(t). \/

L espectredel "impulsion I (w). J\‘ L a phase spectrale du champ ¢ (w).
N

L ’intensité spatiale du faisceau I (r). L a phase spatiale ¢(r).

La polarisation du champ éectrique. \\
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Traitement du signal

. TF sur la partie centrale du signa
MWV\WU /V\Nw (seulement 512 points)
\ /\ \ . Afin d eviter des erreurs (dues a la
W TF discrete) sur |'amplitude des pics :
\/ utilisation de fenéire de pondération a
FFT 512 points “toit plat”.
_ | . Ce filtre numérique est a réponse
Filtrage numerique impulsionnelle courte (quelques points).
)7
Zakd(f -k) , a, =a,
K==
U=4 , a =-0.934516 , a, =-0.179644
8 =1

, a,=0.597986 , a, =0.015458




Expérience pompe sonde colinéaire en réflexion

L ame demi- Cube séparateur

onde polarisant
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Fast Fourier Transform
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