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Introduction

CONTEXTE ET PROBLEMATIQUE

Le domaine des lasers est arrivé aujourd’hui a une grande maturité. Les
techniques de pompage par diodes lasers des lasers a solide et a fibres sont
connues et de mieux en mieux maitrisées. En revanche, il existe encore des
limitations ou des verrous qui limitent les performances des sources, notamment
aux puissances et/ou aux énergies élevées :

— Effets thermiques dans les lasers a état solide : dégradation de la qualité
spatiale du faisceau laser (diminution de la luminance, réduction de la
portée des instruments)

— Effets non-linéaires parasites (notamment si la source est fine
spectralement) et problemes de tenue au flux dans les fibres lasers
monomodes

L'optimisation des résonateurs (cavité a grand mode avec correction de la
biréfringence par exemple) ou l'utilisation de fibre quasi-monomode - fibres Large
Mode Area (LMA) - permettent d’améliorer les performances des sources.
Néanmoins les limites de ces techniques sont déja perceptibles. Les besoins dans
les domaines des sources pour l'‘optronique, I'aéronautique et le spatial
réclament des solutions innovantes dans lesquelles la conception conventionnelle
des sources doit étre remise en cause. Ces nouvelles solutions doivent permettre
un controle précis de la phase.

Pour s’affranchir de composants adaptatifs qui nécessitent un pilotage
externe, il y a un grand intérét a concevoir de nouveaux types de sources laser
exploitant des effets non-linéaires pour corriger de fagcon dynamique les
aberrations de phase du milieu laser ou de convertir un faisceau multimode en un
faisceau monomode limité par diffraction. Dans ce deuxieme cas, on réalise une
fonction de nettoyage de faisceau autrement appelée « beam clean-up ». La
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diffusion Brillouin stimulée exploitée dans une fibre a gradient d’indice est un
exemple d’effets non-linéaires permettant de réaliser cette fonction [Lombard
2006, Steinhausser 2007]. Le mélange a deux ondes dans un cristal photoréfractif
le permet aussi via un hologramme d’indice déphasé par rapport a la figure
d’interférence [Lombard 2006].

Le mélange d’onde dans les absorbants saturables ou les milieux amplificateurs
saturables a aussi été mis en oeuvre [lan Mc Michael 1994, Brignon 1996, Soan
1992, Sillard 1998]. Ces derniers sont particulierement intéressants en raison d’un
effet d’amplification subi par toutes les ondes interagissant dans le milieu a gain
contrairement aux absorbants saturables. Le milieu laser lui-méme est alors
utilisé en tant que milieu non linéaire. Cela permet d’envisager des cavités dites
« auto-organisées », dans lesquelles le faisceau laser imprime lui-méme un miroir
dynamique dans un milieu non-linéaire. Ce miroir non-linéaire est par essence
adapté a la phase de I'onde qui oscille et constitue un hologramme permettant
une correction automatique des aberrations de la cavité par conjugaison de
phase et un controle spectral de I’émission laser.

Le mélange d’onde dans les milieux lasers présente de nombreux avantages. Le
milieu non-linéaire étant identique a celui utilisé pour la génération et
I"amplification des faisceaux, le matériau possede automatiquement toutes les
caractéristiques spectrales requises. Tous les matériaux lasers peuvent étre a
priori utilisés comme milieux non-linéaires. Théoriquement, ce mécanisme peut
fonctionner quel que soit le régime temporel (régime continu ou impulsionnel).
On dispose finalement d’un grand choix de matériaux lasers solides, compacts,
fiables, faciles a manipuler et de grande durée de vie.

Ces mémes matériaux peuvent étre utilisés pour réaliser la mise en phase
d’une série de lasers a fibre. Le milieu non-linéaire n’est alors plus intégré a
I"oscillateur et ce sont N sources laser monomodes qui sont mélangées au sein du
milieu laser pour ne former plus qu’un seul faisceau laser monomode. On parle
alors de combinaison de faisceaux.

Notons qu’il existe d’autres méthodes pour réaliser de la combinaison de
faisceaux [Desfarges-Berthelemot 2006]. Il est en effet possible d’agir de maniere
active sur la phase des N fibres laser monomode [Demoustier 2008, Bennai 2007].
Cela suppose de mesurer les pistons de phase des N sources et de réaliser une
contre-réaction électronique vers une matrice de modulateurs de phase pour
mettre en phase les N faisceaux lasers. Cette technique permet de réaliser de la
déflexion de faisceau non mécanique mais elle présente des inconvénients
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comme la complexité du systéme ou la présence de lobes secondaires en champs
lointain. D’autres méthodes comme ['utilisation d’une unique cavité a bras
multiples peuvent étre envisagées [Corcoran 2009, Lucas-Leclin 2008]. La cavité
contient alors N miroirs de fond de cavité, N milieux amplificateurs, un combineur
de faisceaux et un miroir de sortie. Cette architecture est compatible avec
I"utilisation de fortes puissances mais elle créé a nouveau des lobes secondaires
pouvant contenir une large part de la puissance totale. Une autre voie consiste a
combiner des faisceaux par interférométrie. La configuration la plus simple
consiste alors a connecter chacune des deux voies par un coupleur fibré 50 :50 ou
est réalisée la somme cohérente des champs. Une des voies de sortie du coupleur
contient un miroir de sortie et I'autre voie est clivée en angle. On peut alors
imaginer de coupler deux par deux N faisceaux laser puis N/2 faisceaux etc...
jusqu’a n’obtenir plus qu’un seul faisceau en sortie de fibre. On obtient alors un
faisceau de forte puissance et de bonne qualité spatiale. Cependant comme Ia
puissance totale est réunie au bout d’une fibre monomode cette architecture
limite une montée en puissance. Les fibres a coeurs multiples permettent de
répartir la puissance du laser sur chacun des cceurs. Elles sont donc intéressantes
pour réaliser une montée en puissance des procédés de combinaison.
Récemment 49 faisceaux provenant d’une fibre multi-cceurs ont été mis en phase
[Lhermite 2010].

Reference beam

Phase
diagnoslic

Master oscillator

control

Ampﬁﬁers

Figure 0.1 : Dispositif permettant de mettre en phase N sources lasers via une boucle de
rétroaction électronique [Desfarges-Berthelemot 2006]

La non-linéarité qui peut étre mise a profit dans le milieu laser est la saturation
du gain. Lorsque deux ondes interférent dans un milieu laser, le gain est modulé
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en opposition de phase avec la figure d’interférence créant ainsi un réseau
d’inversion de population (voir figure ci-aprés). Le mélange a deux ondes
dégénéré dans un cristal de Nd:YAG a déja été mis en ceuvre [Brignon 1993]. Il
était montré qu’un faisceau de faible intensité était atténué en présence d’'un
faisceau de forte intensité parce que les deux ondes en interaction se
diffractaient sur un réseau de gain. |l a été montré plus tard qu’en présence d’'un
réseau d’indice de réfraction additionnel, un transfert d’énergie était possible en
utilisant la technique du réseau d’illumination mobile [Antipov 1998]. Ce réseau
d’illumination mobile permet en effet le déphasage entre réseau de population et
réseau d’illumination nécessaire au transfert d’énergie d’un faisceau vers l'autre.
D’un co6té, les variations d’indice de réfraction proviennent d’une contribution
résonante qui est associée a une transition de gain. Cette contribution est nulle
au maximum de gain. D’un autre c6té, une contribution non-résonante participe
aussi a la variation d’indice de réfraction athermique.

Pumping

A

A / Laser medium
2 |

L

——-0000-0——-00000-0—0-0000-0—— Laser emitting

Interferences

Population

grating

Lower level of Laser

S M e e L.
transition

Figure 0.2 : Schéma de principe de l'inscription d’un réseau de population

De fait, I'observation et |'utilisation de ces variations d’indice de réfraction
athermique non résonantes dans les matériaux lasers fortement pompés
suscitent I'intérét de plusieurs groupes de recherche dans le monde.

C’est tout d’abord un sujet de recherche fondamental. Il a été montré en effet
gue ces variations d’indice de réfraction dépendaient a la fois de la nature des
ions actifs et de leur matrice hote. Une étude expérimentale et théorique tres
poussée a été ainsi réalisée dans le cas du systéme laser bien connu Nd :YAG
[Margerie 2006]. Les résultats montrent que les effets observés suite a un fort
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pompage optique peuvent étre attribués a une variation de polarisabilité des ions
(ions Nd** dans le cas du Nd :YAG) résultant de 'existence de bandes d’absorption
UV trés intenses (voir Figure ci-aprés), et que ces bandes correspondent en
majeure partie a des transitions optiques interconfigurationnelles de type 4f->5d
(donc permises a I'approximation dipolaire électrique) de forces d’oscillateur d’au
moins 3 ordres de grandeur supérieurs aux transitions optiques habituelles
(transition laser comprise) entre les niveaux d’énergie des ions concernés
(transitions 4f—>4f dites dipolaires électriques « forcées »).

Il était mentionné, cependant, que d’autres bandes d’absorption associées
cette fois a un mécanisme de transfert de charge ligand vers métal (LMCT)
pouvaient aussi contribuer aux effets observés. Les bandes d’absorption UV
correspondantes sont en effet elles-aussi treés intenses, car permises a
I’approximation dipolaire électrique, et peuvent induire des variations d’indices
de réfraction résultant de variations de polarisabilité des ions actifs lorsqu’on les
porte dans leurs états excités [Moncorgé 2008]. Les effets résultant de ces
bandes de transfert de charge seraient prépondérants dans le cas des matériaux
dopés par des ions du groupe du fer tels que Iion Cr*" et dans les matériaux
dopés par I'ion Yb*, I'ion laser quasi-3 niveaux dont il est beaucoup question
aujourd’hui pour les chaines laser futures de tres fortes intensités. Ce type de
transition de transfert de charge a été invoqué par exemple pour expliquer le
fonctionnement laser nanoseconde auto-déclenché du Cr :LiSAF [Passilly 2004],
un systeme bien connu par ailleurs pour avoir fonctionné en régime
femtoseconde dans une configuration a la fois extrémement compacte et
efficace.

En définitive, qu’il s’agisse de transitions optiques interconfigurationnelles ou
de transfert de charge, une étude approfondie est nécessaire a la fois pour se
donner les moyens de distinguer entre les différentes contributions, et pour en
déterminer I'impact positif ou négatif, en fonction des ions laser et des matériaux
hotes, pour des applications telles que le fonctionnement laser de trés forte
puissance ou la « combinaison cohérente » des faisceaux laser.

Ainsi, outre Thales Research and Technology (TRT) a Palaiseau et I'équipe
Matériaux et Instrumentation Laser (MIL) du laboratoire CIMAP a Caen, les
aspects fondamentaux et applicatifs des variations d’indice d’origine purement
électronique dans les milieux lasers intéressent aussi des chercheurs de I'Institute
of Applied Physics de Nizhny-Novgorod en Russie (groupe du Dr. O. Antipov), du
Stepanov Institute of Physics de Minsk en Biélorussie (groupe du Prof. E. lvakin),
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de l'Instituto de Fisica de Sao-Carlos au Brésil (groupe du Prof. T. Catunda) et de
la faculté polytechnique de Mons en Belgique (groupe du Dr. A. Fotiadi).
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Figure 0.3 : Schéma des niveaux d’énergie impliqués dans I'effet de variation d’indice
d’origine électronique.

Ce travail de these a été réalisé plus particulierement en collaboration avec le
Stepanov Institute et I'lAP.

Le Stepanov Institute of Physics de Minsk étudie des signaux de diffractométrie
transitoire observés a I'aide d’un laser He-Ne lorsque le matériau est éclairé par
deux faisceaux qui interferent dans un matériau laser et qui sont accordés sur
une raie d’absorption du matériau. Cette technique donne des informations sur
I'amplitude et la dynamique des variations d’indice de réfraction d’origine
électronique et thermique. Elle est également utilisée pour I'étude des niveaux
d’impuretés dans les solides tels que le diamant.

L'Institute of Applied Physics travaille non seulement sur des mesures de
variation d’indice via une technique interférométrique de type pompe-sonde,
mais il étudie surtout I'utilisation du mélange d’ondes obtenus a partir de ces
variations d’indice pour des fonctionnements laser dits « auto-organisés ».
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Ces techniques ont été montées toutes les deux a Caen car elles s’averent en
effet trés intéressantes mais aussi tres complémentaires (dans le cas des ions
Nd*" en particulier) pour effectuer des mesures fiables et pour discriminer les
contributions thermiques et électroniques dans les signaux observés. En effet, au
début de cette these, les variations d’indice de réfraction dans les matériaux
lasers dopés Nd>* ou Yb** étaient encore peu étudiées [Powell 1990, Antipov
2003, Antipov 2006, Catunda 2007, Fotiadi 2008].

Notre premier objectif est donc de discriminer la contribution électronique de
la contribution thermique a la variation d’indice dans un systéme laser 3 niveaux
et dans un systéme 4 niveaux, puis d’en extraire les valeurs de variation de
polarisabilité non-résonante pour les ions Yb*>* et Nd** dans les principaux cristaux
et verres lasers.

Notre deuxieme objectif est de comprendre |'origine de ces variations de
polarisabilité et d’évaluer les valeurs de variation de polarisabilité a d’autres
longueurs d’onde que la longueur d’onde sonde utilisée dans nos expériences.

Un troisieme objectif est d’analyser d’un point de vue théorique et
expérimental les interactions non-linéaires basées sur le mélange a deux ondes
non-dégénéré en présence de variations d’indice de réfraction athermiques dans
le milieu laser. Cette étude devrait en effet ouvrir la voie vers des applications
telles que la combinaison de faisceau et I'interférométrie auto-adaptative.

L’objectif final est de sélectionner le matériau pour lequel I'effet de variation
d’indice d’origine électronique est le plus important pour réaliser ces
applications.

ORGANISATION DU MEMOIRE

Dans le Chapitre 1 de ce mémoire, une étude fine des variations d’indice dans
les matériaux lasers est réalisée. Nous montrons comment extraire de maniere
fiable la partie électronique de la variation d’indice mesurée aprés une impulsion
de pompage optique. Nous en déduisons la variation de polarisabilité des ions
actifs et nous la comparons a celle qui est calculée a partir des mesures
d’absorption dans I’état excité dans I'UV.
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Dans le Chapitre 2, nous montrons que les variations d’indice de réfraction
ouvrent des possibilités intéressantes pour réaliser une fonction de transfert
d’énergie par mélange a deux ondes. En effet, grace a la présence d’un réseau
d’indice de réfraction athermique formé par deux faisceaux cohérents
interagissant dans un milieu amplificateur laser, il est possible de réaliser un
transfert d’énergie d’un faisceau vers un autre. Cet effet a été observé dans les
milieux absorbants avec une faible efficacité mais il n’a jamais été optimisé dans
les milieux a gain. Pour démontrer que |'effet de transfert d’énergie a lieu, il est
prévu qu’un décalage en fréquence d’un faisceau vers 'autre soit appliqué. Ce
phénomeéne sera étudié théoriquement et expérimentalement dans des fibres
cristallines. Ces dernieres donnent des gains lasers en continu importants grace
au confinement de la pompe et a la réduction des effets d’émission spontanée
amplifiée en raison d’un rapport d’aspect excellent (rapport entre la longueur et
le diametre du milieu a gain). Ainsi le faisceau sonde est amplifié par émission
stimulée ainsi que par mélange a deux ondes. Recombiner plusieurs faisceaux
lasers cohérents en un seul faisceau est possible. Ceci ouvre la voie vers de
nouvelles applications telles que la mise en phase cohérente de plusieurs fibres.

Nous montrons également que les hologrammes de gain et d’indice peuvent
étre exploités dans les milieux laser pour réaliser de linterférométrie auto-
adaptative, dite aussi interférométrie grand champ. Il s’agit en fait de caractériser
une vibration malgré un front d’onde présentant du « speckle ».

Dans le Chapitre 3, nous démontrons le fonctionnement d’un laser auto-
adaptatif pompé par diodes laser délivrant une forte énergie par impulsion et
fonctionnant jusqu’a une cadence de 100 Hz. Cette architecture de source
exploite la possibilité d’enregistrer des hologrammes de population au sein du
milieu a gain.

Pour pouvoir atteindre cet objectif, nous avons, en collaboration avec Thales
Optronique S.A. (TOSA), développé et caractérisé une téte laser a fort gain pompé
par diodes laser. Nous mesurons, en particulier, les parametres suivants : le gain
faible signal, les aberrations de front d’onde d’origine thermique et la
dépolarisation induite par effet thermique. Un laser auto-adaptatif comprenant
deux tétes laser est ensuite présenté. Ces caractéristiques en terme d’énergie par
impulsion, de durée d’impulsion, de M?, et de rendements de conversion
optique/optique et électrique/optique sont donnés.
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Chapitre 1

Variation d’indice de réfraction dans les
matériaux dopés Terres-rares

1.1 INTRODUCTION

Les faisceaux qui interférent dans le milieu laser forment un hologramme de
population qui est a la fois un hologramme de gain et un hologramme d’indice
[Powell 1989]. Ce dernier est a tort souvent négligé. A la résonance de gain, un
réseau d’indice subsiste en raison de I'existence de bandes UV intenses [Margerie
2006, Moncorgé 2008]. Il est important de mesurer cet effet d’une part d’un
point de vue fondamental pour comprendre I'origine des variations d’indice et
d’autre part pour prédire le résultat du mélange d’ondes dans le milieu a gain.

Nous avons donc mis en place une technique de mesure de variations d’indice
permettant de s’affranchir de la contribution d’origine thermique restant
inhérente a la mesure. Nous avons alors mesuré la contribution d’indice d’origine
électronique dans les principaux cristaux laser dopés Nd** et Yb*".

1.2 DISTINCTION ENTRE DIFFERENTS TYPES DE VARIATIONS D’INDICE
(RESONANT ET NON-RESONANT) ET FACTEUR DE HENRY

1.2.1 VARIATION D’INDICE D’ORIGINE THERMIQUE

Lorsque des ions lasers sont portés dans I'état excité, des relaxations non
radiatives ont lieu ce qui émet de la chaleur. Il s’ensuit une variation de
température qui se traduit par une variation d’indice :
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An = WAT = (% +(n, — DL+ V)a, + 2n§aTCr|9jAT (1.1)

Le coefficient thermo-optique W contient trois termes [Koechner, Chénais 2004]:

- dn/dT
- (no-1)(1+v)ay
- 2n03aTCr,6

ou ng est l'indice de réfraction linéaire du matériau, oy le coefficient d’expansion
thermique, v le coefficient de poisson et C, g le coefficient photo-élastique.
Les deux derniers termes proviennent d’une distribution des contraintes dans le
cristal et dépendent de la nature du cristal et de la géométrie de pompage.

1.2.2 FACTEUR DE HENRY

En raison de la causalité de la réponse diélectrique a I'excitation électrique, la
valeur de la partie réelle (respectivement imaginaire) est fonction du spectre
entier de la partie imaginaire (respectivement réelle) de la variation de
susceptibilité diélectrique. C'est la raison pour laquelle les propriétés d’émission
laser ne suffisent pas a elles seules pour rendre compte des variations d’indice
observées a la résonance de gain laser contrairement a ce qui est pourtant
généralement admis.

Les hologrammes de population générés dans un matériau laser placé en
inversion de population sont a la fois des hologrammes de gain et d’indice
d’origine électronique. Pour quantifier la contribution de la partie réelle de la
variation de susceptibilité diélectrique, Ayx’, par rapport a celle de la partie
imaginaire, Ax’, le parameétre B=Ax’/Ax” a été introduit [Antipov 2003]. Ce
rapport quantifie la contribution relative de la variation d’indice électronique par
rapport a la contribution de gain des ions actifs dans un matériau laser placé en
inversion de population. Ce parametre B est connu dans les milieux semi-
conducteurs comme étant le facteur de Henry [Henry 1982]. Il est alors noté a.

La durée de vie du niveau métastable laser dans les matériaux lasers dopés
Nd>* et Yb*" est prédominante devant celle des autres niveaux d’énergie. Par
ailleurs, avec un pompage par diode laser I'absorption des photons de pompe par
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les ions dans I'état excité est négligeable. Par conséquent seul le niveau
métastable laser est considéré comme étant peuplé.

A) et A)” sont alors donnés par les expressions suivantes :

Ax'=2n,An (1.2)
" v g
Ax"=2nn'=-2= (1.3)
M
ou
9(Ay) = 0.(4,)AN (1.4)

est le coefficient de gain petit signal, g.(A,) est la section efficace d’émission a la
longueur d’onde laser Ay et AN est la densité d’ions dans I’état excité. La variation
de l'indice de réfraction An est obtenu grace a la relation de Kramers Kronig :

AN _7 Aog(X")
An(A,) = P aa’ 1.5
()= > { Y (1.5)
-1
/10
ou Pj est I'intégrale de Cauchy et Ao est donné par I'expression suivante :

NO=0,+0,,—0 (1.6)

aee

oU O, et Ty sSONt les sections efficaces d’absorption dans I’état fondamental et
dans I'état excité, respectivement.

D’ou le facteur de Henry Sdonné par :

_ 2 iAol
B = i Pl [AJ 1dA (17)
AO

Ce parametre ne dépend pas de la densité d’ions dans I'état excité AN Il est
donc indépendant du taux de pompage et de l'intensité des faisceaux. Le facteur
de Henry permet donc de quantifier la contribution de la partie réelle de la
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variation de susceptibilité diélectrique par rapport a celle de la partie imaginaire.
C’est une caractéristique intrinseque au matériau.

1.2.3 CONTRIBUTION ELECTRONIQUE RESONANTE ET CONTRIBUTION ELECTRONIQUE NON-
RESONANTE

Le rapport [ peut étre exprimé comme la somme de deux termes.

B(Ay) = Br(Ap) + Lrr(Ao) (1.8)

[ et Byr rendent compte des contributions résonantes et non-résonantes de
la variation d’indice d’origine électronique, respectivement, c’est a dire aux
contributions provenant de la transition laser et de bandes UV, respectivement.
Supposons que la forme de raie de la transition laser soit lorentzienne comme
indiqué sur la figure 1.1. La section efficace d’émission est alors donnée par :

max

g,

e

A)=—TZe
Ue( 0) 1+[5(A0)]2

(1.9)

ol 0., est la section efficace d’émission a la résonance et § est le décalage
normalisé en longueur d’onde par rapport a la résonance de gain laser.

Le paramétre By s’exprime de la fagon suivante :

Balhy) = 3(4y) = 2% (1.10)

ol A. est la longueur d’onde pour laquelle le maximum de gain est obtenu. AA est
la largeur a mi-hauteur de la transition laser.
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Dans les matériaux dopés Yb>* et Nd**, les bandes d’absorption UV ont un
impact non résonant au voisinage de la transition laser. Les bandes d’absorption
UV peuvent étre décrites par une somme de transition de profil lorentzien. La
polarisabilité du niveau électronique j a la fréquence v est alors donnée par
[Antipov 2003] :

oAV, (Vi -v?)

_ Ao
aj 877'2Fzz V) +(I/A|/ji) (111)

ou i est le niveau d’énergie amenant a une transition UV. 0j; est la section efficace
de la transition j—i, v est la fréquence de résonance et Av; est la largeur a mi-
hauteur de la transition UV. Lorsque la bande UV est assez éloignée, la variation
de polarisabilité non-résonante des ions actifs dans I'état excité peut étre mise
sous la forme :

AN 0, VAV, 0., VAV
Aaj(v>:8T§2F%[Z o) Vv j (112)
I

Lorsque le niveau métastable j est le seul a étre peuplé, Bur(Ao) peut étre
exprimé de la fagon suivante [Antipov 1999] :
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8°F *Aa (A,)
nO/]Oa-e (AO)

ou F, =(n,” + 2)/3 est le facteur de Lorentz.

Brr(Ag) = (1.13)

La variation de polarisabilité provenant des bandes UV étant un effet
purement dispersif, au voisinage de la transition de gain laser, nous avons :

Aa;(A,) =La (1.14)

En utilisant I'expression (1.9) et I'expression (1.13), nous obtenons alors la
relation suivante:

Byr(Ao) = Brn@+[0(A,)]") (1.15)
ol [y’ est exprimé par :
, _8mTF’Aa,
NR :—r’max (116)
nOAOO.e

,BNRO est donc le facteur de Henry a la résonance 6=0.

1.3 ETAT DE LART SUR LES IONS DE TERRES RARES ET LES IONS DE
TRANSITION DU GROUPE DU FER ET TECHNIQUES UTILISEES

Les premieres mesures de variation d’indice de population ont été effectuées
par Baldwin en 1967 [Baldwin 1967] en montrant que les variations d’indice
d’origine thermique n’expliquaient pas a elles seules les résultats expérimentaux.

Par la suite, une série de mesures de variations d’indice dans des matériaux
laser par mélange a quatre ondes en régime continu a été menée [Powell 1989,
Powell 1990]. Cette technique consiste a utiliser deux ondes de pompe pour

eme

inscrire un réseau de population et une 3™ onde comme faisceau sonde. Le
signal diffracté permet alors d’obtenir I'efficacité de diffraction du réseau de
population qui est reliée a la variation de polarisabilité des ions entre |'état
fondamental et I’état excité. Le signal d( a la présence d’un réseau thermique est
considéré comme étant négligeable compte-tenu des effets de diffusion de la

chaleur sur une distance de I'ordre du pas de l'interfrange.
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Figure 1.2 : Variations de polarisabilité Aa, (=Aa) des ions Nd>* et Cr** mesurées par
mélange a 4 ondes dans différentes matrices laser autour de 500nm [Powell 1989;
Powell 1990 ; Weaver 1989]].

Ces travaux ont permis de classer et de quantifier les changements de
polarisabilité des ions actifs suivant leur nature et celles des réseaux hotes (Figure
1.2). Les ions de terres rares tels que I'ion Nd** conduisent a des variations de
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polarisabilité plus faibles que les ions de transition du groupe du fer tel que I'ion
Cr**. Par ailleurs, les ions Terres Rares tels que lion Nd** conduisent a des
variations de polarisabilité plus faibles dans les fluorures que dans les oxydes.

Ces premiers résultats ont été repris par la suite pour les confronter aux
résultats donnés par des techniques telles que la technique « Z-scan ». Cette
méthode consiste a induire une lentille de population dans un matériau laser et a
mesurer |'effet de la translation de celui-ci sur la transmission d’'une onde a
travers un diaphragme. Cette technique, simple a mettre en ceuvre, permet de
mesurer des variations d’indice en résonance avec des raies d’absorption
[Catunda 2001, Catunda 2007]. Elle présente également I'avantage de donner le
signe de la variation d’indice. En revanche, elle nécessite de s’affranchir des effets
de lentille thermique qui ne sont pas toujours faciles a modéliser.

Nd:YAG laser

266 nm

Diode stack

wﬁ nm

\
Nd:YAG

Oseilliscope
pumping beam

0%
o
o

Figure 1.3 : Schéma de l'interférométre de Jamin-Lebedev (a gauche). Schéma des
faisceaux pompe et sonde dans le cristal de Nd*":YAG (a droite) [Antipov 2003]

Des techniques de mesure en régime transitoire ont alors été imaginées de
maniere a discriminer les effets thermiques des effets électroniques par I'étude
de la dynamique de retour a I'équilibre. Une mesure interférométrique a été ainsi
utilisée de maniere a mesurer le déphasage et donc la variation d’indice induite
dans l'un des bras de l'interférometre par un pompage impulsionnel [Antipov
1998]. Elle a été effectuée dans le Nd**:YAG, le pompage optique étant assuré par
une diode laser a fonctionnement quasi-continu (impulsion de 200 ps a 808 nm)
et la sonde par un laser He-Ne a [1633 nm.
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La détermination de la population des ions dans I'état 4F3/2 et la mesure

interférométrique permettent donc d’estimer Aa(633nm) = 410°cnt. Aprés
prise en compte de la dispersion, cette valeur devient
Aa(1064nm) = 3210 cm’ ce qui donne :

8°F2Aa. ., (1064m)
3/2 9/2 ~ Oll

NyA0,

IB:

si on considere que tous les ions excités sont dans I'état 4F3/2, Cette hypothese est
vérifiée lors d’'un pompage diode puisqu’il n’y a pas d’absorption dans I'état
excité a 808 nm [Guyot 1993, Guyot 1995].
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2.8 305 33 355 38 405 43 455 4.8
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Figure 1.4 : Mesures expérimentales et estimations théoriques de la dépendence de
I'efficacité de diffraction dans le mélange a 4 ondes avec le gain d’'un amplificateur
Nd*":YAG pompé par des lampes flash. vyl est équivalent a goL. [Antipov 1999]

Par contre lors d’'un pompage flash les niveaux supérieurs sont partiellement
peuplés, notamment par absorption dans I'état excité. Comme la variation de
polarisabilité associée a ces niveaux d’énergie est plus importante que celle du
niveau émetteur laser, la variation d’indice du matériau et donc le parametre 3
en est fortement affecté. La figure 1.4 représente I'efficacité de diffraction a 1064
nm de I'onde de lecture dans une expérience de mélange a quatre ondes dans le
Nd>*:YAG en fonction du gain logarithmique petit signal goL a la résonance
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[Antipov 1999 ; Antipov 2003]. Quand celui-ci augmente, c'est-a-dire quand la
puissance des lampes flash augmente, le parameétre B augmente de maniére non
linéaire vers des valeurs supérieures a 1. Ces résultats sont semblables a ceux
obtenus par des mesures de mélange a quatre ondes non dégénérées, c'est-a-
dire lorsque I'onde de lecture sonde uniquement le réseau dispersif [Antipov
1998]. Ceci indique que le réseau d’indice est prédominant sur le réseau de gain
en régime de fort gain.

Antipov et al. ont alors entrepris une expérience de mélange a deux ondes
dans un amplificateur Nd:YAG pompé par flash. Ils ont alors constaté en régime
transitoire que le faisceau sonde a été plus amplifié en présence du faisceau
pompe que ce qu’il aurait été en son absence. Ce gain a été maximisé pour une
impulsion pompe de 30 us en faisant varier le décalage en fréquence Q d’un
faisceau par rapport a I'autre a la résonance de gain mais il serait intéressant de
faire varier les parametres expérimentaux (8, goL, durée de l'interaction, intensité
des faisceaux) de maniere a dégager les conditions pour lesquelles le mélange est
optimisé. C’est I'objet du chapitre 2.

Un pompage flash ne permet cependant pas de connaitre avec précision les
populations et donc les variations de polarisabilité des niveaux supérieurs au
niveau émetteur laser. Par une excitation indirecte a 266 nm, on peut considérer
que seul le niveau 2F(2)5/2 est peuplé car sa durée de vie est de 3 ps tandis
qu’elles sont inférieures a 0,3 us pour les autres niveaux intermédiaires. La

variation de  polarisabilité  vaut alors AazF(z)s/z_ =~ 9810 %*cn?®

Ny,
[Margerie 2006]. On montre alors qu’il y a un facteur deux entre les mesures et
les simulations théoriques. On peut penser qu’une contribution supplémentaire
doit étre ajoutée. En effet, il existe des bandes de transfert de charge qui peuvent
expliquer ces écarts entre théorie et expérience. Avec I'Yb>* par exemple cette
contribution est importante. Elle suffirait a elle seule a rendre compte de la
variation de polarisabilité mesurée par des techniques de diffractométrie
transitoire et d’interférométrie transitoire dans le Yb:YAG [Moncorgé 2008,
Antipov 2006].

Les bandes de transfert de charge permettraient d’expliquer le comportement
nanoseconde auto-déclenché récemment observé dans le Cr:LiSAF [Passilly
2004], un matériau qui a été utilisé dans ces dernieres années pour réaliser un
systeme laser femtoseconde pompé par diode, compact et a faible seuil [Agate
2002].

Récemment, une mesure de variation de polarisabilité a été effectuée a I'aide
d’un dispositif de type Mach-Zhender tout fibré [Fotiadi 2008]. La variation
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d’indice suivait alors la dynamique des populations dans I'état excité et une
valeur élevée de variation de polarisabilité dans une fibre dopée Yb*" a été
mesurée a 1,5 pm (Aa=7,5x10% cm?).

1.4 METHODES DE MESURES UTILISEES : INTERFEROMETRIE ET
DIFFRACTOMETRIE EN REGIME TRANSITOIRE

Nous avons mis en place deux techniques de mesure de variation d’indice. Ces
techniques sont de type pompe-sonde. La premiére est basée sur une technique
interférométrique de Jamin-Lebedev [Antipov 2003] et la deuxieme sur une
technique de diffractométrie [Ilvakin 2007]. Dans les deux techniques, présentées
respectivement au paragraphe 1.4.1 et 1.4.2, les variations d’indice induites sont
analysées par un faisceau dont la longueur d'onde n’est résonnante avec aucune
des transitions du matériau étudié. Cela permet de sonder uniquement la
contribution non-résonante de la variation d’indice.

La variation d’indice est dans ces deux techniques induite par une impulsion de
pompe. L'étude dynamique de retour a I'équilibre du systéeme nous permet alors
de séparer la contribution thermique de la contribution électronique. Ceci est
I'objet de la partie 1.4.3.

Dans la suite de ce chapitre, nous utiliserons les notations suivantes :

Notations utilisées :
A Y) = (AKX y2d2)/I

B :J'J'F(x, y)x B(X, y)dxdy
avec  [[|F (x, y)ldxdy=1

1.4.1 TECHNIQUE INTERFEROMETRIQUE EN REGIME TRANSITOIRE

Dans la technique d’interférométrie transitoire (description détaillée du
montage et des appareillages en Annexe A), les deux bras de l'interférométre
sont tres proches I'un de l'autre et traversent le cristal a analyser. Ceci permet de
s’affranchir des fluctuations thermiques et des effets de vibration. L'un des deux
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faisceaux sonde traverse une zone pompée induisant alors un déphasage entre

les deux faisceaux. Un cube polariseur permet alors de mesurer le terme

d'interférence.

sample

Ti:5a

2 A _
l_sz © ,’4 U,
7’
7’
s |Agse
\\\ €

Figure 1.5 : Schéma de principe de l'interférométre de Jamin-Lebedev (interféromeétre

en polarisation) utilisé pour mesurer les variations d’indice de réfraction. P; est un cube

polariseur, P, est une lame de Savart et P3 est une lame séparatrice [Antipov 2006].

Les deux ondes étant de polarisations croisées, on utilise un polariseur pour

gu’elles interférent. Les expressions des champs et intensités sur les deux voies

de détection sont alors les suivantes :

champ électrigue :

sur G : T%(Eleim“’m%) + E2)

sur O, : T% (— Ee/“ %) 4+ E2)

intensité du champ :

sur 0, : T% (|1 +1, +2\/ECOSM+A¢O))
sur 0, : T%(h +1,-2T,T, cospg +4,))

(1.17)

(1.18)

(1.19)

(1.20)

avec A¢ le déphasage induit par la variation d’indice et Ag, le déphasage initial

entre les deux voies. E; et E, sont les champs électriques sur chacun des deux

bras de l'interféromeétre. T; et T, sont les transmissions du cube polariseur pour

les voies 1 et 2.
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Les signaux mesurés en sortie du cube polariseur sont représentés sur la figure
1.6.

$ crl } oo
T, cos(Ap+ Agy)
_-____I______ Tlfl*'fz ______ l ______ T, I1‘:172
2 2
=Ty 41y cos(Ap+Agy)
0 level 0 lewvel

Figure 1.6 : Variations de signal obtenues par rotation de la lame de Savart et visualisés
sur les deux voies de I'oscilloscope.

Le déphasage entre les deux bras de l'interféromeétre A@, peut étre ajusté par

simple rotation de la lame de Savart. Les deux rayons restent alors paralléles. On
est donc en teinte plate. Lorsque A@, vaut +TY2, la sensibilité de la mesure est

maximale.

Le signal contenant I'information qui nous intéresse apparaissant sur chacune
des deux voies de mesure, il est judicieux de faire la différence de ces signaux
pour doubler le signal ainsi que pour s’affranchir de la composante continue.

L’expression du signal en sortie du polariseur est alors la suivante :

Al = (T,-T,) '1;'2 +h ;TZ 2.1, cos\p + Ag,)
I.+1, T +T (1.21)
= (T,-T,) =t 211, sinAg) sing,=-7/2

On optimise donc le signal d’interférence si I;=1,=1, et si T;=T,=1.

Les variations d’intensité dépendent de la coordonnée radiale r. On mesure a
I'oscilloscope une variation de tension Au qui est proportionnelle aux variations
d’intensité moyennées sur le profil spatial du faisceau sonde.
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Au O j j |, (r)sin(A@(r)) rdr (1.22)

Cette variation de tension est maximale lorsqu’on a un déphasage de T/2 entre
les deux voies de I'interférometre. Ceci peut étre obtenu par simple rotation de la
lame de Savart. Connaissant la variation de tension AU, il est donc possible de
déterminer a quelle variation de déphasage correspond la variation de tension Au
(dans le cas de faibles variations) :

X,y

Au/AU . =D¢ (1.23)

Nrared L . .
ol A¢ ~ estune variation de déphasage effective (vue par la sonde).

. e . XYz .

Les variations d’indice induites par pompage optique An ~ entrainent des
variations de déphasage qui peuvent étre évaluées a travers l'expression
suivante:

Ag™ =2mAn"" (20) 1A, (1.24)
ou | est I’épaisseur du matériau analysé.

Supposons que les faisceaux pompe et sonde soient des faisceaux gaussiens

avec des « beam-waists » (rayons de gorge) G mp €t Gpqpe. Les variations

. . / . / N XYZ ,
d’indice de réfraction mesurées An résultent du recouvrement entre pompe
et sonde a l'intérieur du cristal.

On obtient :

~ 27T_[I0(r).F(r)Z xr.dr
B ZHJIO(r)xr.dr

— Xz

= 271] 1N gue(r)-AN(r) X 1.1 (1.25)

avec .

an IN ope () xr.dr =1 (1.26)

La variation d’indice a le méme profil spatial que le profil spatial du faisceau
pompe. On obtient donc :
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_ z _ 7 2
An”” =An(r =0) XZﬂjlnprobe(r).exp(— al ) xr.dr (1.27)

pump
An = An(r —O)sznj 2 exp 2 )expe 2 yxrdr  (1.28)

na)grobe wgrobe a)gump
_ - W, >
Anxy,z = An(r = O)Z X 2pump > (129)
a)pump +a)probe

La valeur de la variation d’indice An’(r =0) est donc obtenue en divisant A

2

wpump
par le facteur 2 7.
pump + wprobe

Les densités d’ions dans I|'état excité moyennées suivant z s’expriment de la
facon suivante :

AN(r=0)" = [ AN(r =0, 2dz/| (1.30)

ou | est I'épaisseur du cristal et z la coordonnée normale a la surface de
I'échantillon. Elles ont été évaluées en supposant que le faisceau de pompe était
gaussien et en connaissant I'énergie absorbée de la pompe dans le cristal aprés
un pic de Dirac d’excitation (cf Annexe C):

2 1B
TS | hy,

pump

AN(r=0) = (1.31)

ou E,,s est I'énergie absorbée par le matériau laser, h est la constante de Planck
et v, est la fréquence de 'onde pompe.

Si on parvient a déterminer la proportion de variation d’indice électronique par
rapport a la variation d’indice totale (cf 1.4.3) et connaissant le nombre d’ions
dans I'état excité en r=0, on peut déterminer la variation de polarisabilité des ions
notée Aa, d’apreés I’équation suivante :

An,(r =0)" = 27f, *Aa ,AN(r =0)" / (1.32)
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ou An. est la variation d’indice d’origine électronique, f; :(n02+2)/3 est le

facteur de Lorentz et ng I'indice de réfraction linéaire du matériau a 632.8 nm.

En utilisant les expressions (1.23), (1.24), (1.29), (1.31) et (1.32), on obtient la
relation suivante :
Au, /]Ohvpno

Aa = W, “+w  ° 1.33
p Aumax 16E 271'2( pump probe) ( )

abs

avec Au, la variation de tension engendrée par la variation d’indice électronique.

Perte de contraste :

Le cas idéal précédemment évoqué considere que I'on travaille en teinte plate
de maniere a avoir un contraste proche de I'unité. Cependant, si les rayons ne
sont pas parfaitement paralleles ou si les fronts d’onde des deux ondes
gaussiennes n’ont pas la méme courbure, un systéme de frange apparait sur le
détecteur ce qui a pour effet de diminuer le contraste. Ceci n’introduit pas
d’erreur de mesure mais rend simplement la mesure moins précise car le rapport
signal a bruit est diminué. Les mesures ont été effectuées avec un contraste
supérieur a 95%.

Ap, =12

Détecteur 1 Détecteur 2 Détecteur 1 Détecteur 2
Signal différence nul Signal différence maximum

Figure 1.7 : Variations de signal obtenues par rotation de la lame de Savart et visualisés
avant le détecteur pour un contraste inférieur a I'unité.

Rapport signal a bruit (RSB):

L’erreur sur la variation d’indice totale mesurée est d’autant plus faible que le
signal est grand devant le bruit. Le rapport signal a bruit défini par :
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Signal
2X USignaI

RSB= (1.34)

doit donc étre le plus grand possible.

Le signal étant proportionnel a An et le bruit étant celui de la sonde sans
pompage optique, le RSB évolue comme An. Le signal sera d’autant plus grand
que la densité d’ions portés dans |’état excité sera grande. Pour limiter le bruit, il
faut éviter les vibrations ainsi que les fluctuations d’indice de I'air en isolant
I'interférometre. Ces bruits de basse fréquence sont atténués par la fonction de
moyennage de l'oscilloscope. Il faut par ailleurs, travailler avec un laser He-Ne
assez puissant (5 mW). En effet, la lame séparatrice fait perdre un facteur 4 sur le
signal.

Voici ci-dessous un signal mesuré typique dans le Nd:YAG pour un faisceau
pompe de 450 um de waist et de 0,5 mJ. On constate que méme si le signal
diminue le bruit reste constant.

0,14

012
i) o)
g o I g
o 0081 3 @
& * » Mesure ®
A 0,06 — 0006
= ‘\ <Mesure> + -0.008 \%
o 0,04 - °
= + Mesure - <Mesure> - -0,01

0 20 40 60 80
Temps (ms)

Figure 1.8 : Déclin de variation de déphasage mesuré apres une impulsion de pompe
par la technique interférométrique. Le bruit reste constant.

La figure 1.9 représente le RSB en fonction de la variation d’épaisseur optique
mesurée An.L. Le RSB vaut 1 pour des variations d’épaisseur optique de A/5000.
La sensibilité de la mesure est donc de A/5000. Pour des variations d’épaisseur
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optique de 10® m, le RSB vaut 100 ce qui correspond a une incertitude sur la
mesure de 3%.

5 1000
~ { 100
RSB
1 10
| : . i L i . E— 1
1E-10 1E-00 1E-08 1.E-07

An.L

Figure 1.9 : RSB obtenu par la méthode interférométrique en fonction de la variation
d’épaisseur optique mesurée An.L.

Pour déterminer Aa,, il faut connaitre An.L mais aussi E,ps et wpymp. Ceci
rajoute des incertitudes. Ainsi I'incertitude sur la mesure de Aa, s’éleve a environ
10%.

1.4.2 TECHNIQUE DE DIFFRACTOMETRIE EN REGIME TRANSITOIRE

Dans la technique de diffractométrie transitoire (description détaillée du
montage et des appareillages en Annexe B), le faisceau de pompe est divisé en
deux parties a I'aide d’un réseau de phase. Un filtre spatial permet de ne garder
que les ordres +1 et -1 qui seront recombinés a l'intérieur du cristal pour former
un réseau sinusoidal de population. Le faisceau sonde He-Ne est alors diffracté
par le réseau d’'indice avec une efficacité de diffraction proportionnelle au carré
de la variation d’indice induite.

En utilisant des cristaux d’épaisseur millimétrique, il était possible d’avoir la
condition :

Qu, <1 (1.35)
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Figure 1.10 : Schéma de principe de la technique de diffractométrie transitoire utilisée
pour mesurer les variations d’indice de réfraction [Antipov 2006).

ou Q=

i , Anl .
est le désaccord en vecteur d’onde et V; =7 le parametre de

Detector

Ainsi, méme si la condition Q<1 habituellement utilisée n’était pas vérifiée, le
régime de diffraction était un régime de Raman-Nath [Gaylord 1981] pour lequel
I'efficacité de diffraction pouvait étre approximée (a 1% pres) par I'expression
suivante [Eichler 1986, Riedel 1967, lvakin 2007] :

2

| 2
nj An( 2dz
0

E = = -
e (1.36)

diffraction

S0 |0

P, et Py sont les puissances diffractée dans les ordres +1 ou -1 (P,; = P4) et la
puissance dans 'ordre O respectivement. En prenant les ordres +1 et —1, on

multiplie donc le rapport signal a bruit d’un facteur V2.

Pourl=1mm, ny=2etAn=10":

2
Qv; :722An2I <1 = A=7um (1.37)
Ny/\
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Le régime de Raman-Nath est donc obtenu avec des échantillons d’épaisseur
millimétrique lorsque le pas du réseau photo-induit est d’au moins une dizaine de
microns. Dans ce régime, on considére que l'onde subit simplement la
transmission (changement de la phase) de I’échantillon.

Si le faisceau sonde est une onde plane qui se diffracte sur un réseau d’indice
infiniment étendu de modulation An=An__ alors I'efficacité de diffraction dans

les ordres +1 et -1 s’écrit dans le régime de Raman-Nath :

mhn | ’
57 (1.38)

Ediﬁraction = E+1 = E—l :( 2/10
Une onde gaussienne qui se diffracte sur un réseau d’indice infiniment étendu
de modulation An=An__a une efficacité de diffraction dans les ordres +1 et -1

qui s’écrit comme I'expression (1.38).

En revanche, une onde gaussienne qui se diffracte sur un réseau d’indice
modulé par une gaussienne ne va pas réellement sonder An,, mais un indice
effectif inférieur a An,,.. L'efficacité de diffraction dans les ordres +1 et -1 s’écrit :

o\
_ | mAn |
Ediffraction - 1 (139)
0

?( 11|E(x y)an0x y) [ dxd
1} jj[ (x.Y) n(xy)] xdy 140

Ediffraction = 2
(Ao [[IE(x y)[dxdy

En considérant que pompe et sonde sont des faisceaux gaussiens de waist
Wpump €t Wprobe re€SPeEctivement, on obtient :

s \2 2
— ]TAnmax(r :O) I a)pump

diffraction — ZAO 0 2 N (\/Ea) )2

pump probe.

E (1.41)
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Les densités moyennes d’ions dans I'état excité AN(r =0)° ont été évaluées en

supposant que le faisceau de pompe était gaussien et en connaissant I'énergie
absorbée de la pompe dans le cristal aprés un pic de Dirac d’excitation (cf

Annexe C) :
—_z 4 1E
AN(r=0)" = = Zabs (1.42)
TS o | OV,

En utilisant les expressions (1.32), (1.41) et (1.42), on obtient la relation suivante :

3
a= B Ang hv, Woump
= P a4ZE - > (1.43)
0 I abs \/wpump + (\/Ewprobe)

avec P, la variation de puissance dans I'ordre +1 ou -1 engendrée par la variation
d’indice électronique et Pq la puissance dans I'ordre O (Egifraction <<1)-

Pour diminuer l'incertitude de mesure sur Aa, il faut maximiser le signal
diffracté dans les ordres +1 et -1. Il faut donc que le faisceau sonde ne voit que

Ann.x ce qui signifie que la condition @y g << @ soit vérifiée. Cependant, si la

pompe
sonde est trop focalisée sur I’échantillon, les ordres +1 et -1 se recouvrent en
champ lointain avec l'ordre O si le pas du réseau n’est pas assez petit. Nous
disposions de réseaux de phase de 200 um, 100 um et 50 um de maniere a
générer des réseaux de population de 130 um, 65 pm et 32 um. Prenons le cas le
moins favorable pour discriminer les ordres +1 et -1 par rapport a I'ordre 0
(réseau de 130 um) et jouons sur la taille du faisceau sonde.

La figure 1.11 indique le champ diffracté par le réseau d’indice calculé a la
distance z=1m c'est-a-dire a la distance du systeme de détection. L'axe des
abscisses représente donc a la fois I'angle de diffraction mais aussi la distance par
rapport a I'axe optique.
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Figure 1.11 : Simulation de la distribution d’intensité diffractée dans I'ordre +/-1 par un
réseau d’indice

On peut alors calculer la largeur des ordres +1, -1 et 0. Elles sont représentées
sur la figure 1.12.

0,0025 -
~—~
-% 0,002 - ——ordre 0
S
~ -=ordre 1
N
Q
S 0,0015 -
«S
o)
=
o
S 0,001 §
)
c
]
F
>
@ 0,0005 -
o
p—
©
—

0 T T T T T T 1
0 200 400 600 800 1000 1200 1400

Rayon de la sonde (en um)

Figure 1.12 : Largeur angulaire a 1/e” des ordres 0 et +/-1 calculés en fonction du rayon
de la sonde

On constate que I'ordre 0 passe par un minimum pour un waist de sonde de
450 pum. La largeur de cet ordre est en effet donnée par la formule :
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W(z) = Wy, |1+ (Zij (1.44)

0

oU wg est la largeur du faisceau en z=0 (le plan du waist est situé sur I’échantillon)
et z, est la distance de Rayleigh donnée par :

s (1.45)
]

Tableau 1 : Calcul de la distance de Rayleigh en fonction du rayon de la sonde.

distance de
rayon de la )
Rayleigh (en
sonde (um)
m)
100 0,05
250 0,31
450 1,0
1000 5,0
1400 9,7

. Az
w(z) varie donc en —lorsque zo << z =1 m et en wy lorsque z5 >>z =1 m.
T,

L'ordre 1 est lui déterminé en z=0 par la largeur a 1/e? de la gaussienne qui est
I'enveloppe de la fonction (AnxE,.)*. Il faut de méme appliquer la formule des

faisceaux gaussiens pour obtenir la dimension de I'ordre 1 a la distance z.

Il est alors intéressant de calculer le terme suivant :

o
X(2) orgre0 X 2) orares

(1.46)

qui caractérise le pouvoir discriminant de I'ordre 1 par rapport a I'ordre 0. Le voici
représenté a la distance z =1 m de I’échantillon.
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Figure 1.13 : Calcul du pouvoir discriminant des ordres +/-1 par rapport a 'ordre 0
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Figure 1.14 : Calcul de I'efficacité de diffraction P1/Py en fonction du rayon de la sonde
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Le graphe ci-dessus représente I'efficacité de diffraction définie comme étant :

[ o |1 (6.9)deHg
ot B 1@.paip (1.47)

avec B ;m 'angle zénital limite définissant I'ordre 0 et O, i, I'angle zénital limite

définissant I'ordre 1, I'angle limite correspondant a un minimum de la distribution
d’intensité.

Dans le cas d’un pas de réseau d’au plus 130 um, le bon compromis sera pour une

sonde de 250 um de rayon ce qui représente au moins 4 franges éclairées. Le
facteur de recouvrement vaut alors 86%.
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Figure 1.15 : Profil d’indice et profil du faisceau sonde mesurés a la caméra CCD

Rapport signal a bruit (RSB):

Le bruit n’est pas ici constant quelque soit la variation d’indice induite. En
effet, le signal n’est ici pas une variation de signal par rapport a une référence
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mais bien un signal qui n’existe que s’il y a une variation d’indice. Le bruit dépend
alors de l'intensité du signal, c’est ce qu’on constate sur la figure 1.16.

0,003 0,00005

0,0025 0,00000
5 0,002 + -0,00005 §
g & Mesure g
£ 0,0015 -0,00010 &£
© <Mesure> 5
$ 0,001 -0,00015 3
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& 0,0005 1 .0,00020 §
Q o
E £
w 0 = -0,00025 WU

) 0,05 0,1 0,15 0,2 0,25 0,3
-0,0005 -0,00030

Temps (ms)

Figure 1.16 : Déclin de variation d’efficacité de diffraction mesuré apres une impulsion

de pompe par la technique de diffractométrie transitoire. Le bruit est en 4/signal.

Le RSB varie donc en ./signallorsque le bruit varie en ,/signal. Le RSB est alors

une fonction linéaire de An. Cependant pour des épaisseurs optiques d’environ
10° m, le bruit devient constant et le RSB chute d’autant plus. C’est ce qu’on
constate sur la figure ci-dessous :

1000 -
100 -

0] RSB

(=)
h

An.L

Figure 1.17 : RSB obtenu par la méthode diffractométrique en fonction de la variation
d’épaisseur optique mesurée An.L
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Le RSB vaut 1 pour des variations d’épaisseur optique de A/1000. La sensibilité
de la mesure de variation d’épaisseur optique par la technique diffractométrique
est donc moins importante que celle obtenue par la méthode interférométrique.
Par ailleurs, pour des variations d’épaisseur optique de 10® m, le RSB vaut 50 ce
qui correspond a une incertitude sur la mesure de 5%. Cependant, la calibration
de la mesure par la technique de diffractométrie était bien plus délicate que celle
qui était faite par la méthode interférométrique. Ainsi, la variation d’épaisseur
optique était connue par la technique diffractométrique avec une précision
d’environ 15%.

Pour déterminer Aa,, il faut connaitre An.L mais aussi E,,s et wpymp. Ceci
rajoute des incertitudes. Ainsi I'incertitude sur la mesure de Aa, s’éléve a 25%.

1.4.3 DISCRIMINATION ENTRE LES EFFETS THERMIQUES ET LES EFFETS ELECTRONIQUES

Dans ce paragraphe, nous allons analyser les déclins de variation d’indice
obtenus par les deux techniques précédemment évoquées. Les déclins mesurés
possedent une partie électronique et une partie thermique. La premiere est
simplement modélisée par une exponentielle décroissante dont le temps
caractéristique est la durée de vie du niveau excité. La deuxiéme nécessite un
modele plus complexe qui est différent d’'une méthode de mesure a l'autre.

1.4.3.1 Casd’un Dirac de chaleur

1.4.3.1.1 Méthode interférométrique de Jamin-Lebedev :

Considérons une impulsion de pompe gaussienne dont la durée a mi-hauteur
est de quelques dizaines de nanosecondes. A I'échelle de la microseconde, la
distribution de chaleur est supposée étre un Dirac. L’élévation de la température
est immédiate. La distribution de température a t=0 est alors gaussienne. Sachant
gu’aucune charge thermique n’est dissipée pendant le déclin de la variation
d’indice, I'’équation de la chaleur a résoudre est :
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OAT (r,zt) _ D

OPAT (1,2t 1.48
m (r.z1) (1.48)

ou D est la diffusivité thermique donnée par :

D=—"— (1.49)

avec k la conductivité thermique, p la masse volumique et C, la capacité
thermique massique.

0% est 'opérateur Laplacien et AT(r,z,t) est la variation de température aprés
I'impulsion de pompe au point de coordonnées (r,z) et a I'instant t.

On considére le probléme 2D, c’est a dire que le gradient de température axial
est bien inférieur au gradient radial. Le probleme se résout alors analytiquement
(cf Annexe D) :

—_ — 2
AT(rzty=BT=02t=0) g o " (1.50)
1+t/tth a)pump (1+t/tth )
avec :
2
. w
tll’]t — __bump 1.51
Y (1.51)

Une distribution de température gaussienne reste donc gaussienne apres
diffusion de la chaleur. C’est ce qu’on constate sur la figure ci-apres.

La variation d’indice de réfraction d’origine thermique sondée est donc :

_On,(r=02zt=0) Wiy, A+1/810)
1+t/ty S + Dyrope

a)pump probe

Any, (zt) (1.52)
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Figure 1.18 : Profil spatial de la variation de température
a plusieurs instants t.

Lorsque le facteur de recouvrement entre pompe et sonde est proche de 1, la
variation d’indice de réfraction d’origine thermique moyennée sur z s’écrit alors :

xvz  An (t=0)"""
An, (1) =% (1.53)
th

Les transitoires de la variation d’indice totale deviennent donc :

B = B0t =0) e - |+ E0EED 00 (150
telec 1+t/ttlh
XY,z
ou An, provient du déphasage résiduel d’origine thermique qui subsiste

entre les deux voies du faisceau sonde 100 ms apres I'impulsion de pompe et ou
teec €St la durée de vie du niveau excité.

La relation précédente peut étre réécrite en terme de déphasage sachant que :

. _ 2mdn(t) (@)

A (1.55)

A¢ (t) XY,
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On obtient alors la relation suivante :

t 1+t/t

elec

A%l(t)”'z:A¢e|ec(t=0)”’ze”{‘ t ]+A¢m(t:o) 42y (1.56)

int = A¢e|ec(t = O) e
* D (t=0)"" +0g, (1=0)"" +ng, "

comme étant le rapport électronique apparent.

On peut alors définir le parametre 7

Les durées de vie des matériaux étudiés allaient de 60us a 1ms. Pour discriminer
de maniere fiable la partie électronique de la partie thermique de la variation
d’indice, il faut avoir t" > 10 tee.. Dans un matériau de diffusivité standard, il faut

alors prendre wpompe > 450um. Cependant, a énergie de I'impulsion de pompe
constante, a mesure que Wgyempe augmente le RSB diminue. Nous avons donc
travaillé avec un rayon de pompe de 500 um pour garder le meilleur compromis.

La sonde avait elle un rayon de 150 um ce qui représente un facteur de
2

w
recouvrement S de 0.92.
wpump +wprobe
1.4.3.1.2 Technique de diffractométrie transitoire :

L’élévation de la température est immédiate. La distribution de température a
t=0 est donc une sinusoide modulée par une gaussienne. La chaleur est alors
diffusée suivant le vecteur réseau thermique.

Sachant gu’aucune charge thermique n’est dissipée pendant le déclin de la
variation d’indice, I’équation de la chaleur a résoudre est donnée par I'expression
(1.48). On considere le probleme 1D, c’est a dire que le gradient de température
axial et le gradient de température selon x sont bien inférieurs au gradient de
température selony.

La dynamique de décroissance de la variation de température entre les zones
claires et les zones sombres peut alors étre modélisée par une fonction
exponentielle décroissante [Eichler 1986, Ivakin 2007] :

AT(r =0,zt)=AT(r=0,zt=0) exr{-%} (1.57)

th

2
dif _— A

avec: ty = 472D (1.58)
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ou Aest le pas du réseau photo-induit.

La variation d’indice de réfraction d’origine thermique moyennée sur z s’écrit
donc:

dif
th

Ang,(r =0,t) =4n, (r =0,t=0)’ xex;{—%} (1.59)

Les transitoires de la variation d’indice totale deviennent donc:

An. (r=00) =4n, (r=0t=0) ex;{—ij +0n, (r=0t=0) ex;{—%} (1.60)

elec th

soit

elec th

AN (T =0,0)  =An,(r =01 = 0)2(/7: ex;{—}j 8 ex;{—t%D (1.61)

avec n."' et nu" les amplitudes relatives des contributions électronique et
thermique respectivement.

La racine carrée du signal mesuré avec la technique de diffractométrie transitoire
contient deux contributions : la partie courte qui est alors la partie thermique et
la partie longue qui est la partie électronique. Pour discriminer de maniere fiable
la partie électronique de la partie thermique de la variation d’indice, il faut que le
pas du réseau thermique induit soit le plus petit possible de maniere a avoir:
t2" < tee/10. Cependant, il doit respecter la condition donnée par I'expression

(1.37) pour rester en régime de Raman-Nath. Nous avons donc induit un réseau
d’illumination de 32 um de pas et dont I'enveloppe était de 850 um de rayon.

1.4.3.1.3 Analyse des mesures de variation d’indice dans le cas du YVO, dopé
1% Nd**

Nous avons déterminé les conditions d'excitation pour lesquelles la partie
thermique pouvait étre distinguée de facon fiable de la partie électronique tout
en conservant un bon rapport signal / bruit dans les deux techniques. La figure
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1.19 montre les déclins obtenus dans le Nd**:YVO, (1 mm d’épaisseur), avec la
méthode interférométrique (a) et avec la technique de diffractométrie transitoire

(b).
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Figure 1.19 : Déclins de la variation de déphasage induit (a) et de la racine carrée de
I’efficacité de diffraction (b) mesurés avec les techniques interférométrique et
diffractométrique, respectivement, pour une polarisation de la sonde suivant I'axe c et
pour un cristal d’'YVO4 dopé 1% en Nd>*. Ces quantités sont proportionnelles a la

variation d’indice induite.
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Dans les deux méthodes, le signal est bien décrit par deux composantes. La
premiére correspond a la durée de vie du niveau excité (environ 90 us dans un
cristal d’YVO, dopé 1% en Nd**) et la deuxiéme correspond au temps de
relaxation de la dissipation thermique. Avec un rayon du faisceau de pompe de
500 pum, le temps de relaxation thermique est de 7 ms avec la technique
interférométrique alors qu’il est de 11 us dans la technique de diffractométrie
transitoire en raison du faible pas du réseau d’indice thermique.

et n." qui sont définis comme étant le

Nous avons introduit les paramétres n,
rapport entre I'amplitude de la composante avec le temps caractéristique égal a
la durée de vie électronique et I'amplitude totale du signal mesuré a t=0. Ce
rapport est différent d’'une technique a une autre. La chaleur déposée a t=0 n’est

donc pas modélisable uniquement par un Dirac.

1.4.3.2 Cas d’une source additionnelle de chaleur en exp(-t/tgjec)

Dans les systémes dopés Nd**, la relaxation non-radiative qui a lieu entre les
niveaux 4F5/2 et 4F3/2 est bien modélisable par un Dirac de chaleur mais la
relaxation non-radiative qui a lieu entre les niveaux 4I15/2, 4I13/2, 4I11/2, 4I9/2 constitue
une source de chaleur dont I’échelle de temps caractéristique est le temps de vie
du niveau émetteur laser. Dans ce cas, comme il sera montré dans la suite, la
méthode interférométrique et la méthode diffractométrique donne des
informations complémentaires.

Figure 1.20 : Origine des charges thermiques dans les systémes lasers dopés Nd**
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Considérons une impulsion de pompe gaussienne dont la durée a mi-hauteur
est de quelques dizaines de nanosecondes. L’élévation de la température
correspondant a la relaxation non radiative entre les niveaux 4F5/2 et 4F3/2 est
immédiate. La distribution de température a t=0 suit alors le profil spatial de la
pompe. Cependant, une charge thermique est dissipée pendant le déclin de la
variation d’indice. L’équation de la chaleur a résoudre est alors :

oBT(r,21) _

- (1.62)

PAT(r, z,t) + P
pC

ou P est une production volumique de chaleur.

Supposons que la relaxation non-radiative qui a lieu entre les niveaux 4I15/2, 4I13/2,
*l11/2, *loj> s0it immédiate. La production volumique de chaleur s’écrit :

P=P, expft/tg) (1.63)

1.43.2.1 Méthode interférométrique de Jamin-Lebedev :

Dans le cadre de la méthode interférométrique, lorsque t<<t;", I'équation de

la chaleur a résoudre devient :

OAT (r,z,t) __ P L6
ot pC, (1.64)
La variation d’indice d’origine thermique est alors :
!
Any (1) O [ =-exp-t/t)at D (-exp(t/te))  (L6s)

0 “élec

Lorsque le temps de diffusion t;" est supérieur & 10Xtg. le terme de diffusion
dans I'’équation de la chaleur n’est pas négligeable pour toutes les valeurs de t.
L’équation de la chaleur a résoudre est alors donnée par I'expression (1.62). Une
solution approchée de I'’équation de la chaleur est donnée par:
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1-exp(-t/ty,,)
1+t/ty

An, () O (1.66)

0,2 - ti, = 800 ms

0 T T T T T 1
0 0,0005 0,001 0,0015 0,002 0,0025 0,003
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Figure 1.21 : Evolution temporelle de la variation d’indice d’origine thermique pour une

source de chaleur en exp(-t/tgec) pour différentes constante ttiﬁt (en trait plein pour le

modele numérique). Lorsque t;" >10Xtg, la solution en (l—eXp(—t/té,eC))/(1+t/ttiﬂt) (en

marqueurs) approche la solution numérique.

Par ailleurs, pour des temps t>>tgc. :

1

XY,z
B 0
th

(1.67)

La part totale de la thermique (Dirac + source lente) peut étre obtenue en
extrapolant la solution en ]/(l+t/tti,']t) a t=0. Ainsi on peut toujours modéliser nos

mesures expérimentales par deux composantes décroissantes comme il a été
montré au 1.4.3.1.1. Cependant I'amplitude de la composante avec une durée de
vie égale a la durée de vie des ions actifs dans |'état excité ne correspond plus a la
variation d’indice électronique seul. Elle contient aussi une part de thermique qui
provient de la relaxation non radiative des niveaux bas de la transition laser vers

le fondamental.
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La variation d’indice totale est en effet modélisée par :

vz
An,,, (1) =...

1-exp - t
Any’ (t =0) e toee ) o xv2 t xy.z
int + Anth (t = O) int + Anélec(t = 0) exg———|+ Ano
1+ t/tth 1+ '[/'[th e
- — g RS g °/

Thermique Thermique issue des relaxations

Electronique issue du

issus de la . ni)n—ra::liative \ peuplement du niveau 4F3/2
relaXatiOn |15/2, |13/21 |11/29 |9/2
non-radiative
Fo>Fa
. tim L R
En  considérant que th est supérieur a  10%Xtg.,  alors

ex;{—ttj/(ht/tt"h”)z exr{—%) , et I'expression précédente devient :

elec elec

XY,z
Ang,, () =..

AnP(t=0)"" +anP(t=0)"

X Y,Z XY,z t — XYz
: +| An, (t=0 - An®""(t =0 jex —— |+An
1+t/t:;ﬂ ( elec( ) th ( ) F{ elecJ 0
soit :
A — t ) A t=0)"" —xvz
An () =An (t=0)  exd - 200" +An,  (1.68
total( ) 10( ) F{ te|ej 1+t/tt'ﬂt o ( )
— XY,z XY,z XY,z
avec An,  =An, (t=0)  -An{"(t =0) (1.69)
et Ay, =an®(=0)"" + ant it =0) " (1.70)

La relation précédente peut étre réécrite en termes de déphasage :

gz ——————xy2 t ) A (t=0)"" xy.2
A () =Ag, (t=0)  exd ——— |+ 2P0t = +A 1.71
Foa®© " =B, (1=0 | e )

elec

Le fit donne donc deux parametres (Ag,, et Ag,, ) qui sont fonction de trois

paramétres (Ag, (t=0) ", 2g@ (1=0)""" et agP(r=0)"").

th
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Ainsi en présence d’une source de chaleur lente, la connaissance de la proportion
de la charge thermique dissipée a t=0 par rapport a la charge thermique totale est

e . . . ., . xyz . oL .
nécessaire pour déterminerAg, (t=0) . Dans I'exemple qui figure ci-dessous, la

charge thermique lente vaut 2/3 de la charge thermique totale.
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Figure 1.22 : Evolution temporelle du déclin de variation d’indice dans le cas du YVO,
dopé 1% Nd**. Les contributions des variations d’indice d’origine thermique provenant
des sources de chaleur rapide et lente y sont ajoutées ainsi que la contribution
électronique a la variation d’indice. L'ajustement du modéle avec les données
expérimentales est alors trés bon.

1.4.3.2.2 Technique de diffractométrie transitoire

L’équation de la chaleur a résoudre est donnée par |'expression (1.62). La
figure 1.23 donne la variation d’indice d’origine thermique provenant de la source
de chaleur en exp(-t/ts..) pour différents temps de diffusion. On constate a
nouveau que, lorsque ti" est trés grand devant tge. , I’évolution de la variation
d’indice est en 1- exp(-t/ts..). Cependant, nous avons travaillé avec un pas de
réseau thermique de 33 um pour discriminer la partie électronique de la partie
thermique. tJ" est alors petit devant t¢e. et I'amplitude de la variation d’indice
d’origine thermique de la source de chaleur lente devient négligeable devant la
variation d’indice d’origine thermique provenant de la relaxation non radiative du
niveau 4F5/2 vers le niveau 4F3/2.
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Figure 1.23 : Evolution temporelle de la variation d’indice thermique provenant du bas
de la transition laser dans le cas du YVO, dopé 1% Nd3*. Les simulations ont été
effectuées pour différents pas du réseau thermique c'est-a-dire pour différents temps
de diffusion.

Ainsi le rapport nge. donné dans le cadre de notre exemple au 1.4.3.1.3 quantifie
bien la quantité variation d’indice d’origine électronique par rapport a la quantité
variation d’indice d’origine électronique + variation d’indice d’origine thermique
provenant de la relaxation non radiative du niveau 4F5/2 vers le niveau 4F3/2. Le
signal est alors décrit par I'expression (1.61).

1.4.3.3 Bilan

Dans les systemes a 4 niveaux, la relaxation non-radiative du niveau laser
inférieur vers le niveau fondamental est une source de chaleur avec un temps
caractéristique égal a la durée de vie des ions dans I'état excité. En raison du
régime de diffusion de la chaleur qui est tres différent d’'une technique a une
autre, I'amplitude de la composante, avec le temps caractéristique égal a la durée
de vie électronique, n'est pas I'amplitude de la variation d’indice électronique
dans la technique interférométrique, alors qu’il s’agit de Il'amplitude de la
variation d’indice électronique dans la technique de diffractométrie transitoire.
Ainsi, les techniques d'interférométrie et de diffractométrie donnent des rapports
électroniques apparents différents : 39% et 72% respectivement dans notre
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exemple (cf 1.4.3.1.3). Seule la technique de diffractométrie transitoire permet
donc d'évaluer la contribution électronique de la variation d’indice car la
relaxation non-radiative du niveau laser inférieur vers le niveau fondamental
n’apparait pas sur les signaux transitoires. Toutefois, cette technique est moins
sensible que la technique interférométrique en raison d’une détection
quadratique avec la variation d’indice.

1.5 [EXPOSE ET ANALYSE DES RESULTATS DANS LES MATERIAUX DOPES ND3+

Dans ce paragraphe, nous allons exposer et analyser les résultats des mesures
interférométriques et diffractométriques dans les principaux matériaux dopés
Nd**. Dans un premier temps, nous nous sommes intéressés au cas des vanadates
et des tungstates puisqu’il semblerait d’apres la littérature [Powell 1990] que
c’est dans ces groupements que les variations de polarisabilité non résonantes
sont les plus fortes. Dans un deuxieme temps, nous avons mesuré cet effet dans
des grenats, des aluminates et des verres phosphate et silicate.

1.5.1 CARACTERISATION DETAILLEE DES VARIATIONS D’INDICE OBSERVEES DANS ND:YVO,,
ND:GDVO, ET ND:KGW

Les cristaux dopés Nd** étaient pompés & environ 808 nm a I'aide d’un laser
Ti :Sa délivrant des impulsions allant jusqu’a 5 mJ a une cadence de 10 Hz. Les
variations d’indice de réfraction étaient sondées avec un laser He-Ne a la
longueur d’onde de 632.8 nm.

La figure 1.19 montre les déclins obtenus dans le Nd**:YVO, avec la méthode
interférométrique (a) et avec la technique de diffractométrie transitoire (b). Dans
les deux méthodes, le signal est bien décrit par deux composantes décroissantes.
Les constantes de temps qui apparaissent dans la partie courte et la partie longue
des déclins interférométrique et diffractométrique, respectivement, sont les
mémes et sont égales (32 10% prés) au temps de vie du Nd* dans I'état excité (cf
tableaux 1.1 et 1.2).

Les autres constantes de temps qui apparaissent a la fin et au début des signaux
interférométriques et diffractométriques sont environ 100 fois plus grande et 5-
10 fois plus petites, respectivement, que cette durée de vie d'émission. Tous les
parametres utilisés pour ajuster les données avec les expressions (1.61) et (1.71),
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y compris les valeurs estimées de AN et les parametres d'amplitude, ont été
reportés dans les tableaux 1.1 et 1.2.

Tableau 1.1 : Données et parametres utilisées dans le fit du signal transitoire
interférométrique avec I'expression (1.71) dans le texte.

W, e
Sample diorl x1(?138 Ag,, (rad) (ra:)J (rado) l7('ent tetec (1LS) fetime (r’r:s)
oping (em™) (us)

Gdvo, 1% Enc 19 0,155 0,151 -0,010 52% 84 90 8,2
Ena 19 0,082 0,137 -0,009 39% 92 90 8,8

3% Eic 24 0,028 0,081 -0,004 27% 70 60 5,9

Ena 21 0,007 0,064 -0,004 10% 130 60 6,9

YVO, 1% €Enc 15 0,094 0,154 -0,009 39% 93 92 7,6
Ena 15 0,139 0,102 -0,007 59% 82 92 7,0

KGW 0,86 % E//E 4,5 0,069 -0,133 0,132 102% 97 100 44,0
Eln, 4,5 0,057 0,003 0,000 96% 95 100 20,0

1,77 % E//E 9,2 0,164 0,026 0,001 86% 61 60 22,0

Eln, 9,2 0,121 0,051 -0,007 73% 63 60 22,0

Tableau 1.2 : Données et parametres utilisées dans le fit du signal transitoire
diffractométrique avec I'expression (1.61) dans the texte.

sample_ACeron A’?ng)ow M@l )t G
GdVO, 1% Elic 11 8,8 68% 89 15,0
El/la 10 6,7 77% 88 11,2
3% Elic 21 19 74% 65 15,0
E/la 19 12 84% 65 15,0
YVO, 1% Elic 12 9,5 72% 88 11,3
E/la 10 7,7 77% 88 11,2
KGW 0,86 % Elln, 5,0 1,9 93% 90 8,0
E /ln, 6,2 2,5 84% 85 13,0
1,77 % Elin, 4,0 1,2 81% 60 8,0

E/ln, 4,4 2,2 91% 59 13,0
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La figure 1.24 regroupe a la fois les variations d’indice de réfraction totales

—, < Z a——4
An... (0) normalisées par la densité d’ions dans I'état excité AN (graphique du

haut) ainsi que les rapports I7ert et /7ént entre les composantes avec le temps de

décroissance égale a la durée de vie d'émission et les amplitudes mesurées au
temps t=0 (graphique du bas) obtenus avec les techniques de diffractométrie et
d’interférométrie transitoires.

Comme le montre le graphique en haut de la figure 1.24, la variation totale de
I'indice de réfraction normalisée par la densité d'ions dans I'état excité reste a
peu pres la méme quelle que soit la technique utilisée parce que seule la variation
d’indice de réfraction d’origine électronique et la variation d’indice d’origine
thermique provenant de la relaxation non radiative du niveau 4F5/2 vers le niveau
4F3/2 apparaissent. Toutefois, le rapport entre la composante avec un temps de
décroissance égale a la durée de vie d'émission et de I'amplitude a l'instantt =0
est différent. En effet, le temps de diffusion thermique est tres différent d'une
technique a l'autre ce qui conduit a une contribution de la relaxation non
radiative entre les niveaux ‘lis;, “lizj, his et l, du Nd** dans le signal
interférométrique contrairement au signal diffractométrique.

A l'aide des deux techniques, il est ainsi possible de distinguer les contributions
de variation d’indice d’origine thermique provenant des relaxations non
radiatives qui ont lieu en haut et en bas de la transition laser ainsi que la
contribution de la variation d’indice d’origine électronique en écrivant :

< On
e T ——— (1.72)
An, +An P
. A_ne _Andown
= = (1.73)

An, +An*?
th

Ou A_rle est la variation d’indice d’origine électronique moyenne et An,” et

Anf,’fw"sont les variations d’indice d’origine thermique provenant des niveaux
supérieur et inférieur au niveau excité. Nous avons reporté les contributions
électronique et thermique en haut de la figure 1.25. La variation d’indice d’origine
thermique est approximativement la méme que la variation d’indice d’origine
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électronique dans les vanadates alors gu’elle est presque négligeable dans les

tungstates.
z z
An__(0) /AN
-24
X _
12x10 M Interferometer
10x102 T O Transient Grating
80x107%- I
6,0x107%- T
40%x107° -
20%x107%-
0 i
E/flc|Ella|E//lc|E/Nla|E/lc|E/la|E/ng E/ nmE/ ngE/ nm
GdvO4 1% | GdvO4 3% YVO4 1% KGW 0,86% | KGW 1,77%
int rt
e +1]e
0/ —
120% B Interferometer
100% - O Transient Grating e
80% T % T -
60% -
40% + -
20% A
0% + .
E/fc| Ella|E/c|E/fa|E/c|E/a|E/ng|E/nm E// ngE/ nm
Gdv0O4 1% | GdvO4 3% YVO4 1% KGW 0,86% | KGW 1,77%

z z H
Figure 1.24 : Variations d’indice normalisées An,., (0) /AN et rapports nr et nl

obtenus dans les différents matériaux dopés Nd** avec les techniques de diffractométrie
et d’'interférométrie transitoires. Les lignes verticales représentent les barres d'erreur.

Ce comportement peut étre lié aux valeurs respectives du dn/dT dans ces

matériaux. En effet, la variation locale de température est donnée par :
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- Eabs(r’ Z)
AT(r,2) —,ocpd3r (1.74)

ou E_ (r,2)est I'’énergie absorbée dans les coordonnées polaires (r,z), p est la

abs

densité volumique du matériau, C, est sa capacité thermique massique et d’r est
le volume élémentaire.

Ainsi, la variation d’indice moyenne d’origine thermique en r=0 est donnée par :

hvpmz on

b o prdown? _ ON 72
Ang? +Ang™" = —AT =g, oC T
p

aT (1.75)

avec ny la fraction de I'énergie absorbée transformée en chaleur, hv, I'énergie des
photons de la pompe. Les valeurs résultantes de 0n/dT sont reportées dans le

tableau 1.3 en supposant que n, est égale a 40%, ce qui est la valeur indiquée par
Fan [Fan 1993] pour 1% Nd :YAG

Ces valeurs estimées sont plutét en bon accord avec les valeurs trouvées dans
la littérature [Minassian 2005, Lagatsky 2000]. Elles different cependant de
maniére importante dans le cas du KGW avec les valeurs trouvées par Filipov et
Biswal [Filippov 2007, Biswal 2005]. Ces valeurs sont données pour les deux
polarisations mais elles sont différentes en signes et en valeurs les unes avec les
autres.

Les valeurs de diffusivité thermique peuvent étre estimées en utilisant les

expressions (1.51) et (1.58) et en connaissant ', to, &, et A. Ces valeurs sont

rassemblées dans le tableau 1.3 et comparées avec les valeurs théoriques qui
peuvent étre calculées avec I'expression suivante :

Dyoo = —— (1.76)



72

Tableau 1.3 : Parametres thermiques pour GdVO,, YVO,4 and KGW calculés avec les
expressions (1.51), (1.58), (1.75) et (1.76) dans le texte (les références aux données de la
littérature sont donnés par [a]= [Didierjean 2008], [b]= [Sato 2007], [c]= [Minassian
2005], [d]= [Mochalov 1997], [e]= [Lagatsky 2000], [f]= [Filippov 2007], [g]= [Biswal

2005])
K 1 o G on/oT on/oT D. D. D
Sample (W,m™ (Kgm?®) (kg' (10°Kk™) (10°°k™) dz'f ": th;°
K™) K')  (this work) (literature) (mm?/s) | (mm?/s) | (mm?/s)

GdVO,: _

E/lc 6,8[a] 5470[c] 429[b] 9,0 10 [b), 4,7[c] 1,7 3,8 2,9
1%Nd

Ela 6,8[a] 5470 [c] 429 [b] 8,7 14 [b],6,9[c] 2,3 3,6 2,9
GdVO,: _
3ung ENC 18 - 1,7 4,0

Ella 16 - 1,7 3,4
IZ//O?\I‘; Enc 6[a] 4220 [c] 560 [b] 13 73"90[;; ]] 2,4 3,4 2,5

E/fa 6[a] 4220 [c] 560 [b] 8,9 8,6 [c] 2,3 3,7 2,5
KGW:
0,86% E/n, 3[d] 7270 500 047  43[d],04[e] 32 0,8 0,8
Nd -18,2 (E/in,),

E/n, 3[d] 7270 500 048 45 (&) [f] 2,0 1,8 0,8
KGW: -
1,77% Ein, 3[d] 7270 500 2,5 16 (Eum) 5, 1,4 0,8
Nd -10 (E/n,,) [8]

E/n, 3[d] 7270 500 4,0 2,0 1,4 0,8

Les valeurs de diffusivité thermiques different des valeurs théoriques d’environ
35%, ce qui est satisfaisant, mais elles different de plus de 80% pour les
tungstates, ce qui s’explique par le fait que la contribution thermique dans ces
matériaux est faible.

La contribution électronique de la variation d’indice de réfraction peut alors
étre extraite et convertie en variation de polarisabilité en utilisant I’expression
(1.32). Les résultats ont été rapportés en bas de la figure 1.25. Les valeurs de
variation de polarisabilité Aa, varient de 2,8x10%° cm® 3 5x10%° cm’ pour les
vanadates et de 2,5x102° cm® 4 3,3x10%° cm? pour les tungstates.

Pour le méme taux de dopage, la valeur de Aa pour le Nd**:YVO, apparait
comme étant légérement plus grande que celle trouvée pour le Nd**:GdVO.,.
Cependant, cette derniere augmente considérablement avec la concentration en
dopant.
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Dans le cas du Nd :KGW, la polarisation et le taux de dopage n’apparaissent
pas comme étant des parameétres qui ont un impact sur la variation de
polarisabilité.

An(0) /AN’
1x10% O Contribution thermique
8x 107 . m Contribution électronique
6x1072° T
4x107 - L
2x107% -
0 il
-2x107%
Ellc ‘ E/fa | Ellc ‘ E/fa | Ellc | E/la |E/lng|E//nm E//ng|E// nm
GdvO4 1% GdVvO4 3% YVO4 1% KGW 0,86% KGW 1,77%

Aa ,(633nm)
6x107%°
5x107%
4%x107%

T
3x1072 I T
2%10726-
1x107%°-
o -

E/fc |Ella| Ellc | Ella| Ellc |E/la |E/lng|E/Inm E// ng E/l nm

GdVO4 1% GdVO4 3% YVO4 1% KGW 0,86% | KGW 1,77%

Figure 1.25 : Contribution thermique provenant de la relaxation non-radiative des
niveaux supérieurs et inférieurs au niveau excité et contribution purement électronique
normalisées par le nombre d’ions Nd** dans I'état excité par cm?® (en haut). Variation de

polarisabilité extraite a 633 nm calculée avec I’expression (1.32) (en bas). Les barres
d’erreur sont indiquées par des lignes verticales.
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Discussion des résultats :

En ce qui concerne les valeurs de ON/0T dérivées des mesures de variation
d’indice, il est intéressant de noter que les mesures peuvent étre impactées par
des effets de variation de chemin optique dues aux contraintes qui ont lieu au
sein du matériau pompé. Toutefois, sachant que la dynamique de changement
des contraintes est généralement tres courte, de l'ordre de quelques ps
[Pennington 1993], si ces effets de contraintes contribuent a la variation du
chemin optique dans nos expériences, ils devraient avoir la méme dynamique que
on/0dT . En outre, sauf dans le cas de Nd: KGW, les valeurs déduites ne différent
pas tellement des coefficients thermo-optiques déja rapportés dans la littérature.
Il est clair, cependant, que des mesures plus attentives et complétes doivent étre
probablement faites dans le cas du Nd: KGW qui est un matériau tres anisotrope
et tres sensible aux effets de contraintes pour obtenir des valeurs sans ambiguité
de dn/0T , mais cela sort des objectifs de cette thése.

En ce qui concerne les incertitudes relatives aux deux méthodes expérimentales,
des barres d’erreur ont été ajoutées sur les figures 1.24 et 1.25. Concernant le
rapport total An,,.,/AN reportés en haut de la figure 1.24, nous constatons que les
incertitudes sont bien plus grandes avec la méthode de diffractométrie transitoire
(~25%) gu’avec la méthode interférométrique (~10%). Pour les deux techniques,
le rapport signal a bruit des variations de chemins optiques mesurées reste tres
bon (~50), mais la calibration dans la technique interférométrique peut étre
simplement faite en tournant la lame biréfringente et en induisant ainsi un
déphasage de 1/2, alors que la calibration est plus délicate pour la technique de
diffractométrie transitoire. Ainsi, la variation d’indice de réfraction mesurée est
typiquement connue avec une précision d’environ 3% avec la mesure
interférométrique et 15% pour la technique de diffractométrie transitoire. Par
ailleurs la densité moyenne d’ions dans I'état excité était connue a 7% prés pour
la technique interférométrique et a 10% pres pour la technique de diffractométrie
transitoire ce qui donne les incertitudes globales indiquées ci-dessus pour
An,./AN.

La variation de polarisabilité de I'ion optiguement actif dans un matériau
donné ne devrait pas dépendre, en principe, de la concentration en ions. Mais,
augmenter la concentration en ions peut conduire a des effets de transfert
d’énergie (« up-conversion », relaxation croisée). Lorsque de I'up-conversion
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se produit, des niveaux d’énergie plus élevés que le niveau métastable sont
peuplés. Ces niveaux ont une variation de polarisabilité plus grande que celle
du niveau métastable et des relaxations non-radiatives multi-phonons vers le
niveau métastable se produisent. On observe alors des variations d’indice de
réfraction électronique et thermique plus importantes. Cela pourrait bien
expliquer I'augmentation des contributions électroniques et thermiques a la
variation d’indice observées dans les cristaux de GdVO, dopés respectivement
1% et 3% en Nd>*. Par ailleurs, nous avons effectivement constaté un déclin de
fluorescence non-exponentiel et une diminution de la durée de vie avec le taux
de dopage. Nous devons néanmoins étre tres prudents avec une telle
interprétation. En effet, dans le Nd :KGW, nous avons constaté une diminution
de la durée de vie avec le taux de dopage sans aucune variation significative
des contributions électronique et thermique a la variation d’indice. Une étude
plus détaillée et plus précise des effets de concentration en ions dopants sur
les variations d’indice d’origines électronique et thermique dans ces matériaux
dopés Nd** devrait étre faite pour bien clarifier ce point.

1.5.2 EXPOSE ET ANALYSE DES RESULTATS DANS LES AUTRES MATERIAUX DOPES ND>*

Les matériaux dopés Nd** étaient pompés 3 environ 808 nm a I'aide d’un laser
Ti:Sa et les variations d’indice de réfraction étaient sondées avec un laser He-Ne a
la longueur d’onde de 632.8 nm.

La figure 1.26, en haut, représente la contribution thermique totale et la
contribution électronique pour les différents matériaux testés. Les matériaux ont
été classés par ordre de variation d’indice électronique décroissante. La
proportion de la contribution électronique par rapport a la contribution
thermique totale varie de 47% a 57% pour le GGG, le LMA, le YAG et le verre
silicate. Elle est de 75% dans le verre phosphate.

En bas est représentée la variation de polarisabilité a 633 nm pour I’'ensemble
des matériaux. Cette quantité ne dépend que tres peu du matériau hote. Elle est
de 3,5 10% cm?® +0,3 cm?® pour le GGG, le LMA, le YAG et le verre silicate. La
variation de polarisabilité est de 2,8 102°cm? pour le verre phosphate.

La valeur de variation de polarisabilité a 633 nm mesurée dans le Nd:YAG par
notre technique de mesure est de 3,2 102® cm®. La valeur donnée dans la
littérature a 633 nm est de 4,0 102° cm? [Antipov 2003]. Powell et al donnent une
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valeur de 4,9 10° cm® 3 514,5 nm mesurée par mélange a quatre ondes [Powell
1989, Powell 1989].

z ——7
An(0) /AN
6x10°% O Contribution thermique
5x107%° | o7 m Contribution électronique
4x107% . T -
3x107% .
2x1072
1x107% .
0
Ellc E/la
GGG 1% LMA 15% YAG 0,7% Silicate Phosphate
LSG91H LHG8 4%
3,3%
Aa ,(633nm)
5x1072°
4x107°°
3x1072°
2x1072°
1x107%°.
0]
Ellc E/la
GGG 1% LMA 15% YAG 0,7% Silicate Phosphate
LSG91H LHG8 4%
3,3%

Figure 1.26 : Contribution thermique provenant de la relaxation non-radiative des
niveaux supérieurs et inférieurs au niveau excité et contribution purement électronique
normalisées par le nombre d’ions Nd** dans I'état excité par cm?® (haut). Variation de
polarisabilité extraite a 633 nm calculée avec I'expression (1.32) (bas). Les barres
d’erreur sont indiquées par des lignes verticales.
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Tableau 1.4 : Parametres thermiques pour le GGG, le LMA, le YAG et pour des verres
Silicates et Phosphates dopés Nd**, calculés avec I'expression (1.75) dans le texte (les
références aux données de la littérature sont donnés par [a]= [Mahajan 2007], [b]=
[Chénais 2003], [c]= [Hoya], [d]= [Guyot 1993]

p Co on/aT on/aT
Sample (Kg,m™ (J,Kg'K  (10°K™) (10K
3) Y (this work) (littérature)
7090
GGG 1% al 380 [a] 14 17,5 [b]
a
HMA: 2o 040 ceer 77 18 [d]
15%Nd Bl d] ‘
YAG: 4550
590 [a 7,2 9[b],7,3[d
0.7%Nd (a] (a] [b] [d]
Silicate LSG91H 2810
630 [c] 4,9 2,7 [c]
3,3%Nd [c]
Phosphate LHG8 2850
750 [c] 1,7 0,6 [c]
4% [c]

La variation d’indice moyenne d’origine thermique au centre de la partie
pompée (en r=0) est donnée par I’expression (1.75). Les valeurs résultantes de
on/0T sont reportées dans le tableau 1.4 pour le GGG, le LMA, le YAG et les
verres silicate et phosphate. Nous avons considéré que ny était égal a 40%, ce qui
est la valeur indiquée par Fan [Fan 1993] pour 1% Nd :YAG. On constate alors que
dans I'’ensemble les valeurs de on/aT coincident avec les valeurs trouvées dans la
littérature.

1.6 EXPOSE ET ANALYSE DES RESULTATS DANS LES MATERIAUX
DoPESYB>*

Les techniques interférométriques et diffractométriques ont été récemment
comparées dans le cas de Yb:YAG [Antipov 2006]. Les variations de polarisabilité
extraites des mesures était les mémes dans le Yb :YAG quelque soit la technique
employée. En effet, comme il s'agit d'un systeme laser quasi 3-niveaux, la
relaxation non radiative provenant du niveau pompé vers le niveau émetteur
laser est prédominante et I'extraction de la contribution électronique est directe
et peut étre réalisé avec I'une ou I'autre des techniques.
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Nous avons donc choisi d’utiliser la méthode interférométrique pour mesurer
les variations d’indice dans les matériaux dopés Yb*>" puisqu’elle est plus fiable et
plus facile a mettre en oeuvre.

Le pompage des matériaux laser a caractériser était réalisé en utilisant une
diode laser fibrée quasi-continu (durée d’impulsion allant de 100 ps a 500 ps a
une cadence de 10 Hz) opérant a la longueur d’onde de 969 nm. Une telle
longueur d’onde n’était pas optimisée pour les matériaux lasers testés mais
I"absorption était néanmoins suffisante a cette longueur d’onde pour obtenir de
bons signaux transitoires. Le faisceau sonde était lui généré, comme
précédemment, par un laser He-Ne opérant a 632.8 nm.

Les signaux transitoires sont décrits par I'expression (1.56) ou le premier et le
second terme représentent respectivement la contribution purement
électronique et la contribution purement thermique de la variation d’indice. Ces
contributions correspondent en effet aux déclins avec des composantes de durée
de vie courte associée a la constante de temps tg.. et longue associée a la
constante de temps t;" qui rend compte de la dissipation de la charge thermique
dans le cristal.

Connaissant la variation de déphasage électronique induite Ag,,.

“at=0(ala
fin de l'impulsion de pompe), il est possible de déterminer la contribution
électronique de la variation d’indice en r=0 An,_(r =0)"a la fin de I'impulsion de

pompe en utilisant les expressions (1.24) et (1.29).

La densité moyenne d’ions dans I'état excité en r=0 AN(r:O)Zé la fin de

I'impulsion de pompe est donnée par I'expression suivante :

N A2 Eas/]
AN(Gr=0)" =—2 Tl bsp 1

) T
> —F[l—exp(——p)} (1.77)
Jo hc T, T

pump F

Sachant que mz et mzsont reliés via I'expression (1.32), nous
avons calculé le rapport de ces deux quantités ainsi que la variation de
polarisabilité induite par pompage optique. Les données sont affichées sur la
figure 1.27.
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— <7,z

An(0) /AN

6x107° : O Contribution thermique
5x107% m Contribution électronique

-1x10%
poll ‘ pol2 poll‘ pol2 | poll ‘ pol2 poll‘ pol2 | poll ‘ pol2
GDVO4 YVO4 KGW KYW KYbW  |Sc203Lu203| YAG | GGG | CAF2
Aa_(633nm)
p
5x107°°
4x107% {_ [
3x10%° -] qL I I TL
2x107%
1x107°
O
poll ‘ pol2 poll ‘ pol2 poll ‘ pol2 poll ‘ pol2
GDVO4 YVO4 KGW KYw Sc203| Lu203| YAG | GGG | CAF2

Figure 1.27 : Contribution thermigue provenant de la relaxation non-radiative des
niveaux supérieurs et inférieurs au niveau excité et contribution purement électronique
normalisées par le nombre d’ions Nd** dans I’état excité par cm® (haut). Variation de
polarisabilité extraite a 633 nm calculée avec I'expression (1.32) (bas). Les barres
d’erreur sont indiquées par des lignes verticales.

La figure 1.27, en haut, représente la contribution thermique totale et la
contribution électronique pour les différents matériaux dopés Yb>" testés. Les
matériaux ont été classés par ordre de variation d’indice électronique
décroissante.

Dans I'Yb*, la contribution thermique est dans I’'ensemble bien plus faible que
la contribution électronique car le défaut quantique est faible contrairement a ce
qui était mesuré dans le Nd**. Le pourcentage des effets électroniques est
supérieur a 85% dans les vanadates et les tungstates. Il est de 65% dans GGG car

le on/0T y est élevé. Dans CaF,, on retrouve le fait que le dn/o0T est négatif
[Corning].
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La variation de polarisabilité est plus élevée dans les vanadates et dans les
tungstates que dans les autres matériaux testés. Elle est de 4x10™2® cm® dans le
GdVO, et de 3x10%° cm? dans YVO,, KGW et KYW. Il semblerait qu’elle dépende
de la polarisation pour le KYW. Elle vaut environ 2x10® cm? dans Sc,03, Lu,03,
YAG et GGG. On remarquera que c’est la valeur déja obtenue dans le passé pour
Yb :YAG [Antipov 2006]. La variation de polarisabilité valant 1,3x102° cm® dans le
CaF,, elle est la plus faible des matériaux testés. Il s’agit d’un résultat attendu
puisque ce matériau est un fluorure.

1.7 ORIGINE DES VARIATIONS D’INDICE OBSERVEES (CONFRONTATION DES
RESULTATS AVEC LES MESURES D’ABSORPTION DANS L’ETAT EXCITE DES
IONS)

La variation d’indice induite par pompage optique contient une contribution
résonante et une contribution non-résonante (cf paragraphe 1.2.3). Cette
derniere provient de transitions UV. L'objectif de cette partie est de préciser la
nature de ces transitions dans des matériaux dopés Nd** et Yb>* et d’indiquer leur
contribution a la variation de polarisabilité non-résonante.

1.7.1 BANDES INTERCONFIGURATIONNELLES ET BANDES DE TRANSFERT DE CHARGE DANS LE
CAS DES I0Ns ND>* eT YB®*

Il existe deux types de transitions UV responsables des variations de
polarisabilité non résonantes dans les matériaux laser dopés Nd** ou Yb* : les
bandes interconfigurationelles 4f5d et les bandes de transfert de charge métal-
ligand.

1.7.1.1 Bandes interconfigurationnelles

Les ions de terres rares ont la configuration électronique suivante :
15225°2p®35*3p®453d"%4p°55°4d 5 p°65%4f"
Ces atomes de terres rares ne différent pas par la structure électronique de
leur couche externe (5s” et 5p°) mais par le remplissage progressif de la couche
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4f" (n = 1 & 14). Le degré d’oxydation le plus fréquemment observé pour ces
atomes est le degré 3+ qui correspond en notation condensée a la configuration
électronique [Xe]4f", n variant de 1 & 14. Nous nous sommes limités au cours de
cette thése a I’étude des ions trivalents Nd** (n=3) et Yb>* (n=13).

Les transitions interconfigurationnelles 4f" - 4f"*5d" different des transitions
habituelles intra-configurationnelles 4f" > 4f" par plusieurs aspects. Ces
transitions inter-configurationnelles sont d’abord permises a I'approximation
dipolaire électrique puisque les configurations électroniques 4f" et 4f"'5d" sont
de parités opposées. Ces transitions conduisent donc a des forces d’oscillateurs,
donc des sections efficaces trés élevées, typiquement 107 3 10" cm?, soit deux
a trois ordres de grandeur plus importantes que pour les transitions intra-
configurationnelles. Cela signifie aussi des durées de vie radiatives beaucoup plus
courtes, de l'ordre de quelques dizaines de ns. Les transitions inter-
configurationnelles 4f" = 4f"'5d" sont également caractérisées par des largeurs
de transitions trés importantes contrairement aux raies fines des transitions 4f"
- 4f". Enfin, contrairement aux transitions intra-configurationnelles, les
transitions inter-configurationnelles présentent une variation importante de leur
position en fonction de la matrice hote. Cette différence provient du fait que les
orbitales 5d sont tres sensibles aux variations d’environnement contrairement
aux orbitales 4f qui présentent une interaction faible avec le champ cristallin en
raison de I’écrantage de I'environnement par les orbitales 5s* 5p°.

L’énergie correspondant a une transition inter-configurationnelle 4f" ->4f"'5d
d’un ion Terre-Rare X, notée Eg(X), peut étre estimée en utilisant la formule
empirique suivante [Dorenbos 2000]:

E ., (X) =49340cm™ - D(A) + AE(X, Ce) (1.78)

ou D(A) est une diminution d’énergie associée au cristal. Elle est
approximativement la méme pour tous les ions Terres-Rares dans une matrice
donnée. AE(X,Ce) est une différence d’énergie entre la premiére bande 4f"'5d
d’un ion X et celle de I'ion Ce**. Cette quantité est pratiquement indépendante du
cristal. En utilisant les valeurs de AE(X,Ce) signalées dans [Dorenbos 2000] et en
utilisant la valeur Eq(Ce) = 21850 cm™ signalée dans [Weber 1973] pour la
position de la bande 5d du Ce* dans le YAG — ce qui, d’aprés I'expression (1.78),
donne une valeur de 27490 cm™ pour D(A) — nous trouvons la position des
bandes 4f"'5d pour tous les ions Terres-Rares dans le YAG (cf figure 1.28). Par
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exemple, la position de la bande 4f*5d du Nd** dans le YAG est située a 44550 cm’
! d’aprés ce modeéle. Cette valeur est en bon accord avec la valeur qui est signalée
expérimentalement et théoriquement dans [Margerie 2006].

1.7.1.2 Bandes de transfert de charge

Les bandes de transfert de charge sont des bandes intenses situées dans I'UV
et dans le VUV. Elles sont associées a un transfert de charge entre un proche
ligand et un ion métallique. Les transitions qui nous intéressent ici concernent un
transfert de charge (un électron) d’un ligand (ion O* dans un oxyde, ion F” dans un
fluor) vers un métal (ion Terre-Rare considéré): « Ligand to Metal Charge
Transfer » (LMCT).

Les transitions inter-configurationnelles de type 4f">4f"'5d ne sont sans
doute pas responsables a elles seules des variations de polarisabilité mesurées
dans le Nd:YAG [Margerie 2006]. Les bandes de transfert de charge (LCMT)
auraient elles aussi une contribution. En effet, utilisons la relation de Jorgensen
[Jorgensen 1962] qui permet de positionner les bandes de transfert de charge
(LCMT) connaissant les électronégativités des ions ligands y(L) et des ions
métalliques (M) :

Eqver (L » M)=30000[x(L) = ¥(M)] (1.79)

Dans le cas du Nd :YAG, I'ion ligand est I'ion O et Iion métallique est I'ion Nd**.
Sachant que ¥(0*) = 3.2 et que X(Nd*) = 1.2 [Moncorgé 2008], la bande
d’absorption LMCT est située au dessus de 60000 cm™, soit & des longueurs
d’onde plus courtes que 160 nm. En conséquence, cette bande est noyée au sein
de la bande 4f*5d du Nd :YAG qui s’étend de 250 nm & 110 nm [Margerie 2006)].

Dans le cas de Iion Yb* inséré dans une matrice de YAG, la transition inter-
configurationnelle 4f" = 4f"'5d est située a 59000 cm™ (170 nm) ce qui est plus
haut que dans le cas du Nd :YAG. Cette bande doit donc moins contribuer a la
variation de polarisabilité. Par ailleurs, en connaissant x(Yb®*) = 1.61 et en
utilisant la relation de Jorgensen, la transition LMCT devrait étre située a 47600
cm™ (211 nm). Cette estimation est en bon accord avec la mesure d’absorption
dans I'état excité (AEE) faite dans I'Yb :YAG (cf figure 1.32).
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Dans I'Yb :KGW, la bande de transfert de charge est située plus bas que dans
’Yb :YAG. Nous avons en effet mesuré qu’elle se situait & 41000 cm™. La matrice
est en fait composée de groupement WO, et la transition 0> =>Yb*>" n’est pas
exacte. La bande de transfert de charge provient d’orbitales mélangées pouvant
8tre décrite par Yb**(4f)0*(2p) > W (5d).

80000
70000
60000 —
50000 —

40000 +

30000

Energie (cm ™)

20000

10000 -+ - Ey

0 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
Ce3+ Pr3+ Nd3+ Pm3+ Sm3+ Eu3+ Gd3+ Th3+ Dy3+ Ho3+ Er3+ Tm3+ Yb3+

Figure 1.28 : Evaluation de la position des maxima des bandes d’absorption LMCT et des
bandes d’absorption fd des ions Terres Rares dans le YAG [Moncorgé 2008].

1.7.2 SPECTROSCOPIE DANS L’ETAT EXCITE DES IONS ND>" ET YB3*

1.7.2.1 Technique de mesure

Un simple spectre d’absorption ne permet pas de localiser les bandes UV
associées aux ions Nd>* ou Yb*" en raison de I'absorption des photons par la
matrice hote.

Afin de caractériser les transitions UV impliquées (position et amplitude), nous
avons mis en place une technique de mesure de type absorption dans I'état
excité. Ces mesures sont des mesures pompe-sonde dont le schéma expérimental
est indiqué sur la figure 1.29.
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Figure 1.29 : Schéma expérimental de la technique d’absorption dans I'état excité

Le faisceau sonde est fourni par une lampe flash Xe pulsée avec des durées
d’impulsions a mi-hauteur de 5 ps. Le faisceau pompe est généré par un OPO
pompé par un laser Nd:YAG déclenché et triplé en fréquence générant des
impulsions de 12 ns. Il est réglé soit vers 970 nm pour la transition d’absorption
2F7/2 - 2F5/2 de I'ion Yb** soit vers 808 nm pour la transition d’absorption 4I_c,/z -
4F5/2 du Nd*. Le faisceau sonde est collimaté puis focalisé a I'aide de miroirs
courbes pour éviter les problemes liés a la dispersion chromatique. La pompe et
la sonde se propagent de maniere colinéaire a l'intérieur du cristal a travers un
disphragme de 0,5 mm de diamétre.

Dans ce type d’expérience, deux spectres en transmission sont enregistrés, un
premier sans la pompe (I,) et un second avec la pompe (l,). I, et I, s’expriment de
la facon suivante :

1,(A) =1,(A)T*(A) eXPET e (AINI) (1.80)

ou lg(A) est I'intensité incidente sur le cristal, T(A) est la transmission du faisceau
sonde a l'interface air/cristal, o, est la section efficace d’absorption dans I'état
fondamental, N est le nombre total d’ions actifs par cm® et | la longueur du
matériau laser.
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1 (A) = 1o (DT *(A) eXP((T o (NN + T (A)N)I) (1.81)

avec 0. la section efficace d’absorption dans I’état excité, N; et N, les densités
d’ions dans I’état fondamental et dans I'état excité.

Nous avons la relation suivante :

N = Nf + Nex (182)

ce qui est vrai dans les matériaux dopés Yb>* et Nd** (dans un dopage au Nd**, Ia
relaxation 4F5/2 -> 4F3/2 est tres rapide.). La section efficace d’absorption dans
I’état excité s’écrit alors :

OroelA) = Oy (1) + Ni '”(:—”J (1.83)

exl p

1.7.2.2  Cas de I'ion Nd**

Les mesures d’absorption dans |'état excité dans le Nd :YAG ont été réalisées
en utilisant la technique pompe-sonde précédemment décrite. Pour obtenir le
spectre de section efficace d’absorption dans I'état excité, il est nécessaire de
connaitre |, et I, mais aussi le spectre d’absorption dans I’état fondamental. Ceci
est particulierement important dans le Nd :YAG autour de 265 nm puisque le
spectre d’absorption dans I'état fondamental du niveau “Iy/, vers le niveau *F(2)s,
recouvre le spectre d’absorption dans |'état excité du niveau 4F3/2 vers la
configuration 4f’5d. On remarquera que ce n’est pas le cas dans les systémes
dopés Yb*'. Afin de déterminer le spectre d’absorption dans I'état excité calibré
en section efficace, il faut aussi connaitre la densité d’ions dans |'état excité N,.
Elle est souvent évaluée en mesurant I’énergie du faisceau de pompe a I'entrée et
a la sortie du cristal. Cette méthode n’est pas tres précise compte tenu du fait
que les faisceaux pompe et sonde ne se recouvrent pas a l'intérieur du cristal de
maniére rigoureuse. Pour améliorer la qualité de cette évaluation, il est
préférable d’utiliser des données complémentaires a savoir la connaissance de
I’absorption dans I'état excité du cristal dans une région spectral mieux connue.
Ceci a été réalisé ici en enregistrant des spectres autour de 619 nm, une région
qui correspond a la transition d’absorption dans I’état excité 4F3/294D3/2.
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Figure 1.30 : Spectre d’absorption dans I'état fondamental (a) et dans I'état excité (b) du
Nd :YAG. [Margerie 2006]

1.7.2.3  Casde I'ion Yb**

Les spectres d’absorption dans I'état excité ont été enregistrés entre 200 et
400 nm. La longueur d’onde de pompe était réglée, dans le cas de I'Yb :YAG et de
I'Yb :KGW, sur la transition 2F7/2 - 2F5/2 c'est-a-dire a 940 nm et 982 nm
respectivement. Des spectres de fluorescence dans I'UV ont été également
enregistrés en portant d’abord les ions Yb*" dans I'état excité puis en excitant les
matériaux a la longueur d’onde d’absorption dans I’état excité.
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Figure 1.31 : Spectre d’absorption dans I'état excité dans I'Yb :YAG. [Moncorgé 2008]

Le spectre d’absorption dans |'état excité obtenu dans le cas de I'Yb :YAG est
indiqué sur la figure 1.31. Ce spectre est donné pour trois délais entre la pompe
et la sonde : 3 us, 220 us et 620 us. Cela montre I'existence d’une seule bande
d’absorption dans I'état excité autour de 265 nm avec une section efficace
d’absorption dans I’état excité (dérivé de la connaissance de la densité d’ions
dans I'état excité N., d’environ 4,45x10™® cm?) de I'ordre de 1.1x10™*® cm®. Son
évolution temporelle confirme tout d’abord que le phénomene d’absorption dans
I’état excité a lieu au sein du niveau métastable 2F5/2 avec un temps de
fluorescence d’environ 1 ms. La position de la bande d’absorption dans I'état
excité (~37750 cm™) ajoutée a la position du niveau métastable (~10250 cm™)
nous permet de conclure qu’une bande d’absorption dans I'état fondamental
située 3 48000 cm™ soit 208 nm existe (cf figure 1.32a et 1.33a). Cette bande est
une bande de transfert de charge ou un électron se déplace d’un ligand (0%) vers
un ion métallique (Nd**) [Pieterson 2000, Guerassimova 2001]. Ces auteurs ont
fait des mesures d’émission et d’excitation a basse température en utilisant un
rayonnement synchrotron dans le proche UV. D’aprés eux, une bande
d’absorption est placée entre 190 et 230 nm et deux bandes d’émission sont
situées a 340 et 490 nm (émission de la bande de transfert de charge vers les
niveaux 2F7/2 et 2F5/2). Nous retrouvons a peu pres les mémes positions pour les
bandes d’absorption et d’émission dans I'Yb :YAG.
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Figure 1.32 : Spectre d’absorption dans I’état fondamental, de fluorescence et d’
absorption dans I'état excité (ce dernier est translaté du niveau d’énergie 2F_c,/z) de
I'Yb :YAG (a) et de I'Yb :KGW (b). [Moncorgé 2008]

Le spectre d’absorption dans I'état excité obtenu dans le cas d’Yb :KGW
(spectre décalé de I’énergie du niveau métastable 2F5/2) et la position résultante
de la bande de transfert de charge sont reportés sur les figures 1.32b et 1.33b. Le
cristal était coupé avec des faces planes et paralléles perpendiculairement a I'axe
cristallographique b. La pompe se propageait suivant cet axe et sa polarisation
était parallele a I'axe a. En comparant les figures 1.32a et 1.32b, il est a
remarquer que la bande de transfert de charge dans I'Yb :KGW est maintenant a
plus basse énergie (~41000 cm™, aprés avoir ajouté I'énergie de la bande de
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transfert de charge a I'énergie du niveau métastable 2F5/2) qgue dans le cas de
’'Yb :YAG (~48000 cm™). Par ailleurs, sur la figure 1.32, on constate qu’il n’a pas
eu détection de luminescence dans le cas de I'Yb :KGW. En effet, la séparation en
énergie entre la bande de transfert de charge et le flanc de la bande d’absorption
dans I'état fondamental dans I'Yb :KGW est significativement plus grand que dans
le cas de I'Yb:YAG. Ceci signifie que les transitions d’émission dans le cas
d'Yb :KGW subisse un effet de « quenching » en raison d’une réabsorption

directe.
Energy (cm) Energy (cm™?)
A A
50000 |— 50000 |—
40000 | 40000 |
30000 | 265 nm 30000 | 325 nm
(37750 cm?) (30750 cm)
20000 208 nm 20000 245 nm
(48000 cm-?) (41050 cm™)
2F 2
10000 | [ "si2 10000 | | I:5/2
0 | |2F7/2 0 | |2F7/2
(@) Yb:YAG (b) Yb:KGW

Figure 1.33 : Schéma des niveaux d’énergie de I'Yb :YAG et de I'Yb :KGW

La méme étude a été réalisée dans les sesquioxydes Lu,0; et Sc,05 dopés Yb>*.
Les résultats sont indiqués sur les figures 1.34a et 1.34b. Le spectre différence
d’absorption dans |’état excité et dans I'état fondamental Ln(l,/I,) a été enregistré
dans un domaine spectral ou I'absorption des ions Yb*" dans I'état fondamental
est négligeable. En effet, le flanc d’absorption ayant lieu autour de 240 nm est di
au cristal hote et n’a rien a faire avec une absorption éventuelle des ions Yb**
dans I’état fondamental.
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Figure 1.34 : Spectres d’absorption dans I'état fondamental et spectres de différences
d’absorption dans I'état excité et dans I’état fondamental (non translaté, comme sur la
figure 1.32, du niveau d’énergie Fs/, de I'ion Yb*>* [Soulard 2010]

1.7.3 MODELES UTILISES ET VARIATIONS DE POLARISABILITES ASSOCIEES

Nous allons calculer la variation de polarisabilité des ions qui est associée aux
bandes UV précédemment décrites.

Transformons la section efficace d’absorption dans I'état excité en force
d’oscillateur en utilisant la relation [Di Bartolo 1968] :
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_ 113x10°

fex /]2

faaee(ﬁ)d/l (1.84)

Il est alors possible de donner une estimation de la variation de polarisabilité
Ao causée par une bande de transfert de charge de type ligand vers métal a une
longueur d’onde A en utilisant I’expression suivante [Powell 1989] :

Aa ™) = 71x107° Fex T (1.85)
Ver —AV)* =v? v -V2

ol v=1/A et ol v¢r et Av représentent les énergies (en cm™) dans I’état CT et dans
I’état 2F5/2 respectivement. f; et f., sont les forces d’oscillateur des transitions
d’absorption de I'état fondamental vers I'état CT et de I'état excité 2F5/2 vers
I’état CT.

Considérons que les forces d’oscillateur sont a peu pres égale, ie
f, = f,, = 001+ 0002, on trouve finalement , par exemple a la longueur d’onde

A=632.8 nm, c'est-a-dire v=15800 cm™, et pour ve=48000 cm™ et Av = 10250 cm’
' la valeur spectroscopique de la variation de polarisabilité :
Aa ™ = 24x10°cn?’. Cette valeur est en bon accord avec la valeur mesurée par
la technique interférométrique de Jamin-Lebedev dans le matériau Yb :YAG, i.e.

Ag = 2x10%cn?.

Déterminons maintenant la variation de polarisabilité de I'ion Yb** inséré dans
la matrice KGW. Apres avoir calibré la bande d’absorption dans I'état excité en
section efficace et apres avoir calculé la force d’oscillateur correspondante en
utilisant I'expression (1.84), on obtient f_ = 0023. Considérons encore une fois
que f, = f_. En prenant la méme valeur pour Av et en insérant vc;=41000 cm™

dans I'expression (1.85), on obtient la variation de polarisabilité spectroscopique
a la longueur d’onde A=633 nm : Aa****=12x10*cn?. Cette valeur est proche
de la valeur expérimentale qui a été obtenue en utilisant la technique de
diffractométrie transitoire: Aa =1x10?°cm® [Ivakin 2007]. Cependant nos
mesures interférométriques dans ce méme matériau indiquaient que la variation
de polarisabilité était de Aa =3x10°cm’.
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En conclusion, une premiere étude a été réalisée dans le cas du matériau laser
bien connu Nd :YAG. Cette étude a la fois théorique et expérimentale [Margerie
2006] a montré que la part la plus importante des effets observés était due a
I’existence de bandes d’absorption de type 4f->5d qui sont des transitions inter-
configurationnelles des ions Nd**. Cependant, ces bandes UV ne rendent pas
totalement compte des variations d’indice électronique observées. D’autres
bandes d’absorption telles que les bandes de transfert de charge pourrait bien y
contribuer. Ces mémes bandes sont prédominantes par exemple dans I'Yb :YAG
[Moncorgé 2008].

1.8 CONCLUSION

Nous avons exposé dans ce chapitre, deux techniques expérimentales de type
pompe-sonde (une technique interférométrigue et une technique
diffractométrique) permettant de mesurer la variation d’indice non-résonante
induite par un pompage impulsionnel. L’étude de la dynamique de retour a
I’équilibre permet alors de discriminer les effets électroniques des effets
thermiques. Nous avons pour cela modélisé I'évolution temporelle de la
thermique dans chacune de ces deux techniques.

Nous avons alors déterminé la variation de polarisabilité des ions actifs
lorsqu’ils sont portés dans I'état excité dans les systémes dopés Nd** et Yb** les
plus utilisés. Cette quantité, contrairement a la variation d’indice, est
indépendante de la densité d’ions dans I'état excité. Elle permet donc de
caractériser les effets dispersifs non-résonants du matériau. Nous avons par
ailleurs introduit le facteur B qui a la résonance est une quantité proportionnelle
a Aalo,, o, étant la section efficace d’émission. Ce facteur sera utilisé dans le

chapitre suivant en tant que parametre pour étudier le transfert d’énergie dans le
cadre d’un mélange a deux ondes.

Nous avons aussi déterminé la part thermique de la variation d’indice a 'aide
de ces deux techniques. Connaissant la fraction d’énergie absorbée transformée
en chaleur, nous avons calculé la valeur des coefficients thermo-optiques. Nous
avons aussi pu évaluer la diffusivité thermique des matériaux testés grace a la
connaissance du temps de déclin thermique. Les valeurs obtenues sont souvent
en bon accord avec celles qui sont signalées dans la littérature.

Enfin, des spectres d’absorption dans I'état excité ont été acquis de maniere a
déterminer les transitions UV a I'origine des variations de polarisabilité mesurées.
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Nous pouvons conclure que les bandes inter-configurationnelles 4f5d sont en
majeure partie responsable des variations d’indice mesurées dans les systémes
dopés Nd** alors que ce sont les bandes de transfert de charge dans les systémes
dopés Yb*".
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Chapitre 2

IMELANGE A DEUX ONDES DANS LES MILIEUX LASERS
SOLIDES DOPES ND>' ouU YB>* POMPES PAR DIODES EN
PRESENCE DE RESEAUX D’INDICE ELECTRONIQUES

2.1 INTRODUCTION

Notre objectif est d’utiliser les variations d’indice de réfraction d’origine
électronique qui existent dans les matériaux lasers pour réaliser un transfert
d’énergie dans un processus de mélange a deux ondes. Cette technique présente
un grand intérét pour des applications telles que la mise en phase de N lasers a
fibres et I'interférométrie auto-adaptative.

Nous nous plagons dans le cas d’un régime stationnaire. Nous supposons une
onde optique continue. La fréquence v de I'onde optique coincide avec la courbe
de gain du milieu laser de telle sorte que I'onde optique est amplifiée lors de sa
propagation. Nous supposons que le régime de pompage est continu pour
maintenir un gain constant au cours de l'interaction des ondes optiques.

Le coefficient de gain linéique subi par I'onde laser en I'absence de toute onde
optique résonante avec la raie de gain laser est noté g,. Nous supposons le cas
d’un systeme laser 4 niveaux. Le coefficient de gain linéique en présence d’une
onde optique d’intensité | s’écrit :

go(V)
)

aglv) = (2.1)

ou
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9o (V) = 0. (VIN,, (I =0) (2.2)

avec 0, (V) la section efficace d’émission stimulée a la fréquence v et N, (I =0)

la densité d’ions dans I’état métastable laser sans onde optique résonante avec la
transition laser, et ou :

_ hv
I sat(V) - o, (V)T (23)

avec h la constante de Planck et tla durée de vie du niveau métastable laser.

L'Expression (2.1) montre que le gain de I'amplificateur diminue lorsque
I'intensité du signal que l'on y injecte augmente. Ce phénomene est appelé
saturation de gain. Il rend possible I'inscription d’'une modulation périodique des
populations dans le milieu amplificateur. En effet, en injectant deux ondes
optiques cohérentes entre elles, le phénomene d’interférence permet de générer
une modulation spatiale de l'intensité lumineuse. Cette modulation spatiale
d’intensité induit alors une modulation des populations via la saturation du gain.
Le milieu laser étant un milieu a réponse locale, le réseau de population est alors
en opposition de phase par rapport au réseau d’illumination si celui-ci est
immobile (figure 2.1).

"R Bésean dinterférence

Figure 2.1: Schéma de principe de I'inscription d’un réseau de population dans un milieu
laser placé en inversion de population. Le réseau d’interférence est immobile.
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2.2 THEORIE DU MELANGE A DEUX ONDES DANS LES MILIEUX A GAIN EN
PRESENCE DE RESEAUX D’INDICE DE POPULATION

Dans un processus de mélange a deux ondes, deux faisceaux cohérents A; et A,
a la fréquence v;= v, interférent et se propagent dans un milieu placé en inversion
de population comme indiqué sur la figure 2.2.

Ay .
Pump beam A; Pumping

_____ - _Llllumination grating

" Population)grating

Laser medium

Signal beam A,

Figure 2.2: Processus de mélange a deux ondes montrant le faisceau pompe A; et le
faisceau sonde A, intéragissant dans le milieu non linéaire.

Afin d'obtenir un transfert d'énergie d'un faisceau vers I'autre, il est nécessaire
d'introduire un déphasage entre les deux réseaux. Ceci peut étre réalisé en
employant la technique du réseau d’illumination mobile qui peut étre obtenu
grace a un décalage en fréquence entre les deux faisceaux [Yeh 1989]. Un
décalage en fréquence dv entre les deux faisceaux qui interagissent peut étre
obtenu avec des cellules acousto-optiques par exemple.

2.2.1 ANALYSE THEORIQUE

Le point de départ de I'analyse théorique développée dans ce chapitre est
donné par I'’équation de propagation du champ électrique total, E, dans le milieu
laser.

D’apreés les équations de Maxwell, on a:
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2 A2 2
n,” 0°E 1 0°P
AE--2 7 == =
c® at®> g,c* ot? (2.4)

ou ng est I'indice de réfraction linéaire du matériaux laser, c est la vitesse de la
lumiére dans le vide, g, est la permittivité du vide et Py, est la polarisation non-
linéaire du matériau. E est le champ électrique total qui est la somme des deux
ondes interagissant :

E = Alei(a)l.t—kl.rl) + Azei(wz.t—kz.rz) (2.5)

ou k; et k, sont les vecteurs d’onde du faisceau pompe et du faisceau sonde.
L'intensité normalisée par |y, des deux faisceaux qui interféerent alors dans le
milieu a gain est alors donnée par :

I (y,t) =15 +1,, cosKy—Qt) (2.6)

avec K=2m/A le vecteur réseau induit ou A est le pas des franges d’interférences
(qui est également le pas du réseau de gain inscrit). Q est le décalage en
fréquence entre le faisceau pompe et le faisceau sonde et Is et I, sont donnés
par :

A |Af
I sat(/]o) I sat(/]o)
A7,

Iy (A) =2-—— 2.8
Ml o) (2:8)

Is(/]o) = (2.7)

0, est I'angle entre le faisceau pompe et I'axe Z, et 8, est I'angle entre le faisceau
sonde et I'axe Z. Le pas du réseau photo-induit A est donné par :

A
A= - (2.9)
Zsin(ezzgl)

La polarisation induite dans le milieu amplificateur est donnée par :
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PaL = EDXE (2.10)

avec Ay la variation de susceptibilité diélectrique quand les ions actifs sont portés
de I’état fondamental a I'état excité. Ax s’exprime de la fagon suivante :

Ay =Dx'+iAxy"=iAx"@A-ip) (2.11)

B est le facteur de Henry du matériau (cf Chapitre 1). Il est composé d’un terme
résonant et d’un terme non-résonant. Ay” est la partie imaginaire de la variation
de la susceptibilité diélectrique. Elle peut s’exprimer de la fagon suivante :

AY'=i % N, (1) (2.12)

Evaluons la fonction Ng(l). Nous supposons que la migration de I'énergie qui
pourrait exister dans les cristaux laser dopés Nd** et Yb*" est négligeable. La
densité d’ions dans |'état excité N, est alors régi par I'équation de population
suivante:
dN N N
—dtex =W, (Nt =N, ) ——> = (Is +1,, cosKy - Qt)) —
[ 4

(2.13)

ou W, est le taux de pompage, N, est la densité totale d’ions actifs. Dans le
régime stationnaire, la distribution d’ions dans I'état excité est une fonction
périodique. Elle peut étre exprimée comme une série de Fourier [Antipov 1998] :

— i(Qt-K. * —i(Qt-K. L
Nex(y’t) - No + Ngrel( Y 4 Ngr e (@K ordres supérieurs (2.14)
ou

N, = ‘Ngr e® (2.15)

Pour un mélange d’onde dégénéré (v =0), Ngr est un terme réel mais dans le

cas d’'un mélange d’onde non-dégénéré Ngr est complexe a cause du réseau
d’illumination mobile dans le milieu a gain [Yeh 1989]:

N Ngr(QZO)
P T o~ 2.1
[¢] 1+|QT' ( 6)
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avec T le temps de réponse du milieu. Il est donné par I'équation suivante
[Chi 2009] :

T
r=03 B (2.17)
Nous obtenons finalement le systeme d’équation différentiel suivant :
dA _ |
cos)- = Vo(h)A + 1i(A) Ay[cos®) - B(Ay) sin(@)]
(2.18)

COS@)% = Vo (A) A + 11 () Alcostp) + B(A,) sin(@)]

O est le déphasage spatial entre le réseau de population et le réseau
d’illumination.

Il est donné par :

® =n-arctanQr') (2.19)

Vo est le gain moyen exprimé de la fagon suivante :

Vol(Ay) = %e(4) Ne(! =0) - (2.20)
2 (1+| (/1 ))2_ IM(AO)
S0 1+(Qr')?
et y; est le coefficient de couplage donné par :
1+ 1 (A) =@+ 1 (A)* =1, (A,)?
Vi(Ao) = Vo(Ao) 1, (0) @+ L) =1y, () = (2.21)
I (4o) 1+(Qr')?

Les expressions (2.19), (2.20) et (2.21) sont des expressions empiriques
dépendant du décalage en fréquence entre le faisceau pompe et le faisceau
sonde. Elles ont été validées par des simulations numériques en utilisant
I’expression (2.13). On peut remarquer que pour le cas d’'un mélange a deux
ondes dégénéré, les expressions y, et y; sont celles de [Brignon 1993].
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La résolution numérique des équations d’ondes couplées (expression 2.18)
permet de calculer l'intensité I, = |A, (L)|?/lss du faisceau sonde A, aprés sa
propagation dans le milieu a gain en présence du réseau de population. Nous
avons alors comparé cette intensité avec celle du faisceau sonde étant incohérent
avec le faisceau pompe. Pour cela, l'intensité du faisceau sonde est déterminée
en utilisant |” expression (2.18) en faisant I’hypothese que Iy, = 0 dans I’ expression
(2.20) et que y;=0. Nous avons alors définit le gain de mélange a deux ondes
(Grwm) par le rapport de lintensité de sortie du faisceau sonde avec des
interférences entre les faisceaux pompe et signal (polarisations paralleles) et sans
interférences entre les faisceaux pompe et signal (polarisations croisées) :

Iout//
Grm =— (2.22)

I out,[J

2.2.2 ETUDE DES PARAMETRES J,ET J,

2.2.2.1 Casd’unréseau d’illumination immobile

La figure 2.3 montre en rouge la figure d’interférence pour |A;|*=|A;|>. En noir
est représentée la modulation spatiale des populations qui est induite. Il apparait
que dans l'approximation de faibles saturations (l,/l;:<0,1), les populations
restent modulées sinusoidalement. En revanche, pour des saturations plus
importantes, elles s’effondrent de plus en plus dans les zones claires des franges
d’interférence. Ceci a pour effet de cantonner le gain dans des pics tres étroits
correspondant a des zones ou l'intensité est nulle. Dans ce cas, le réseau de
population n’est plus sinusoidal.

La figure 2.4 montre le comportement des coefficients non-linéaires y, et y; en
fonction de I'intensité du faisceau pompe (ou du faisceau sonde |A,|*=|A;]?). Le
coefficient de gain non-linéaire y, est maximal pour |A;|*~0 ce qui correspond au
gain faible signal. Ensuite le coefficient de gain y, diminue du fait de la saturation
du gain. Le coefficient de couplage y,, en revanche, est nul pour |A;|?=0 et croit
jusqu’a atteindre un maximum pour |A;|*~l. Finalement au-deld de cet
optimum le coefficient y; décroit ce qui peut s’expliquer par la dégradation
progressive du profil sinusoidal des populations.
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Figure 2.3 : Figure d’interférence entre les deux ondes cohérentes de méme intensité
(en rouge). Modulation spatiale du coefficient de gain lorsque le milieu laser est éclairé
par la figure d’interférence (en noir).
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Figure 2.4 : Evolution du coefficient non-linéaire de gain yo (en haut) et du coefficient

non-linéaire de couplage y; (en bas) en fonction du degré de saturation et avec A1=A,.

Les coefficients sont normalisés par rapport au coefficient de gain en amplitude faibles
signaux.

La saturation du gain introduit un déphasage de m entre le réseau
d’illumination et le réseau de population. Le réseau de population ainsi inscrit
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modifie la propagation des ondes. D’une part, le gain moyen vu par les ondes est
modifié, d’autre part, chaque onde diffracte sur le réseau dans la direction de
I'autre onde. Comme le réseau de population est décalé de m par rapport au
réseau d’illumination, chaque partie des ondes qui se diffractent est en
opposition de phase avec les ondes initiales. C'est le cas ¢=mn dans I'équation
2.18. Les ondes ne voient alors qu’un réseau de gain. Dans une expérience de
mélange a deux ondes entre un faisceau de pompe énergétique et un faisceau
sonde de faible énergie, la partie de la pompe qui se diffracte dans la direction de
la sonde se soustrait a I'amplitude du signal, entrainant ainsi une baisse du gain
vu par la sonde [Brignon 1993].

Notons que l'inscription de réseaux dynamiques de gain dans un milieu laser
par saturation du gain est un phénomene non-linéaire a réponse locale. En un
point y donné, l'intensité lumineuse modifie en effet le gain au méme point.
Parmi les effets non-linéaires a réponse locale, nous pouvons également citer la
saturation de I'absorption, I'effet de réorientation moléculaire (effet Kerr), I'effet
thermique ou la génération de porteurs libres dans les semi-conducteurs.

En revanche dans les matériaux non-linéaires a réponse non-locale utilisant,
par exemple I'effet photoréfractif ou la diffusion stimulée Brillouin, des
phénoménes de transfert de charge ou d’électrostriction aboutissent a un
décalage spatial entre le réseau d’illumination et le réseau photo-induit. En
général ces effets non-linéaires produisent des déphasages de 1/2 entre les deux
réseaux. C'est pour cette raison que dans ces effets un transfert d’énergie entre
deux faisceaux est observé.

2.2.2.2 Cas d’un réseau d’illumination mobile

Les phénomenes a réponse locale ne permettent pas de rompre la symétrie du
systeme. En effet, le terme sin(®) dans I'expression (2.18) est nul si ®=0 ou O=m.
Les équations régissant |’évolution de la pompe et de la sonde sont alors
symétriques. Les phénomenes a 'origine d’une réponse locale ayant un temps de
réponse fini, décaler en fréquence les faisceaux pompe et sonde c'est-a-dire créer
un réseau d’illumination mobile, permet de déphaser le réseau de population par
rapport au réseau d’illumination. Le réseau d’indice accompagnant le réseau de
population permet alors de rompre la symétrie du systeme. Un transfert
d’énergie du faisceau pompe vers le faisceau sonde est alors possible.
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Figure 2.5 : Figure d’interférence entre les deux ondes cohérentes de méme intensité
(en rouge). Modulation temporelle du coefficient de gain en y=0 lorsque le milieu laser
est éclairé par le réseau mobile d’illumination. Le temps a été normalisé par la période

T=21/Q. Les calculs ont été réalisés pour l1=l=lg,;.

La figure 2.5 montre d’une part la figure d’interférence entre les deux ondes
cohérentes de méme intensité et d’autre part la modulation temporelle du
coefficient de gain en y=0 lorsque le milieu laser est éclairé par le réseau mobile
d’illumination. On constate qu’un minimum d’intensité lumineuse ne correspond
plus a un maximum d’inversion de population et vice versa. Un déphasage entre
les réseaux d’illumination et de population est alors créé. Par une analyse de
Fourier de ces signaux, il est possible de déterminer y,, y; et ®. On constate sur la
figure 2.6 gu’il y a une bonne correspondance entre 'analyse de Fourier de ces
sighaux et les expressions (2.19), (2.20) et (2.21). On peut remarquer que le
coefficient de gain non-linéaire y, diminue a mesure que Qt augmente. Il en est
de méme pour le coefficient de couplage y; car le réseau mobile d’illumination
détruit le réseau. Enfin, le déphasage ® vaut m pour Qt = 0 et tend vers /2
lorsque QT = oo,
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Figure 2.6 : Evolution du coefficient non-linéaire de gain yo (en haut), du coefficient non-
linéaire de couplage y; (au milieu) et du déphasage ® (en bas) en fonction du décalage
en fréquence entre pompe et sonde Qt avec |A;|%=|A;|*=lg. Les résultats théoriques

(expressions (2.19), (2.20) et (2.21)) sont comparés aux résultats produits par analyse de

Fourier des signaux illustrés sur la figure 5.
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2.3 INFLUENCE DES PARAMETRES CLES

Dans ce paragraphe, le coefficient de gain par mélange a deux ondes Gy est
calculé en fonction des paramétres clés. Dans nos simulations, les intensités
d’entrée des deux faisceaux sont identiques. Ainsi, lorsque le gain par mélange a
deux ondes vaut 2, l'intensité d’entrée du faisceau pompe A; est entierement
transférée au faisceau signal A,.

La figure 2.7(a) montre la dépendance du gain par mélange a deux ondes avec
Qt pour une faible intensité de saturation I,/l.,:(Ag) = 0,01, ol /, est I'intensité
d’entrée du faisceau signal. Dans ces calculs, nous avons pris un faible gain petit
signal gol=3, ou gy =0.(Ag)Nex est le coefficient linéique de gain. On peut
clairement voir la dépendance du Qt optimum avec différentes valeurs de 3. Pour
une grande valeur de [3, le maximum de gain est obtenu pour Qt =1 puisqu’en
effet y1(Ao).sin(®) est maximum pour Qt =1 (cf expression (2.18)). Ce résultat est
bien connu dans les milieux présentant un effet Kerr en raison de la nature
purement dispersive de la susceptibilité non-linéaire. Pour des plus faibles valeurs
de B, le maximum de gain par mélange a deux ondes est plus faible et la valeur
optimale de Qt est plus grande. Ce résultat est la signature d’une contribution
importante du réseau de gain. La figure 2.7(b) montre la dépendance du gain par
mélange a deux ondes avec Qt pour une intensité de saturation plus importante
(1,/1s2¢(Ag) = 0.4). Nous pouvons remarquer que la valeur optimale de Qt est un
peu plus grande pour 3 = 10 que pour B = 4 car en effet, U dépend de I'intensité
des deux faisceaux qui interagissent (cf expression (2.17)).

L'influence des intensités d’entrée des faisceaux sur le gain par mélange a deux
ondes (Grwwm) est indiquée sur la figure 2.8(a) pour différentes valeurs du facteur
B et pour les valeurs optimales de Qt. Il y a un optimum pour Grywm avec ly/lg:(Ag)
qui vaut approximativement I,/ls.:(Ao) = 0,4 quelque soit les valeurs de 3 et de goL.
On notera qu’un gain par mélange a deux ondes atteignant 1,9 est attendu pour
B =10 et goL =3.

En utilisant la valeur optimale I,/l.,:(Ao) = 0,4, il est indiqué sur la figure 2.8(b)
la dépendance de Gy avec B pour différentes valeurs de gglL.
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Figure 2.7 : Gain par mélange a deux ondes en fonction de Qt pour I,/Isat(Ao) = 0.01 (a)
et pour I,/Isat(Ao)=0.4 (b) et pour différentes valeurs du facteur . Le gain faible signal
gol vaut 3.
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Figure 2.8 : Gain par mélange a deux ondes en fonction de I,/ls.:(Ao) pour goL = 3 et pour
différentes valeurs du facteur 3 (a) et en fonction de 3 pour I,/Isat(Ao) = 0,4 et pour
différentes valeurs de golL (b).

L'influence de la variation d’indice non-résonante et de la variation d’indice
résonante peut étre étudiée en changeant le paramétre & comme indiqué sur la
figure 2.9 d’aprés I'hypothése d’une raie de forme lorentzienne. La relation entre
la variation d’épaisseur optique non-résonante AnygL, Bag’ €t 8o(Ao=Ac)L provient
de I'expression (1.16) et est donnée par :

A
AnNRL:ﬁﬁNROgo(AO =)L (2.23)
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La variation d’épaisseur optique résonante est donnée par :

A o
An L="2%
=(9) A7 1+ 02

oA, = AL (2.24)

Dans les expressions (2.23) et (2.24), le gain petit signal goL est le gain a la
résonance. Les courbes de la figure 2.9 ont été tracées pour une valeur constante
de AnygxL + Ang(6=1)xL et pour des valeurs optimales de Qt. On peut constater
que le transfert d’énergie a lieu a la résonance de gain lorsque BNRO est différent
de 0. C'est a cause de la présence d’un réseau d’indice de réfraction non-
résonant. Pour une valeur du paramétre de désaccord en longueur d’onde par
rapport a la résonance de d = 1, un maximum de gain par mélange a deux ondes
est observé. Le réseau d’indice résonant contribue alors au mélange a deux
ondes. Ce maximum de gain par mélange a deux ondes est plus grand pour les
valeurs de BNRO les plus grandes parce que le réseau de gain est plus faible.

1147 | o/ o Ag= A)=2 ---0oL=3,6, Br"=0
i i —E—gOL:112J BNRO::L
1,1 7 ] SR —gOL:O,3, BNRO:5’5
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Figure 2.9 : Gain par mélange a deux ondes en fonction du parameétre d pour
1,/1sat(Ao=Ac)=2 et pour différentes valeurs de BNRO et de go(Ao=A.)L. Les courbes ont été
tracées pour une valeur constante de variation d’épaisseur optique.
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2.4 DETERMINATION THEORIQUE DU TAUX DE TRANSFERT A DEUX ONDES
DANS LES MATERIAUX DOPES ND>* eT YB>*

Le transfert d’énergie du faisceau pompe vers le faisceau signal peut étre
calculé pour différents parametres go(Ao=A )L et Byg’. Ce dernier est une fonction
de AnygXxL et go(Ag=A.)L. Ainsi, le gain par mélange a deux ondes peut étre calculé
en fonction du gain petit signal go(Ao=A )L et de la variation d’épaisseur optique
non-résonante AnygxL.

Un autre parameétre intéressant est le taux d’énergie transféré sur le faisceau
signal. Il est donné par :

I -1
ETWM — _out// out,[ =GTW|V| -1 (2.25)

l out,[d

La figure 2.10 montre le calcul du taux d’énergie transférée par mélange a
deux ondes en fonction du gain petit signal a la résonance gy(Ap=A/)L et de la
variation d’épaisseur optique non-résonante Anyg.L pour différent matériaux
dopés Nd** et Yb*" pompés par diodes. Un profil lorentzien a été supposé pour la
forme du gain laser et le taux d’énergie transférée a été optimisé par rapport au
parametre O et aux valeurs optimales de Qrt. Les intensités d’entrée des deux
faisceaux sont identiques et égales a I'intensité de saturation a la résonance.

Pour maximiser le taux d’énergie transférée, le gain petit signal go(Ao=A)L doit
8tre élevé et le paramétre Byg° doit &tre le plus grand possible. Sur la figure 2.10,
les lignes en pointillés représentent différentes valeurs du parametre BNRO
calculées a partir de I'expression (2.23). Elles correspondent a un matériau laser
donné. Nous avons donc ajouté sur ce graph le potentiel de différents matériaux
lasers dopés Nd** et Yb>* utilisés lors d’un pompage intense. Cependant, il y a une
ambiguité dans la connaissance du parameétre Byg’. Les valeurs de variation de
polarisabilité a 632 nm mesurées par certains auteurs sont parfois différentes de
celles qui ont été mesurées dans ce travail de thése. La figure 2.10 montre donc le
résultat de mélange a deux ondes pour les différentes valeurs du paramétre Byg’
qui ont été évaluées a la résonance de gain. Pour les calculs, les données du
tableau 2.1 ont été utilisées en supposant que la dispersion de la variation de
polarisabilité Aa était négligeable.
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Figure 2.10: Calculs théoriques du taux d’énergie transférée par mélange a deux
ondes en fonction du gain petit signal goL a la résonance et de la variation d’épaisseur
optique non-résonante Anpg.L.

Tableau 2.1 : Données expérimentales de la variation de polarisabilité, de la section efficace
d’émission et du parametre BNRO utilisées dans les calculs théoriques. Les références aux
données de la littérature sont donnés par [a] = [Antipov 2003], [b] = [Antipov 2006], [c] =

[lvakin 2007], [d] = [Fotiadi 2008]. Les valeurs marquées d’un astérique sont celles mesurées

par Soulard et al.

matériaux Nd:YAG Nd:GdVO, Yb:YAG Yb:KYW Yb:Silicate
(E//c) (E//Nm)

Aa 4,0 [a] 1,9 [b] 8,2 [c] 7,5 [d]
(10 cm?) 3,3* 3,8* 2,0* 3,0%

oA 3,0 7,6 0,20 0,3 0,28
(107 cm?)

0 0,17 1,2 4,2 3,1
Br

0,14* 0,09* 1,3* 1,5*
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L’approximation lorentzienne de la forme de la raie laser est valable pour le
YAG et le GdVO, dopés Nd**. Cette approximation n’est pas bien vérifiée dans les
matériaux dopés Yb*'. Cependant, le paramétre BNRO valant plus que l'unité,
I"approximation lorentzienne n’est pas si critigue car en effet le transfert
d’énergie par mélange a deux ondes est régi par la contribution non-résonante de
la variation d’indice.

En prenant les valeurs de variation de polarisabilité de Soulard et al, le taux
d’énergie transférée vaut 18% pour le meilleur des matériaux massif dopé Yb**
(KYW en polarisation parallele a N,,) et 22% pour le meilleur des matériaux dopé
Nd** (GdVO, en polarisation paralléle 3 'axe c). Comme indiqué sur la figure 2.10,
le taux d’énergie transférée d’un faisceau a l'autre serait considérablement
augmenté en prenant les valeurs de la littérature. Dans le KYW dopé Yb*" ou dans
une fibre silicate dopée Yb>" les taux de transfert d’énergie atteindraient 40%.

Le parametre BNRO doit étre le plus grand possible pour maximiser le taux de
transfert d’énergie d’un faisceau sur I'autre. Dans le cas d’un pompage flash dans
un cristal de Nd*":YAG, des niveaux d’énergie situés plus haut que le niveau
métastable laser sont peuplés. Ces niveaux ont des variations de polarisabilité
plus grande que celle du niveau métastable. Avec un pompage intense, une
valeur By’ de 2.2 peut étre atteinte ce qui méne a la prédominance du réseau
d’indice de réfraction sur le réseau de gain [Antipov 1999]. Cependant, dans le
cas d’un pompage par diode laser, By’ est dans la gamme 0,1 3 0,25 quelque soit
la puissance de la diode laser [Antipov 2003].

2.5 REALISATION EXPERIMENTALE DANS UNE FIBRE CRISTALLINE ND:YAG

Le but de ce chapitre est de valider expérimentalement le modele de mélange
a deux ondes dans une fibre cristalline de Nd**:YAG en faisant varier les
parameétres 6 et Q.

2.5.1 PRESENTATION DES FIBRES CRISTALLINES

Les fibres cristallines sont réalisées avec un tirage par micro-pulling-down.
Cette méthode est en quelque sorte un tirage Czochralski avec la téte en bas. Un
schéma explicatif est présenté sur la figure 2.11 [Fybercryst]. La matiere premiere
est placée dans un creuset chauffé, et le liquide en fusion peut s’écouler par une
petite ouverture en bas du creuset. On vient accoler un germe cristallin a la
goutte ainsi formée, puis I'ensemble est tiré vers le bas. Apres sa sortie du
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creuset, le liquide refroidit et cristallise sous la forme souhaitée, imposée par la
forme de la sortie du creuset [Didierjean].

Fibercryst technology of pulled fiber from the melt

@ RF heater

First drop of melt

Oriented seed

G <

Pulling direction

Orientation control

Figure 2.11 : Principe de la croissance par micro-pulling-down

La figure 2.12 présente des photos de fibres cristallines Nd :YAG obtenues par
micro-pulling-down.

Figure 2.12 : fibres cristallines Nd :YAG [Fybercryst]

2.5.2 REALISATION ET CARACTERISATION DES AMPLIFICATEURS A FIBRES CRISTALLINE

La géométrie des fibres cristallines permettrait d’atteindre des gains
importants en pompage longitudinal en utilisant notamment des fibres
cristallines présentant des diametres de 0,5 a 1 mm. Ces milieux combinent les
avantages d’un matériau cristallin avec la capacité d’une fibre a guider la lumiére.
De telles fibres sont fabriquées par la société Fibercryst [Fybercryst].
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Nous nous sommes procurés différentes fibres Nd :YAG afin de réaliser des
amplificateurs. Les fibres testées ont une longueur de 50 mm, un dopage de
0,25%. Deux diametres ont été testés : 500 um et 1 mm. Les extrémités des fibres
sont polies et traitées anti-reflet a 808 nm et 1064 nm.

Une piece en cuivre refroidie par de I'eau a été réalisée pour maintenir les
fibres. Une rainure en « V » a été réalisée a la surface de la piece de cuivre dans
lagquelle est insérée la fibre. Une autre plaque de cuivre possédant également une
rainure en « V » est placée sur la fibre. De la pate thermique a été préalablement
placée dans les rainures pour optimiser I'échange thermique. La figure 2.13
présente le montage réalisé. Ce montage permettant de recevoir plusieurs fibres
a tester, aucune optimisation n’a été faite en terme de compacité.

Pour pomper ces fibres, une diode laser LIMO fibrée a été utilisée avec les
caractéristiques suivantes: puissance continue = 90 W a 808 nm, largeur
spectrale = 2,7 nm. La fibre posséde un diameétre de 200 um et une ouverture
numérique (ON) de 0,22.

— Entrée — sortie

du circuit de
refroidissement

Plaque
inférieure
refroidie

Rainures en « .V »
en«V » pour fibres
pour fibres 500um
1mm

Figure 13 : montage des fibres cristallines Nd :YAG

La figure 2.14 présente le montage expérimental réalisé pour pomper les fibres
cristallines. Deux doublets achromatiques (f;=50 mm et f,=80 mm ou f,=50 mm)
sont utilisés pour refocaliser le faisceau pompe dans la fibre. Dans ces conditions
le diametre du faisceau pompe a I'entrée de la fibre est de 450 um lorsque f,=80
mm et 250 pum lorsque f,=50 mm. Une lame dichroique permet de rentrer le
faisceau sonde a 1064 nm sans perte. Ce faisceau est obtenu a partir d’un laser
Nd :YAG continu, polarisé et mono-fréquence (NPRO de la marque Lightwave)
délivrant jusqu’a 300 mW de puissance. Une lentille f; est utilisée pour ajuster la
taille du faisceau sonde et notamment pour éviter les effets de diffractions sur les
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bords de la fibre et ainsi toute dégradation de la qualité de faisceau. En revanche,
la fibre est utilisée pour guider le faisceau pompe. Des caméras CCD (non
représentées sur la figure) sont utilisées pour imager I'entrée et la sortie de la
fibre. Un miroir dichroique optionnel apres la fibre (non représenté sur la figure)
est également utilisé pour couper le résiduel de pompe a 808 nm. La figure 2.15
montre des photographies du montage expérimental.

Faisceau 4
sonde
amplifié
Fibre cristalline
Nd:YAG
Diode laser cw
de pompe fibrée @ 808 nm
Doublet 2 Doublet 1 200 um, ON=0,2
f2 fy e

Lame

dichroique N\NL = _ _ ({1 __ | ||__=
HR@808 nm
HT@1064 nr
n Laser
< Nd:YAG
U Faisceau cw @ 1064 nr
HR@1064 nr _ sonde
Lentille
f3

Figure 2.14 : schéma expérimental de pompage de la fibre cristalline et de
caractérisation de I"'amplificateur ainsi réalisé.

Fibre cristalline
diameétre 1mr

Miroir dichro'l',qué
. HR@808 nm,
/% HT@1064 nm

)
U Y
«?

Lentille 2

HR@808 nm
HT@1064 nm

Sonde a 1064 n

Figure 2.15 : Photographies du montage expérimental
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Dans ces conditions, avec 90 W de pompage continu incident sur la fibre, on
mesure un résiduel de pompe transmise de 3,5 W avec la fibre de 1 mm de
diameétre soit seulement 4% de la puissance de pompe.

La figure 2.16 présente les caractéristiques spatiales mesurées
expérimentalement du faisceau sonde utilisé pour mesurer les caractéristiques
des fibres. La taille du waist est de 150 um. La qualité de faisceau du laser sonde
est M*~1.

Position de lafibre
rayon (en [limn + direction Z
m}; (enpm) 4 ¥
ddirecton Y
300 _—
- M ometie
200 ] R —t
P U——
100
0 .
0 1 2 3 4 5 ]
-100
|
200 il _—‘
=500
00
Z (e c)

Figure 2.16 : caractéristique du faisceau sonde a 1064 nm a l'intérieur de la fibre
cristalline.

La figure 2.17 présente I'image de la fluorescence de la face d’entrée et de la
face de sortie (image de gauche et du milieu) ainsi que I'image de la fluorescence
et du faisceau sonde amplifié au niveau de la face de sortie (image de droite).

Figure 2.17 : image des faces d’entrée et de sortie de la fibre cristalline de 1 mm
pompée avec 90 W.

Afin d’évaluer la qualité optique des fibres, nous avons enregistré la qualité
spatiale du faisceau sonde sans pompe au moyen d’une caméra CCD. Les résultats
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sont présentés sur la figure 2.18. Dans le cas de la fibre de 1 mm de diametre, la
qualité de faisceau reste correcte. Néanmoins, le M? est de 2. Pour la fibre de 500
m, on observe une forte dégradation de la qualité de faisceau (M? non mesuré).

Fibre 1 mm Fibre 500 um

Figure 2.18 : qualité de faisceau de la pompe apres propagation dans les fibres non
pompées.

La figure 2.19 présente les résultats de gain faible signal obtenus avec des
fibres cristallines de 1 mm et de 500 um de diametre en fonction de la puissance
optique de la diode fibrée. Pour éviter toute saturation du gain laser une
puissance du laser sonde de 1,9 mW et 0,2 mW a été utilisée pour les deux fibres,
respectivement.

Gain exponentiel faible signalg oL
4

¢ D=500 pm

3,5

3 N

2,5
R D=1 mm

2 .

15
1 .

0,5

O T T T T T T T T T 1
0O 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
Puissance diode laser (W)

Figure 2.19 : Gain faible signal des fibres cristallines Nd :YAG pompées en régime
continu, pour 2 diamétres de fibre (longueur =5 cm)
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Pour la fibre de 1 mm de diamétre, un gain maximum de 2,1 est mesuré pour
90 W de pompe. Pour la fibre de 500 um, un gain de 3,7 est mesuré pour 60 W de
pompe. Ces valeurs de gain en continu sont trés élevées. Néanmoins, une
saturation des courbes de gain en fonction du pompage est observée alors que
théoriquement la dépendance devrait étre linéaire. Ce phénomene est
certainement a attribuer a un effet d’amplification de I’émission spontanée.

2.5.3 EXPERIENCE DE MELANGE A DEUX ONDES

Nous avons réalisé une expérience de mélange a deux ondes dans une « fibre »
cristalline Nd :YAG précédemment décrite. La fibre était pompée a chacune de
ces extrémités par deux diodes laser fibrées opérant a 808 nm et délivrant un
total de 140 W. Les deux diodes étaient collimatées en utilisant une lentille de 50
mm de focale puis focalisées en utilisant une lentille de 80 mm de focale. Il en
résultait un faisceau de 450 um de diametre situé a I'intérieur de la fibre.

Les deux faisceaux contrapropageant étaient générés en utilisant une source
laser accordable, mono-fréquence composée d’'une diode laser en
semiconducteur dans une cavité externe. Ce laser délivrait une puissance de 20
mW continue accordable entre 1000 nm et 1075 nm. Il était ensuite injecté dans
un amplificateur a fibre dopé Yb*. La source laser ainsi réalisée fournissait 2W
entre 1035 nm et 1070 nm. La largeur spectrale de la source était de 1 MHz sur
toute la plage d’accordabilité. Le faisceau laser était séparé en deux au moyen
d’un cube polariseur pour produire le faisceau pompe et le faisceau signal comme
indiqué sur la figure 2.20.

La figure 2.21 indique le gain entrée-sortie en fonction de l'intensité entrante
du faisceau sonde ou du faisceau pompe normalisé par 'intensité de saturation.
Un gain faible signal de 3 pour la sonde et pour la pompe était obtenu a la
résonance de gain. En outre, on constate que le gain de la pompe seule ou le gain
de la sonde seule approchent le modele théorique pour des faisceaux de 800 um
de diamétre (diamétre a 1/e?). Par ailleurs, le gain petit signal de la sonde en
présence de la pompe (dont 'intensité était variable) approche aussi le modele
théorique pour cette méme valeur de 800 um de diametre lorsque pompe et
sonde sont de polarisation croisée. Ceci est un gage du bon recouvrement entre
pompe et sonde. Le diamétre des deux faisceaux interagissant dans la fibre était
donc d’environ 800 um le long des 5 cm de la fibre cristalline.
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Figure 2.20 : Schéma expérimental du mélange a deux ondes dans une fibre cristalline

de Nd**:YAG.
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Figure 2.21 : Gain entrée sortie en fonction de I'intensité entrante du faisceau sonde ou
pompe normalisée par l'intensité de saturation pour des faisceaux de 800 um de
diametre. La courbe en trait plein est le résultat du modele théorique.

Le faisceau signal A, subissait un décalage en fréquence de 0 a 20kHz en
utilisant deux cellules acousto-optiques téte-béche. Nous avons mesuré le
rapport de l'intensité de sortie du faisceau signal avec et sans mélange a deux
ondes en ajustant la polarisation du faisceau pompe par rapport a celle du
faisceau signal.
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La figure 2.22 montre les données expérimentales et les résultats du calcul du
gain par mélange a deux ondes en fonction du rapport en intensité entre le
faisceau pompe et le faisceau sonde. Le parametre 6 valait -0,2, I'intensité totale
des faisceaux était de 0,12 I.,:(Ao=A.) et le décalage en fréquence entre les deux
faisceaux était nul.

0.9

L
\ & gain mesuré
0.8 I —
— gain simulé
.
0.7
.
* o
0.6

0.5 \ \ \
1 10 100 1000

l1/12

Gtwm

Figure 2.22 : Gain par mélange a deux ondes en fonction du rapport des intensités des
faisceaux pompe et sonde pour 6=-0,2, lio: = 0,12 ls:(Ao=Ac) et pour un décalage en
fréquence nul entre pompe et sonde.

On constate, sur la figure 2.22, que le gain par mélange a deux ondes est
inférieur a 1 lorsque pompe et sonde sont de méme intensité. En effet, lorsque le
décalage en fréquence Q est nul, le terme cos(®) vaut -1 et le terme sin(®) vaut 0
dans I'expression (2.18). Par conséquent seul le réseau de gain a un impact sur le
couplage entre les ondes pompe et sonde. La partie diffractée de la pompe dans
la direction du signal (le terme —y;A; dans I'expression (2.18) contribue alors
largement a modifier le signal ce qui diminue le gain de I'onde sonde. Ce terme
est d’autant plus important que le faisceau pompe incident sur le cristal laser est
grand devant le faisceau signal entrant. Le gain par mélange a deux ondes
diminue alors d’autant plus que le rapport entre pompe et sonde est grand.

Les résultats expérimentaux et théoriques du gain par mélange a deux ondes
en fonction de l'intensité totale des faisceaux pompe et sonde normalisée par
I'intensité de saturation a la résonance sont présentés sur la figure 2.23. Le
parameétre 6 valait -0,25, le rapport en intensité entre le faisceau pompe et le
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faisceau sonde était de 17 et le décalage en fréquence entre les deux faisceaux
était nul. On constate sur la figure ci-dessous que le gain par mélange a deux
ondes diminue a mesure que l'intensité totale des faisceaux augmente. En effet,
la partie diffractée du faisceau pompe se soustrait au signal venant ainsi diminuer
son amplitude et ce processus est d’autant plus important que l'intensité de la
pompe est grande. En réalité, le processus non-linéaire croit avec I'énergie des
faisceaux incidents jusqu’a obtenir un optimum correspondant a un compromis
entre une saturation qui permet de bien moduler le gain tout en conservant un
gain laser moyen suffisant. Pour des saturations trop élevées le processus non
linéaire diminue fortement car le réseau de gain n’est plus sinusoidal et le gain
laser est pratiguement nul. Cependant, la puissance de notre laser n’était pas
suffisante pour observer cet optimum.

\
0,9

(D - z
& gain mesuré
06— o i
— gain simulé
0,5 1
0,4 T T T T T T T L A | T T L A A
0,001 0,01 0,1 1

lot/lsat(Ao=Ac)

Figure 2.23 : Gain par mélange a deux ondes en fonction de liot / lsat(Ao=Ac) pour un
rapport en intensité des faisceaux pompe et sonde de 17, pour & =-0,25 et pour un
décalage en fréquence nul entre pompe et sonde.

La figure 2.24 indique les résultats expérimentaux et les résultats du calcul du
gain par mélange a deux ondes en fonction de la longueur d’onde des faisceaux
pompe et sonde. Le rapport en intensité des faisceaux pompe et sonde était de
17, I'intensité totale des faisceaux pompe et sonde était de li,; = 0,12 l,:(Ag=A.) et
le décalage en fréquence entre pompe et sonde était nul. On constate alors sur la
figure ci-dessous qu’un minimum de gain par mélange a deux ondes est obtenu a
la résonance (A, = 1064,62). Ceci s’explique par le fait qu’a la résonance, le gain
petit signal (goL(6=0)) est maximum et par le fait que l'intensité de saturation y
est minimale.
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Figure 2.24 : Gain par mélange a deux ondes en fonction de la longueur d’onde du
faisceau pompe et du faisceau sonde pour un rapport en intensité des faisceaux pompe
et sonde de 17, pour Iyt = 0,12 ls5:(Ao=Ac) et pour un décalage en fréquence nul entre
pompe et sonde.

La figure 2.25 montre les données expérimentales et les résultats du calcul du
gain par mélange a deux ondes en fonction du décalage en fréquence entre les
deux faisceaux contrapropageant. Le réseau d’indice intervient alors dans le
processus de mélange a deux ondes car le terme sin(®) dans |'expression (2.18)
est différent de zéro. Le rapport des intensités entre le faisceau pompe et le
faisceau signal était de 17 et l'intensité totale des faisceaux était de 0,12
l..t(Ap=A.). Différentes données expérimentales ont été obtenues en réglant la
longueur d’onde de 1063 nm a 1065 nm pour changer la valeur de & (cf figure
2.25(d)). Nous pouvons remarquer que les résultats sont symétriques par rapport
a l'axe Q = 0 pour 6 = -0,25. Ceci est la preuve que le signe de la variation de
polarisabilité non-résonante des ions quand ils sont portés de I'état fondamental
a I'état excité est positif. En effet, le réseau d’indice de réfraction résonant Ang
est négatif et exactement opposé au réseau d’indice de réfraction non-résonant
Anyg qui est par conséquent positif. Dans ces conditions, seul le réseau de gain est
présent. D’apres les expressions (1.8) et (2.18), nous pouvons directement
estimer BNRO = 0,24. Par ailleurs, le parameétre Aoyg a été mesuré a 'aide des
techniques de diffractométrie et d’interférométrie transitoire. Cette mesure
combinée avec la connaissance de la section efficace d’émission du Nd :YAG
0. = 3.10™ cm? nous permet d’évaluer By’ = 0,14. Cette différence est attribuée
au peuplement de niveaux d’énergie dont la variation de polarisabilité non-
résonante est plus grande. Elle est également due a une section efficace
d’émission plus basse a cause de |'effet thermique engendré dans les matériaux
lasers fortement pompés.



123

B R .
60=-07 (a)
R e e e Tt TR il L
2 A T
E -l P
() TR s g&- “‘.r"‘; ...... )
A\l /. + Experimental
. ———98.—"!‘}';’— _____ data
Y — Model
-15 -10 -5 o 0 5 10 15
T
_____ S s
0=-0.25 (b)
e P SRRSSSEEER R 2
s *e. P
E """""""""" E D ‘\;]Iﬁ‘g" By B II.'“ el B e e e
G, [* + Experimentall

o &8 ==
.*"I data
! — Model

........................ '3
15 10 5 0 5 10 15
QT
------- Jodm g
5=0.7 T (C)
4 ’."604%’_*___
.......................... q""flu.-"”-“""”"""“".
%T———‘“_ v IIQ
= b L
(D _""""""“",'.'.",_ E'-B—- """ .
. | + Experimental
i data
________________________ dad- _ Model
\/
. - 2= : .
15 -10 -5 Q‘IC_I 5 10 15

-+ 01

-0
5

Figure 2.25 : Le gain par mélange a deux ondes subit par le faisceau signal en fonction du

décalage en fréquence QT est tracé pour 6 =-0,7 (a), 6 =-0,25 (b) et 6=0,7 (c). Les
résultats expérimentaux sont comparés au modele théorique pour un paramétre g’ de
0,24. Un graph de goL, An.L en fonction de d pour goL = 3 et pour BNRO =0,24 est aussi
tracé (d).
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Lorsque &#-0,25, les résultats deviennent asymétriques par rapport a I'axe
Q1 =0 avec un maximum de gain par mélange a deux ondes plus grand que 1
pour une valeur optimale Qt >0 si 6> -0,25 et une valeur optimale Qt < 0 si 6 <-
0,25. Un transfert d’énergie a alors lieu du faisceau pompe vers le faisceau sonde.

En résumé, les résultats expérimentaux obtenus pour 6 =-0.7, § =-0.25et 6 =
0.7 sont comparés au modele théorique sur la figure 2.25. On constate qu’il y a
un bon accord entre théorie et expérience. Il est possible d’obtenir un transfert
d’énergie de I'onde pompe vers I'onde signal en ajustant la valeur du parametre
Qt. Ce transfert d’énergie s’avére néanmoins assez faible dans une fibre
cristalline Nd :YAG dans les conditions ou nous avons fait I’expérience.

2.6 APPLICATION A LA VIBROMETRIE AUTO-ADAPTATIVE

2.6.1 INTRODUCTION

Actuellement la plupart des dispositifs de mesure optique de vibrations, de
vitesse et de distance d’une surface objet sont basés sur des interférometres de
Michelson ou de Mach-Zehnder. Les performances de tels capteurs ont permis un
développement tres important de mesures sans contact dans l'industrie, la
médecine, la recherche et la défense [Hariharan 1991].

Les informations sur la vibration, la vitesse et la distance d’une surface objet
peuvent étre mesurées optiquement par des techniques interférométriques avec
des résolutions temporelles et spatiales trés grandes. Malheureusement, il y a un
manque de performances lorsque les objets sont diffusants. Les faisceaux
réfléchis acquierent des fronts d'onde déformés et I'extraction de l'information
vibratoire est plus délicate [Sirohi 1991, Zhu 2002]. Les techniques
holographiques contournent le probléeme par adaptation des fronts d'onde
[Breugnot 1995, De Rossi 2001]. Elles permettent d’avoir une tolérance angulaire
tres importante entre le signal vibratoire et le signal de référence. On les appelle
techniques d’interférométrie a grand champ. Nous allons voir ici que les
hologrammes de gain et d’indice peuvent étre exploités dans les milieux laser
pour réaliser de I'interférométrie auto-adaptative [Damzen 2005].
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2.6.2 THEORIE DE LINTERFEROMETRIE AUTO-ADAPTATIVE EN PRESENCE DE RESEAUX
D’INDICE DE POPULATION

Considérons que deux ondes cohérentes entre elles interferent dans un milieu
a gain comme indiqué sur la figure 2.26. Une figure d’interférence est produite et
est sinusoidalement modulée selon 'axe y :

L(y,t) =1, +1, +2,/1,1, cosKy + §(1)) (2.26)

avec K le vecteur réseau induit tel que K = ki-k,, d= §,-, la différence de phase
entre les faisceaux signal et référence. |, k; et ¢; sont les intensités, les vecteurs
d’onde et les phases de chaque faisceau respectivement. Pour des fronts d’onde
déformés le terme de phase ¢p=0¢(r) dépend de la coordonnée spatial r.

Si le faisceau issu de I'objet est modulé temporellement, nous nous apercevons
dans la formule de l'intensité totale que la figure d'interférence vibre dans la
direction y perpendiculaire a I'axe de propagation a la méme fréquence que la
modulation de phase ¢(t) de I'onde signal issue de I'objet.

Le milieu laser transforme alors la figure d'illumination en une figure
d’inversion de population via la saturation du gain. La figure d’interférence
module spatialement les populations qui peuvent étre écrites en série de Fourier.

Surface rugueuse
vibrante ¢(t)

Pompage
Faisceau objet
avec tavelures A,

-
\/\/\
z Faisceau Milieu laser
référence A;

Figure 2.26 : Shéma de principe de I'interférométrie auto-adaptative.
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En utilisant les équations de Maxwell, nous obtenons le systeme d’équations
différentiel couplé pour I'interaction du faisceau référence A; et du faisceau objet
Az .

B = oA - n i e

d . (2.27)
—”f—yoAz VA (L= e

ol w est la fréquence de vibration de I'objet, ¢, est I'amplitude de la modulation
de phase et ou y, et y; sont les coefficients issus de la décomposition en série de
fourier de la variation de la susceptibilité diélectrique.

cos(at)

. i@ _ .
Or la fonction €™° peut s’écrire sous la forme suivante :

gfocostd) = Z( i)PJ(¢p)eP (2.28)

Nous obtenons alors :

d—”; = JoA ~ A L= B)35(@) - (@)™ - I (@)™

d | | (2.29)
+i (J—1(¢6)e_lwt - ‘]1(%)8'&1)]

Sachant que :

I (@) =(-D"J.(a) (2.30)

Nous pouvons en déduire les relations suivantes :

J.(%) =-3.(%) (2.31)
J.,(%) = J,2(%) (2.32)
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Nous obtenons donc I’équation de propagation suivante :

?TA? = Vo = A (Jo(%) — 23, () cosat) — 2133, () COSE))
7 (2.33)

=i ylAL(_z‘Jl(%) COS@I) - :BJO(%) + sz (%) COSQC‘I))

Si B=0, I'expression (2.33) s’écrit :

O('j_Az =y A = A3 (@) - 23, (@) cos@at))
7 (2.34)

~1/1A(-2J,(g) cost))

Nous avons donc :

@

2

= (1A, — A Jo(@) - 23,(@) cos@at)))

+ (1A (23, (@) cos@)))

Nous obtenons donc un signal qui varie en 2w lorsque =0.

dz

(2.35)

2.6.3 REALISATION EXPERIMENTALE DANS UNE FIBRE CRISTALLINE ND:YAG

Nous avons réalisé une expérience de vibrométrie dans une fibre cristalline
Nd :YAG précédemment décrite. La fibre utilisée avait une longueur de 50 mm, un
dopage de 0,25% et un diametre de 1 mm. La fibre était pompée a chacune de
ces extrémités par deux diodes laser fibrées opérant a 808 nm et délivrant un
total de 140 W. Les deux diodes étaient collimatées en utilisant une lentille de 50
mm de focale puis focalisées en utilisant une lentille de 80 mm de focale. Il en
résultait un faisceau de 450 um de diameétre situé a l'intérieur de la fibre.

Les faisceaux référence et signal étaient générés en utilisant la source laser
accordable, mono-fréquence décrite dans ce chapitre. Le faisceau laser était
séparé en deux au moyen d’un cube polariseur pour produire le faisceau
référence et le faisceau signal. Le faisceau signal se réfléchissait sur un miroir
collé sur une cale piezo-électrique avant d’étre injecté dans la fibre cristalline. Les
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faisceaux objet et référence contrapropageant étaient de méme intensité, égale a
0;06 Isat(}\0=)\c)-

Le schéma expérimental est représenté sur la figure ci-dessous :

Lame semi?
réfléchissan

. . . i Oscillateur
———Cale plezp—glectrlque Détecteur
+ Miroir — A
Miroir Miroir i Lame
dichroiqug Fibre cristalline  Adichroique de yerre H
N\, J/ J/ : I-I
\ Lame
Faisceau demi-onde |
signal amplifié
Diode Diode
de pompg de pompe
Décalage

Miroir

maitre accordabld

Amplificateur a fibr¢

A

en fréquence

a

Cube
polariseur

Miroir

Figure 2.27 : Schéma expérimental de l'interférométrie auto-adaptative réalisé dans une
fibre cristalline de Nd*":YAG.

Afin de connaitre le déplacement de I'objet pour une tension u appliquée a la

cale piézo-électrique nous avons réalisé un montage de type Mach-Zender. Cette

cale était pilotée par une alimentation haute tension, elle-méme commandée par

un générateur basse tension (GBT). Nous constations alors que nous avions une

dépendance linéaire du déplacement de la cale piézo-électrique avec la tension

créte a créte qui lui était appliquée jusqu’a une tension du GBT de 190 mV (figure

2.28). Les expériences qui suivent ont été réalisées a une fréquence de 411 Hz.
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Figure 2.28 : Déplacement de la cale piezo-électrique en fonction de la tension créte a
créte appliquée au GBT

La figure 2.29 montre la mesure de la puissance du faisceau signal apres
mélange a deux ondes autour de 1064.745 nm, soit 6=-0,28 (figure 2.29(a),
2.29(b) et 2.29(c)). La figure 2.29(d) indigue la décomposition en série de fourier
de ces signaux. On constate un minimum de I’harmonique pour 6=-0,28. Cette
indication est une nouvelle preuve que la variation de polarisabilité non-
résonante des ions lasers lorsqu’ils sont portés de I'état fondamental a I'état
excité est de signe positif. En effet, a cette longueur d’onde de fonctionnement,
la variation d’indice du réseau d’indice résonant est négative. Elle est alors
exactement opposée a la variation d’indice du réseau d’indice non-résonant.
Dans ces conditions, seul le réseau de gain a un effet et nous observons un signal
qui varie en 2w. Connaissant le parameétre §, on peut alors estimer directement le
parameétre BNRO a partir de la relation (1.8):

-0

0
Bin=1r g

= 026 (2.36)
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Figure 2.29 : Signaux observés en fonction du temps autour de B=0 (6=-0,34 pour
A=1064,775nm, 6=-0,28 pour A=1064,745nm et 6=-0,21 pour A=1064,715nm). La figure
(d) indique la décomposition en serie de Fourier. Un minimum de I’"harmonique a 411 Hz

est obtenu pour 6=-0,28.
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Nous nous sommes placés a la longueur d’onde ou B=0 et nous avons fait
varier la tension appliquée a la cale piézo-électrique. Les signaux observés sont
indiqués sur la figure 2.30 (a). La figure 2.30(b) montre la dépendence de
I'harmonique a w, 2w et 3w en fonction du déplacement de la cale piézo-
électrique. On constate que I’harmonique a 2w dépend de maniére quasi-
quadratique (y=2,6x"?) avec le déplacement de la cale piézo-électrique. C'est ce
gue prévoyait le modele.

—75mV

0.00025  emy
0.0002 ——150mv.
175mVv
0.00015
oo \ A
o I 2 T e N 2 I
A WA = e e
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Déplacement du piezo-électrique (um)
(crete a creéte)

Figure 2.30 : Signaux en fonction du temps obtenus pour différents voltages appliqués a
la cale piezo-électrique a 6=-0,25 (a). La figure (b) indique la décomposition en série de
Fourier. On constate une dépendance quadratique avec le déplacement de la cale piezo-
électrique.
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Figure 2.31 : Signaux en fonction du temps obtenus pour différents voltages appliqués a
la cale piezo-électrique a 6=0,5 (a). La figure (b) indique la décomposition en série de
Fourier. On constate une dépendance linéaire avec le déplacement de la cale piezo-
électrique.

Nous nous sommes ensuite placés a 6=0,5 et nous avons fait varier la tension
appliquée a la cale piézo-électrique. Les sighaux observés sont indiqués sur la
figure 2.31(a). La figure 2.31(b) montre la dépendance de I’harmonique a w, 2w et
3w en fonction du déplacement de la cale piézo-électrique. On constate que
I’harmonique a w dépend de maniere linéaire avec le déplacement de la cale
piézo-électrique jusqu’a un déplacement de l'objet vibrant de 0,15 pm. Un
déplacement de la cale piézo-électrique de 0,025um a 6=0,5 permet d’obtenir
une amplitude de la premiere harmonique de 0,2 alors qu’il est nécessaire que le
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déplacement de l'objet soit de 0,25um a 6=-0,25 pour que la deuxieme
harmonique atteigne cette méme valeur. Un réseau d’indice est donc préférable
pour détecter de faibles déplacements.

2.7 CONCLUSION

Nous avons présenté un modele complet de mélange a deux ondes entre deux
ondes qui interférent dans des matériaux laser pompés dopés Nd** et Yb**. Ce
modele prend en compte tous les parametres majeurs qui contrblent le taux
d’énergie transférée d’un faisceau vers l'autre. En particulier, l'influence du
décalage en longueur d’onde par rapport a la résonance de gain laser, la variation
d’indice de réfraction non-résonante et le décalage en fréquence d’un faisceau
par rapport a l'autre ont été pris en compte. Une expérience de mélange a deux
ondes dans une fibre cristalline Nd :YAG pompée en continu par deux diodes laser
a été réalisée et le modele donne un accord satisfaisant avec les données
expérimentales. Par ailleurs, ce travail indique les conditions optimales pour un
mélange a deux ondes plus efficace et permettra de choisir le meilleur des
matériaux pour réaliser une application a la combinaison de faisceau.

Nous avons également réalisé un interféromeétre auto-adaptatif dans une fibre
cristalline de Nd**:YAG. Il permet d’extraire les informations vibratoires d’un
objet vibrant malgré le fait que celui-ci génere une figure de speckle. Un autre
avantage de ce systéme est son auto-alignement. Une analyse théorique a été
réalisée et est en bon accord avec les résultats expérimentaux. En se placant a la
bonne longueur d’onde, on peut faire en sorte que les ondes se diffractent sur un
réseau de gain pur (6=-0,25) ou de gain et d’indice (6=0,5). Lorsque 6=-0,25, la
détection était alors quadratique avec I'amplitude de déplacement du piezo-
électrique alors gqu’elle était linéaire lorsque 6=0,5. Un réseau d’indice permet
donc d’avoir une meilleure sensibilité de détection des déplacements de I'objet a
analyser (de I'ordre de 20 nm).
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Chapitre 3

CAVITE LASER AUTO-ADAPTATIVE

3.1 INTRODUCTION

Pour des applications telles que les mesures dynamiques des déplacements
des masses d’air ou la détection de polluant et d’aérosols, des énergies par
impulsion supérieures ou égales a 100 mJ a une cadence de 100 Hz sont
nécessaires. Il faut de plus un fonctionnement mono-fréquence du laser. Ce type
de laser permet alors de réaliser une fonction de Light Detection And Ranging
autrement dénommée Lidar.

La qualité spatiale et spectrale du laser utilisé dans un Lidar ainsi que son
énergie / puissance sont cruciales et déterminent directement les performances
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globales du systeme. Cependant, il devient difficile de maintenir une bonne
qualité de faisceau lorsque I’énergie ou la puissance du laser augmente. En effet,
les effets thermiques dans le cristal laser apportent de fortes aberrations de
phase qui contribuent a distordre le front d’onde et a diminuer la qualité de
faisceau. Les sources lasers conventionnelles sont donc souvent limitées en
énergie / puissance a cause de ces problémes. Par ailleurs, les sources lasers
classiques utilisent un certain nombre de composants critiques, complexes,
coliteux et a forte consommation électrique pour créer des impulsions et pour
affiner spectralement I’émission laser. Le déclenchement de l'impulsion est
assuré par une cellule de Pockels ou une cellule acousto-optique et la cavité laser
est asservie électroniquement avec une cale piezo-électrique.

Les sources auto-adaptatives qui utilisent les effets non-linéaires du milieu
laser permettent de s’affranchir de ces limitations. Dans cette architecture, un
hologramme dynamique de population s’inscrit dans le milieu laser permettant
de contrbler spatialement (correction des aberrations des cristaux lasers par
conjugaison de phase), temporellement (génération d’impulsions) et
spectralement (fonctionnement mono-fréquence) I’émission laser. En revanche,
le milieu laser doit posséder un gain tres important afin d’inscrire un hologramme
dynamique efficace pour une extraction optimisée de I'énergie stockée dans les
milieux a gain.

La plupart des lasers auto-adaptatifs réalisés précédemment utilisaient des
amplificateurs Nd:YAG pompés par lampes flash avec un rendement a la prise
intrinsequement limité [Bel’dyugin 1989, Damzen 1995, Sillard 1997]. Les versions
utilisant un pompage par diodes étaient jusqu’a présent limitées a environ 10 mJ
par impulsion [Sillard 1998, Antipov 2004]. Pour les applications spatiales des
Lidars, des énergies par impulsion supérieures ou égales a 100 mJ a une cadence
de 100 Hz sont nécessaires. C’est pourquoi nous avons développé une téte laser a
fort gain pompée diode pour réaliser en définitive un laser auto-adaptatif
présentant les propriétés requises pour les applications Lidar spatiales.

Le mélange a 4 ondes dans un matériau a gain tel que le Nd**:YAG permet de
réaliser de la conjugaison de phase. Il peut étre utilisé dans une cavité laser telle
que celle qui est présentée sur la figure 3.1 pour obtenir de la conjugaison de
phase auto-pompée. Le faisceau A, traverse une premiere fois le milieu a gain
puis y est réinjecté (faisceau A3) a I'aide d’une boucle de rétro-action. Cette
boucle peut étre réalisée par un jeu de miroir diélectrique ainsi qu’un élément
non-réciproque en transmission. Le faisceau de sortie est extrait a partir de
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I’élément non-réciproque en transmission dans le sens T,, c'est-a-dire dans le
sens ou la transmission est faible.

M Al Amplificateur Gl/V
£ T
+ : Aj
M ; A4 z=0 z=L 5
3 T[T,
v Faisceau de
Amplificateur G, sortie du laser
M Ay A M
z’=r z’=0

Figure 3.1 : Schéma du laser a conjugaison de phase auto-pompée avec les champs
électriques Ay, A,, Az et A,.

Les faisceaux A; et A; interférent dans le milieu a gain pour former un
hologramme dynamique de population. Le faisceau de pompe A, est engendré a
partir de I'’émission laser spontanée. L'onde conjuguée A, est alors obtenue par
diffraction de A, sur I’"hologramme. Ce type de miroir non-linéaire fonctionne si la
condition nG,T, > 1 est vérifiee ou n est l'efficacité de diffraction de
I’hologramme enregistré, G, le gain de I"'amplificateur présent dans la boucle et T,
la transmission de I'’élément non-réciproque en transmission dans le sens horaire.
La condition d’oscillation est en fait conditionnée par le renforcement du faisceau
A, a chaque tour.

Pour optimiser I'efficacité de diffraction n de I’'hologramme de population, les
faisceaux A; et A; doivent étre a peu pres d’égale intensité. C'est le role de
I’élément non réciproque en transmission qui introduit peu de pertes dans le sens
trigonométrique et beaucoup dans le sens inverse. L’élément non réciproque en
transmission permet par ailleurs de compenser le déphasage de m introduit par le
réseau de gain. En effet, les ondes se diffractent sur un réseau de gain qui est en
opposition de phase par rapport au réseau d’illumination.

L'objet de ce chapitre est de présenter la configuration d’une téte laser
pompée par diodes qui a été réalisée par Thales Laser dans le cadre d’un projet
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CNES. Cette téte nous a permi de réaliser un laser auto-adaptatif dont les
performances requises dans le cadre de ce projet étaient les suivantes.

Tableau 3.1 : performances visées du laser auto-adaptatif

Paramétre Valeur visée
Energie par impulsion 100 mJ
Durée des impulsions Entre 5 et 20 ns
M? du faisceau laser <2
Fréquence de répétition 100 Hz
Propriétés spectrales du . Largeur de raie limitée par
laser transformée de Fourier
. Fonctionnement
monomode longitudinal

Ce chapitre présente les essais qui ont été réalisés sur la téte laser et les
résultats de ces essais. En particulier, les parametres suivants ont été mesurés : le
gain faible signal, la focale de la lentille thermique, les aberrations de front
d’onde d’origine thermique et la dépolarisation induite par effet thermique.

Un laser auto-adaptatif comprenant deux tétes laser sera ensuite présenté. Ses
caractéristiques en terme d’énergie par impulsion, de durée d’impulsion, de M?,
et de rendements de conversion optique/optique et électrique/optique seront
donnés. Ces valeurs seront comparées aux valeurs visées (cf. tableau 3.1 ci-
dessus).

3.2 CONFIGURATION DE LA TETE LASER

3.2.1 PRESENTATION DE LA GEOMETRIE RETENUE

Nous avons étudié en collaboration avec Thales Laser (TL) une téte laser
« Diode Pumped Chamber Homogeneous » (DPCH) comprenant un barreau de
YAG en céramique de 6 mm de diamétre constitué d’un coeur dopé au centre a
0,9% en Nd** sur 4 mm de diamétre. Ce barreau est pompé en transverse par des
diodes laser. La structure de pompage est constituée de 4 couronnes de 3
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empilements de diodes laser distants de 5 mm du barreau de YAG. La longueur du
barreau est de 77 mm avec des faces biseautées a 4° de facon anti-paralléle pour
réduire les phénomenes de réflexions parasites.

La DPCH réalisée a TL est constituée comme le présente la figure 3.2. Une
jaquette canalise I’eau autour du barreau pour en assurer le refroidissement, des
collecteurs de flux guident la lumiére émise par les diodes jusqu’au plus prées de la
jaquette. L'optimisation des critéres d’'une DPCH est obtenue par I'adaptation des
parameétres d, e et du dopage du barreau. Il faut préciser que souvent,
I"'homogénéité du profil est optimisée au détriment du rendement d’absorption
de la puissance de pompe.

jaquette
barreau :E

guide

diode

Figure 3.2 : schéma de principe opto-mécanique d’une DPCH. En bleu est représenté le
circuit de refroidissement par eau.

Chaque identification de DPCH est accompagnée d’'un nombre composé de
trois chiffres. Le premier chiffre indique le nombre de couronnes de la DPCH. Le
second indique le nombre d’empilements de diodes laser par couronnes. Enfin, le
troisieme chiffre indique le diamétre extérieur du barreau. Dans la réponse
technique au cahier des charges, TL avait privilégié une DPCH 436 avec un
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barreau dopé au centre sur 4 mm et non dopé sur les bords pour les raisons
suivantes :

e Configuration avec un cceur dopé au centre sur 4 mm pour déposer le
gain sur un diameétre plus petit ce qui permet d’obtenir des gains plus
importants

* Configuration avec un coeur dopé au centre sur 4 mm et avec un
barreau long pour limiter I'accrochage avec I’ASE (ASE pour Amplified
Spontaneous Emission)

e Configuration avec un barreau non dopé sur les bords pour que les
faisceaux entrent dans la DPCH avec des angles plus importants

3.2.2 DESCRIPTION DU MODULE DE POMPE REALISE

Le module pompé diode DPCH 436 (voir figure 3.3) est constitué de 12
empilements de diodes laser de 750W (créte) pompant un barreau de Nd :YAG de
diameétre extérieur 6mm avec un coeur dopé au centre sur 4mm. Ce module est
alimenté par un rack d’alimentation dédiée, contr6lé par un rack de commande
et thermalisé par un circuit de refroidissement par eau.

Figure 3.3 : Photo de la DPCH 436.

Le tableau suivant donne les spécifications du module.
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Tableau 3.2 : caractéristiques du module réalisé

Parameétre Valeur
Fréquence 13100 Hz
Longueur d’onde 1064 nm (YAG)
Durée de pompage Jusqu’a 250ps
Puissance créte de .
Jusqu’a 9000W
pompe
Longueur du barreau 77 mm
Diamétre du barreau 6 mm
Diameétre utile du
4 mm

barreau

Les caractéristiques physiques typiques sont les suivantes : hauteur = 108 mm,
largeur = 111 mm et longueur = 140 mm. Les dimensions principales du module
de pompe sont données sur la figure 3.3.
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Figure 3.4 : Interfaces & dimensions de la DPCH 436. Les plans mécaniques ont été
réalisé par TL.
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3.2.3 CARACTERISTIQUES DES DIODES LASERS DE POMPE

Le tableau 3.3 présente les caractéristiques des 12 empilements de diodes
laser de pompe. La cadence de répétition des diodes laser de pompe peut aller de
1 Hz a 100 Hz et la durée de I'impulsion est réglable de 150 us a 250 ps. Le lot de
diodes est accepté lorsque la puissance créte totale P est telle que P = 9 kW =%
10% ce qui est le cas avec le lot testé. La Puissance totale émise par les diodes est
de 9,45 kW a 117 A. Compte tenu du seuil de courant, la relation reliant la
puissance émise et le courant est donnée par :

P(KW) =[I (A) - 165] % 1)

Tableau 3.3 : caractéristiques des diodes de pompe utilisées

Paramétre Valeur
Po/Pe (%) 63+0,3
A (nm) 807,9+0,5
AA (nm) 2,2+0,1
1 (A) 117
Perste (W) 787 +7

3.3MESURES DU GAIN GyL

3.3.1 DESCRIPTION DES ESSAIS REALISES

Considérons un faisceau continu sonde de puissance Py a la longueur d’onde
d’utilisation de la téte laser DPCH et de diametre plus petit que le diametre utile
de la zone de gain. Au passage dans la téte, ce faisceau subit une amplification G
a la fin du pompage par les diodes. A la fin du pompage par les diodes, la
puissance P, du faisceau est donné par :
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R =GR (3.2)

L’équation de propagation du champ électrique tiré des équations de Maxwell
et les équations de population permettent d’obtenir I'équation différentielle
suivante :

di(2)_ 9,(? .
dz  1+[I(2)/1 ] '
ou | est I'intensité du faisceau, z la distance de propagation et I, est I'intensité de

saturation du milieu laser chaisi. /,;; est donné par :

_hv

| =
o.T

(3.4)

sat

ou hv est I’énergie d’'un photon a la longueur d’onde d’utilisation, g, est la
section efficace d’émission du milieu laser et 7 est la durée de fluorescence.

Facteur d’amplification

T ||||||||. T ||||||1 1 I'I'IIII‘ T TTTIT |||||'|1 T |'||||||! T T TREET
100 - —-
: gol = ]
N 3 :
10¢ E
I 1 ]

1 IR RRN 10! IO I 1101 N O 0T A W R0 MO L1101 B WA

K

10° 10* 10° 10° 0,1 1 10 100
Intensité incidente I{0)/ Is4¢
Figure 3.5 : Saturation du gain dans un milieu laser a 4 niveaux (cas du Nd :YAG) en

fonction de I'intensité incidente du faisceau normalisée a I'intensité de saturation I, et
pour différentes valeurs du gain petit signal goL.
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Pour le Nd :YAG, @, = 3,5 10 cm?, 7=230 ps et hv=1,86 10" J. L'intensité de
saturation est 2,3 kW/cm?.

La résolution de I'équation (3.3) permet alors de calculer le facteur
d’amplification G en régime stationnaire. D’apres la figure 3.5, pour éviter toute
saturation du gain par le faisceau sonde pour des gains faibles signaux jusqu’a 5,
la densité de puissance du faisceau sonde doit étre :

PO
TEV?

I (O) = <107 x| sat (3.5)

ou w est le rayon du faisceau sonde a 1/€°.

Dans ces conditions, on mesure le facteur d’amplification G. Le gain faible
signal golL est alors donné par :

gL =In(G) (3.6)

Les mesures du gain ont été effectuées au moyen de I'expérience présentée
sur la figure 3.6. Le faisceau sonde est obtenu a partir d’un laser Nd :YAG continu,
polarisé et mono-fréquence délivrant jusqu’a 300 mW. La puissance du faisceau
sonde est mesurée par une photodiode reliée a un oscilloscope. Des optiques de
mise en forme de faisceau sont utilisées pour ajuster le diamétre du faisceau. La
mesure de la taille du faisceau est réalisée au moyen d’une caméra CCD. Le laser
est protégé par un isolateur de Faraday situé juste en sortie du laser. Une lame
demi-onde placée entre le laser et I'isolateur de Faraday permet de régler la
puissance du laser incident sur la téte laser.

Caméra CCD
et logiciel
type “Beamview”

Optique de
meesen forme Téte laser DPCH  Pi (avec pompage)
Laser Nd:YAG Py (sans pompage)
pompé diode Y/ / R R
continu JAN U / > > D
> Photodiode Si
z=0 z=L

Figure 3.6: Banc de test pour les mesures du gain, de la longueur donde d’utilisation et
de la cadence.
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Lorsque la téte laser est pompée, on visualise a I'oscilloscope une courbe de
gain typique représentée sur la figure 3.7.

Puissance (proportionnelle a la tension
mesurée a l'oscilloscope)

P

expEt/r)

/

Po

Début du fin du
pompage pompage Temps

Figure 3.7 : courbe de gain typique mesurée a I'oscilloscope
Le gain est calculé de la maniere suivante :

goL =In(G) =In % (3.7)

0
Comme les gains mesurés sont importants, des densités étalonnées sont
utilisées pour mesurer P;. Une densité RG1000 est également utilisée pour
couper le résiduel de pompe a 808 nm. La valeur P, est mesurée en enlevant ces
densités et en coupant les diodes de pompe. A chaque mesure, on s’assure de la
bonne linéarité du détecteur en plagant une densité neutre de transmission 50%
et en vérifiant que le signal est bien réduit d’un facteur 2.

3.3.1 GAIN AU CENTRE DU BARREAU

Dans cette série d’expériences, le faisceau sonde a un diametre d’environ 600
um sur toute la longueur du barreau. Les caractéristiques précises du faisceau
sont présentées sur la figure 3.8. La puissance du faisceau sonde avant la téte
laser est de 1,5 mW. Dans ces conditions, la densité de puissance est de 0,5
W/cm? et la relation (3.5) est bien vérifiée (pas de saturation du gain). L'ensemble



146

des expériences ont été réalisées avec une température de I'eau circulant dans la
téte de 20°C.

diameétre du faisceau (um)

700
660 _ verfeal
620
580
540 \hor'zg@l/
500

O 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
z (cm)

Figure 3.8 : Caractéristique spatiale du faiscceau sonde mesurée dans I'air (z=5 cm
correspond a la localisation du centre du barreau)

L'influence de la durée d’impulsion T, des diodes laser sur le gain faible signal
est présentée sur la figure 3.9 pour un courant d’alimentation des diodes de 117
A et une cadence de répétition de 100 Hz. Avec une durée de pompage de 150 us,
le gain faible signal goL est de 5,3. Le gain atteint une valeur maximale de 5,6 pour
une durée d’impulsions de 195 ps. Pour des durées plus longues, le gain diminue
sous l'effet de I'élargissement spectral des diodes laser et de leur décalage en
longueur d’onde par rapport au pic d’absorption du Nd**.

gol

5.65
5.6 ot e,
5.55
5.5
5.45 .
5.4 1
5.35 |

534

5.25 ‘
150 160 170 180 190 200 210 220 230 240 250
Durée d'impulsion de pompe T, (us)

Figure 3.9 : Gain faible signal en fonction de la durée des impulsions de pompage.
Cadence de répétition = 100 Hz, Courant des diodes = 117 A
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L'influence du courant d’alimentation des diodes laser sur le gain est présentée
sur la figure 3.10 pour différentes durées d’impulsion.

9oL

6

5,5 s s
L J A A

5 - 4 A

45 v

4 A AT, =150ps

¢ T,=195us
3,5 : W T,=250us
3 A

50 60 70 80 90 100 110 120
Courant d'alimentation (A)

9ol

6
55 ** 2 mwm

ad
5 A o "
Ao n

43 A T,=150us

4 A © T,=195us

. B T,=250us

3,51 ¢

3 A T T T 1

0,5 1 15 2 2,5

Energie optique de pompage (J)

Figure 3.10 : Gain faible signal en fonction du courant des diodes (figure du haut) et de
I’énergie optique délivrée par les diodes (figure du bas) pour différentes valeurs de
durée d’impulsion
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Pour des courants d’alimentation inférieur a 100 A, plus I'impulsion de pompe
est longue plus le gain est important. En utilisant I’équation (3.1), il est possible
de convertir le courant d’alimentation en énergie optique par impulsion délivrée
par les diodes laser. Le résultat est présenté sur la partie basse de la figure 3.10.
Dans ce cas on voit que pour atteindre un gain donné, il vaut mieux utiliser des
impulsions les plus courtes possibles. Par exemple pour avoir un gain faible signal
de 5, il faut 1,7 J pour des impulsions de 250 us, 1,37 J pour des impulsions de 195
us et 1,19 J pour des impulsions de 150 us. Cet effet est du a un effet d’ASE qui
tend a diminuer l'inversion de population lorsque la durée d’impulsion T,
augmente.

3.3.2 CARTOGRAPHIE DU GAIN

Cette mesure permet d’évaluer I'uniformité du pompage. Elle est effectuée en
utilisant un faisceau sonde de petit diamétre (environ 300 um de diamétre
comme le montre la figure 3.11) et en translatant la téte laser suivant les axes x
et y (voir figure 3.6). Pour chaque position le gain est mesuré suivant la méthode
présentée précédemment.

Diameétre du faisceau (um)
400

3501

vertical

300

horizontal

2501

200

150 ‘ ‘
o 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10

z (cm)

Figure 3.11 : Caractéristique spatiale du faiscceau sonde mesurée dans I'air (z=5 cm
correspond a la localisation du centre du barreau)

Comme précédemment, la puissance du faisceau sonde avant la téte laser est
de 1,5 mW. Dans ces conditions, la densité de puissance est de 2 W/cm? et la
relation (3.5) est toujours vérifiée (pas de saturation du gain). Ces mesures ont
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été effectuées avec des impulsions Tp=195 ps a une cadence de 100 Hz et avec un

courant de 117 A. Dans ces conditions, le gain est mesuré successivement en

déplagant le faisceau sur toute la section de la zone dopée du barreau.

20°C
. . 105
%l | Bas
10.25
m5657
m5556 10
m5455 | 9.75
m5354
5253 -9.5
05.1-5.2 995
m551 o Axe vertical
W 4.9-5 (mm)
0 4.8-49 8.75
m4.7-4.8
0 4.6-4.7 -85
W 4546 8.25
04.4-45
8
7.75
' Haut
T 1 7.5
4 425 45 475 5 525 55575 6 6.25 65 6.75 7
Axe horizontal
(mm)
30°C
105
10.25 Bas
10
m5455 075
B5354
05253 9.5
05.1-5.2 ld 025
m55.1
m49-5 9 Axe vertical
04.8-4.9 8.75 (mm)
m47-48
04.6-4.7 8.5
B 4546 .25
04.4-45
04.3-4.4 -8
m42-43 _—
! | | | 75 r Haut
4 425 45 475 5 525 55 575 6 625 65 6.75 7
axe horizontal de la DCPH (inversé)

Figure 3.12 : Cartographies du gain faible signal mesurées a I'aide d’un faisceau de

diameétre 300 um, pour deux températures de fonctionnement.
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La figure 3.12 présente les résultats obtenus pour deux températures de I'eau
de refroidissement (20°C et 30°C). Les deux graphes ont une allure similaire. La
structure triangulaire due a l'agencement des diodes de pompage apparait
nettement. Les gains les plus importants sont obtenus pour une température de
I’eau de 20°C. Dans ces conditions, un gain maximum de 5,6 — 5,7 est obtenu au
centre du barreau. Le gain varie de plus ou moins 10% autour d’une valeur
moyenne située a 5. Au minimum, le gain est de 4,5 sur un cercle de 3 mm de
diametre. Ces graphes montrent que le pompage n’est pas parfaitement
homogéene mais que le gain reste néanmoins suffisamment grand sur 'ensemble
du barreau pour permettre un fonctionnement correct d’un laser auto-adaptatif.

3.3.3 GAIN FAIBLE SIGNAL MOYEN

Une donnée importante est la mesure du gain moyenné de la téte avec un
faisceau de grand diametre. C'est en effet cette valeur qui intervient globalement
sur les performances du futur laser auto-adaptatif. Pour réaliser cette mesure, le
faisceau sonde est collimaté sur un diametre de 3 mm. Pour un courant des
diodes de 117 A, une durée d'impulsion T,=195 ps et une cadence de 100Hz, un
facteur d’amplification de 250 est mesuré correspondant a un gain goL = 5,5.

3.3.4 COMPORTEMENT TEMPOREL

La figure 3.13 présente le comportement temporel du gain au cours du
pompage pour un courant de 117 A et une cadence de 100Hz. Ces courbes ont
été obtenues avec une photodiode rapide reliée a un oscilloscope numérique (1
GHz de bande passante). t=0 représente le début de I'impulsion de pompage.
Pour un pompage de 200 ps, le facteur d’amplification G atteint une valeur
maximale d’environ 270 (goL = 5,6). On voit apparaitre une saturation sur la fin de
I'impulsion qui correspond a [l'apparition de |'amplification de [|’émission
spontanée (ASE). Pour une durée d’impulsion plus courte de 150 us, un facteur
d’amplification de 230 est mesuré (goL = 5,4). Dans ce cas, il n'y a pas de
saturation du gain. En termes d’efficacité, un pompage de 150 ps est donc plus
favorable et confirme les conclusions du paragraphe 3.2.
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Figure 3.13 : Comportement temporel du gain au cours du pompage pour deux durées
d’impulsion. Courant =117 A, cadence = 100Hz, t=0 correspond au début du pompage

3.4 MESURE DES EFFETS THERMIQUES

3.4.1 MESURE DE LA LENTILLE THERMIQUE ET DES ABERRATIONS D’ORDRES SUPERIEURS

3.4.1.1 Description des essais réalisés

Afin de pouvoir optimiser le futur laser auto-adaptatif, il est important de
mesurer la focale thermique de la DPCH en fonction de la cadence de répétition
et en fonction de la durée de I'impulsion de pompage T,. La figure 3.14 montre le
montage expérimental pour mesurer la focale thermique. Un laser Hélium-Néon a
633 nm est utilisé afin de pouvoir s’affranchir de I'’émission spontanée a 1064 nm
au moyen d’un filtre interférentiel placé devant I'analyseur de front d’onde. Le
faisceau laser est focalisé au moyen d’un objectif de microscope, filtré avec un
trou puis collimaté avec une lentille de focale 300 mm placée a 300 mm du trou.
L'onde plane ainsi obtenue est utilisée pour sonder la téte laser placée a environ
50 cm de la lentille. Un analyseur de front d’onde a décalage d’onde de marque
PHASICS est ensuite utilisé pour mesurer la courbure du faisceau avec et sans
pompage pour en déduire finalement la valeur de la focale thermique.

Ce montage permet en outre de mesurer les aberrations résiduelles d’ordres
supérieurs.
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Figure 3.14 : Montage permettant la mesure de la lentille thermique et des
aberrations d’ordre supérieurs.

3.4.1.2 Mesure de la focale de la lentille thermique

La lentille thermique est évaluée au moyen du montage de tests présenté sur
la figure 3.14. La figure 3.15 présente la valeur de la focale thermique en fonction
du courant d’alimentation pour différente durée de pompage. Ces courbes ont
été réalisées a une cadence de 100 Hz. Pour une durée d’impulsion de 150 ps, la
focale passe de 1,7m a 70A (puissance moyenne de pompage =76 W) a 90 cm a
117A (puissance moyenne de pompage = 143 W). Pour 195 us, la focale
thermique est de 80 cm a 117 A (puissance moyenne de pompage = 185 W). Le
graphique du haut de la figure 3.16 montre l'influence de la durée de pompage
lorsque le courant d’alimentation est fixé a 116A et la cadence de répétition est
de 100 Hz. Le graphique du bas montre l'influence de la cadence de répétition
lorsque le courant est fixé a 116A.

Focale de la lentille thermigue (m)

1,8
—A—T =150 ps

1,6 - —¢ -T=195us
—m—T =250 ps

1,4

1,2 4 .

1
0,8 {
0,6 ; : : ‘ . .
60 70 80 90 100 110 120

Courant d'alimentation (A)

Figure 3.15 : Longueur focale de la lentille thermique en fonction du courant
d’alimentation pour différentes valeurs de la durée de pompage. Cadence=100Hz.
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Figure 3.16 : Longueur focale de la lentille thermique en fonction de la durée de
pompage (courbe du haut) pour 116A et 100Hz. Longueur focale de la lentille thermique
en fonction de la cadence de répétition (courbes du bas) pour un courant d’alimentation

de 116 A.

3.4.1.3 Mesure des aberrations

En utilisant le montage expérimental présenté au paragraphe 3.4.1.1, il est
possible de quantifier les aberrations d’ordres supérieurs. Ces mesures sont
directement données par le logiciel de I'analyseur de front d’onde. Les résultats
sont présentés sur la figure 3.17. L’aberration principale est provoquée par
I’astigmatisme avec une amplitude de 0,95xA a 633 nm. A la longueur d’onde de
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1064 nm, lI'amplitude de cette aberration est d’environ A/2. L’aberration

sphérique présente une amplitude de A/3 a 1064 nm.

= 6 principaux polynomes de Zernike

3,61E-4 ———
-2,00E-1 .
-4,00E-1

-5,00E-1

-8,00E-1
-9,33E-1
Astigm. Astigm. Coma Coma 5per.
Defoc. g 45¢° X ¥  Aberr.

Figure 3.17 : Aberrations d’ordres supérieurs (hors défocalisation) mesurées a 633 nm au
moyen d’un analyseur de front d’onde a décalage d’ondes (Phasics). Courant
d’alimentation =116A, cadence = 100 Hz.

Ces valeurs indiquent que les aberrations d’ordre supérieur sont relativement
faibles. Il est néanmoins difficile de prédire a partir de ces valeurs I'effet des
aberrations sur la qualité d’un faisceau se propageant dans le milieu laser. Pour
évaluer ces effets, nous avons utilisé le laser de sonde Nd :YAG continu. Apres
propagation dans le milieu laser, les qualités de faisceau sans et avec pompage
ont été enregistrées au moyen d’une caméra CCD reliée a un logiciel beamview.

Champs proches

Sans pompage “Avec pompage

Figure 3.18 : champs proches avec et sans pompage d’un faisceau a 1064 nm de 3
mm de diamétre s’étant propagé dans la DPCH.
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Avec pompage
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Figure 3.19 : Qualité de faisceau apres propagation dans la DPCH avec et sans pompage
pour un diametre de faisceau sonde de 1,5 mm.

La figure 3.18 présente les résultats obtenus en champ proche (caméra placée

a environ 10 cm de la téte) lorsqu’un faisceau de diametre 3 mm se propage dans

le milieu laser. Méme sans pompage, il apparait des anneaux de diffraction

indiquant que la zone dopée au centre du barreau et la zone non dopée au bord
du barreau possedent des indices légerement différents. Avec pompage (117A,
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100Hz), la figure de champ proche est similaire avec une légére réduction de la
taille du faisceau du a I'effet de lentille thermique.

Afin de pouvoir évaluer les effets des aberrations d’ordre supérieur sans étre
géné par I'effet de diffraction sur l'interface zone dopée / zone non dopée, le
diamétre du faisceau sonde est réduit a 1,5 mm. Les résultats de qualité de
faisceau sont présentés sur la figure 3.19.

Lorsque la DPCH n’est pas pompée, le M? du faisceau sonde aprés propagation
dans le barreau laser est proche de 1. Lorsque la téte est pompée, la qualité de
faisceau reste excellente avec un M?de 1,05.

3.4.2 MESURE DE LA DEPOLARISATION

3.4.2.1 Description des essais réalisés

Le laser auto-adaptatif contenant des éléments polarisants, il est important de
quantifier la dépolarisation induite dans le barreau de Nd:YAG par les effets
thermiques. Cette mesure est réalisée au moyen du montage expérimental
présenté sur la figure 3.20. Le faisceau sonde est obtenu a partir d’'un laser
Nd :YAG continu, polarisé et mono-fréquence délivrant jusqu’a 300 mW. Des
lentilles sont utilisées pour collimater le faisceau sur un diametre de 3 mm dans le

barreau.
Camera CCD Photodiode 2
(mesure (P,)
du diamétre) ?
Lentilles de EI;
collimation
PN Laser amplifier
Laser / 4 i
Nd:YAG % 7 > g
continu
Pol; 5 > Pol, Photodiode 1
z= z=

L (Py)

Figure 3.20 : Mesure de la dépolarisation induite par effet thermique.

Un premier polariseur (Pol,) est utilisé pour polariser le faisceau linéairement.
Apres passage dans la téte laser, un second polariseur permet de quantifier la
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dépolarisation subite par le faisceau. La partie polarisée est mesurée au moyen
de la photodiode 1 (puissance P,) et la partie dépolarisée avec la photodiode 2
(puissance P,).

La dépolarisation est ensuite quantifiée par la formule suivante :

P
R+P,

Dépolarisdion = (3.8)

3.4.2.2 Mesure de la dépolarisation

La dépolarisation de la DPCH a été mesurée en fonction de la durée des
impulsions de pompage et en fonction de la cadence de répétition. Ces mesures
ont été effectuées a une température de I'eau de refroidissement de 20°C. Le
diametre du faisceau sonde a 1064 nm dans le barreau est choisi suffisamment
grand (environ 3 mm) afin de mesurer toute la dépolarisation. La figure 3.21
présente les résultats obtenus.

Pour une cadence de 100Hz et un courant d’alimentation de 117A, la
dépolarisation est de 6,5% pour une durée d’impulsion de pompage de 150 ps et
de 8% pour une durée de 200 ps. Elle atteint une valeur maximale de 11,5% pour
250 ps.
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Figure 3.21 : Dépolarisation de la DPCH en fonction de la durée des impulsions de
pompage et une cadence de 100 Hz (courbe du haut) et en fonction de la cadence de
répétition (courbe du bas). Courant d’alimentation = 117A.

3.4.3 CONCLUSION

Sur une longueur totale de barreau de 77 mm, la zone pompée a une longueur
de L=44 mm. Pour un diametre de la zone de gain de d=4 mm, le rapport de
forme est de L/d=11. Un gain de 5,5 pour un tel rapport de forme constitue un
résultat tres important pour un futur laser auto-adaptatif. Le rapport de forme
détermine en effet la compacité (plus L/d est petit, plus la cavité est compacte) et
le gain détermine |'efficacité du laser. Le résultat obtenu est placé sur le graphe
de la figure 3.22 avec les autres mesures qui avaient été faites dans le passé a TL
et a Thales Research and Technology (TRT) et celles que I'on trouve dans la
littérature [Labudde 1976].
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Figure 3.22 : gain faible signal en fonction du rapport de forme pour des amplificateurs
Nd :YAG pompés par diodes ou par lampes flash.

Le tableau 3.4 répertorie les propriétés de la téte laser DPCH 436. Nous avons
obtenu, a notre connaissance, le gain faible signal le plus élevé jamais obtenu
pour un amplificateur Nd :YAG. Outre un gain important, les effets thermiques
induits sont faibles aussi bien sur la lentille thermique que sur la dépolarisation
induite.

Tableau 3.4 : Performances de la téte DPCH 436 pompée diode.

DPCH 436 pompée diodes
réalisée dans le présent

Paramétres projet

(performances pour T,=150

us)
Gain 5,3
Dépolarisation 6,5 %
Focale de la
lentille 93 cm

thermique
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Pour conclure, la téte laser pompée par diodes qui a été réalisée possede un
gain tres élevé ce qui est adapté pour un fonctionnement optimisé d’un laser
auto-adaptatif.

3.5 DIMENSIONNEMENT DU LASER AUTO-ADAPTATIF UTILISANT LA TETE
REALISEE

3.5.1 DIMENSIONNEMENT DE LA CAVITE

Nous proposons la cavité auto-adaptative présentée sur la Figure 3.23 qui
permet de réduire au maximum le nombre de composants optiques utilisés.
Notamment les deux polariseurs a Brewster P, et P, nécessaires a I'élément non-
réciprogue en transmission sont utilisés comme miroir pour les faisceaux de la
cavité. Les polariseurs fonctionnent a une incidence d’environ 56°. Par
conséquent I'angle entre les axes définis par M;-M, et M,-P; ainsi que I'angle
entre les axes M;-M, et M3-P, est d’environ 56°. Aux polariseurs, il faut ajouter un
rotateur de Faraday et une lame A/2 pour réaliser I’élément non réciproque en
transmission. La cavité contient deux milieux amplificateurs dont les
caractéristiques seront données au paragraphe suivant. Elle nécessite un miroir a
1064 nm fonctionnant a une incidence de 0° et deux autres miroirs a 1064 nm
fonctionnant a une incidence de 28°. Enfin, rajouter les deux lentilles Ly et L.
permet éventuellement d’ajuster la taille du faisceau intracavité.

Téte laser 1
M, g_(hologramme auto-adaptatif)

T[] A

Téte laser 2
= H
2 Faraday A2

Figure 3.23 : Schéma de la cavité auto-adaptative pompée par diodes
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La longueur de la cavité est fixée par I'angle maximum 6 entre les faisceaux A,
et A;. Cet angle dépend lui-méme directement du rapport de forme de la téte
laser 1.

Nous avons observé des effets de diffraction sur l'interface partie dopée/
partie non dopée du barreau (voir Figure 3.18), par conséquent nous devons
tenir compte de la longueur compléte du barreau (c’est a dire L=77 mm) pour
calculer I'angle maximum 6. Par ailleurs, il faut que le faisceau A soit beaucoup
plus petit que le faisceau A; pour assurer un fonctionnement correct de la
conjugaison de phase. On considére que le faisceau A; utilise toute la zone de
gain avec une taille de 4 mm. Le diameétre du faisceau A; peut étre choisi a A=0,8
mm dans la téte laser. Avec un diamétre de barreau d=4 mm et une distance 6
entre les bords de la zone de gain et le faisceau A; de 0,5 mm, on trouve :

_d-A-2x0

ebarreau - f (3 -9)

soit un angle de 29 mrad environ. Compte tenu de 'indice de réfraction de 1,8 du
Nd :YAG, 'angle © passe a 50 mrad.

L’encombrement des montures des tétes 1 et 2 imposent une distance de 16
cm entre le miroir M; et I'entrée du barreau de la téte 1. A cette distance les
faisceaux A; et A; sont suffisamment séparés (environ 8 mm) pour insérer les
miroirs M; et Ms. La distance entre la sortie de la téte laser 1 et le miroir M, peut
étre d’environ 10 cm. Le faisceau A; est alors décalé transversalement de 5 mm
par rapport a A; ce qui laisse suffisamment de place pour insérer le miroir M,. La
longueur totale du laser en tenant compte d’une longueur de 9 cm pour la téte
laser 1 et le miroir My placé a 1 cm de M3, est alors de 36 cm.

L’encombrement des tétes imposent une distance de 13 cm entre le polariseur
P, et le miroir M.

Le tableau 3.5 donne les distances approximatives entre les différents
composants
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Tableau 3.5 : distances entre les différents composants.

Distances entre les Milieu de la téte
composants My M P1 P2 M laser 1
M, 36 cm 1cm 22,5cm
M, 36 cm 12 cm 35cm 13,5cm
P, 12 cm 21cm
P, 21cm 13cm
M; 1cm 35cm 13 cm 21,5cm
Milieu de la téte laser 1 22,5cm 13,5cm 21,5cm

La dimension totale de la cavité (trajets des faisceaux) serait donc de 37 cm sur
11 cm. En prenant en compte 'encombrement des montures des composants
optiques, I'encombrement pourrait atteindre 40 cm sur 20 cm avec une hauteur
de 12 cm, soit environ 8 litres pour la partie opto-mécanique (hors
refroidissement et alimentation).

3.5.2 CHOIX DES TETES LASER

Les principaux résultats de la modélisation de ce laser qui ont été réalisé avant
ce projet de these indiquent que les conditions sur les gains des deux
amplificateurs pour atteindre une efficacité optimisée sont les suivantes [Sillard
1998]:

(9oL); +(9oL), 285
avec (goL); = 45 et (9ol), 2(goL), (3.10)

ou (gol); est le gain du premier milieu laser dans lequel est inscrit I’hologramme
de gain et ou (gylL), est le gain du second milieu laser. La DPCH réalisée dans ce
présent projet vérifie bien la relation (goL); = 4,5.

D’aprés la figure 3.10, une durée de pompage de 150 us permet a la fois
d’atteindre un gain important, (goL):=5,3, tout en optimisant |'énergie totale de
pompage nécessaire, soit 1,42 J par impulsion de pompage.
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En prenant donc T,=150pus pour la durée de pompage de la premiere téte, on
trouve que le gain de la deuxieme téte doit étre de (goL);=3,2. Cette valeur
correspond au gain d’une téte laser déja réalisée par Thales Laser, la DPCH 234
contenant un barreau de Nd :YAG de 4 mm de diametre pour lequel le centre est
dopé sur 3,5 mm. Cette téte laser est constituée de 2 couronnes de 3
empilements de diodes laser, soit 6 empilements de diodes laser en tout. Chaque
empilement de diode laser délivrant 500 W de puissance créte sur une durée de
180 us, I’énergie totale de pompage est de 0,54 J.

En conclusion, un fonctionnement optimisé du laser auto-adaptatif peut se
faire avec deux tétes lasers différentes dont les caractéristiques sont résumées
dans le tableau suivant :

Tableau 3.6 : Caractéristiques des tétes lasers pour un futur laser auto-adaptatif

optimisé.
Parameétres Téte laser 1 Téte laser 2
Réle Inscription de I’'hologramme Gain supplémentaire
dynamique de gain
DPCH 436 DPCH 234
Type de _ _
DPCH q)barreau_6 mm, choeur_4 mm cDbarreau=4 mm, (Dcoeur=3,5 mm
(congue et réalisée dans ce projet) (déja réalisée par TL)
Gain (goL)1=513 (goL)2=3;3
Energie de
pompage
1,42 0,54
(par
impulsion)
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3.5.3 CHOIX DES LENTILLES Ly ET L.

Le mode oscillant dans la boucle laser dépend des positions et des focales des
lentilles Ly et L. Le modéliser permet d’optimiser le fonctionnement du laser
auto-adaptatif.

La boucle laser est montrée schématiquement sur la figure 3.23. Le composant
principal est la téte laser 1 ou le mélange a quatre ondes (FWM) est réalisé. Ce
processus est produit par l'interférence de deux faisceaux pompe (A; et A;), d’un
faisceau sonde A;, et du faisceau conjugué A, a I'intérieur du milieu a gain.

Le champ électrique E s’écrit d’aprés le formalisme suivant :

E - %(Aei(a)t—kz) + CC)

. kr?
2q(2)
Ale ™ (3.11)
1 1 A

1@ R@ w2

ou E est le champ électrique, A son amplitude complexe, q son rayon de courbure
complexe. R est le rayon de courbure géométrique et w le waist du faisceau a 1/

2
e.

Le mélange a quatre ondes est alors modélisé de la facon suivante :

A, OAAA; (3.12)
ce qui implique :
1 1 1 1
—=—+t—-= (3.13)
QB & % G

La modélisation de ce laser réalisé avant ce projet de these indique que

A B
connaissant la matrice M =M, ..M,M, :(C DJ' il est possible de déterminer le

rayon de courbure complexe g en tout point de la cavité

ou:
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espactibre 1 di
M sepacebre = (0 J (3.14)
et:
M lentille _— 1 O
i = ~1/f 1 (3.15)

Le modeéle a été utilisé pour calculer les rayons et les rayons de courbure du
faisceau dans la cavité auto-adaptative. Pour les calculs, une cavité avec deux
milieux amplificateurs a été considérée. Ces deux tétes laser pompées diodes
présentent un effet de lentille thermique.

Considérons un fonctionnement a 40 Hz. La lentille thermique de la téte laser 1
pour une durée de pompage de 150 ps et un courant d’alimentation des diodes
de 117 A a été mesurée a 2,2 m. La lentille thermique de la téte 2 a été estimée
par une simple régle de trois sur les gains faibles signaux des deux tétes:
f, = fZX(goL)l/(goL)Z. f, vaut donc 3,5 m. Les résultats sont représentés sur la

figure 3.24.

Le faisceau A; au niveau du miroir M; a un rayon de 1,05 mm. Ensuite le
faisceau converge en raison de l|'effet de lentille thermique dans les
amplificateurs. Apres un tour dans la cavité le faisceau devient plus petit au
niveau de I"'amplificateur ou le mélange a quatre ondes est réalisé. Le faisceau A;
a un diametre de 600 um. On peut alors remarquer que les caractéristiques du
faisceau généré A, par mélange a quatre ondes sont tel que w,~wj; et R,=-R3z. On
est donc en régime de conjugaison de phase en utilisant uniquement les lentilles
thermiques des deux amplificateurs.
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Figure 3.24 : Waist (en haut) et rayon de courbure (en bas) pour une cadence de 40Hz

Considérons maintenant un fonctionnement a 100Hz. L'effet de lentille
thermique est alors trés important et le faisceau se focalise avant la téte laser 1.
Nous avons donc rajouté un télescope formé par les lentilles Ly (f4 = -150 mm) et
L. (f. = 200 mm) afin d’avoir un faisceau A; focalisé dans la téte laser 1. Le rayon
du faisceau A; simulé (figure 3.25) était alors légérement inférieur a la zone de
gain disponible. Les caractéristiques du faisceau A, généré par mélange a quatre
ondes sont alors telles que w,-w; et R,--R3 c'est-a-dire que nous obtenons en
théorie un faisceau A, parfaitement conjugué en phase.
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Figure 3.25 : waist (en haut) et rayon de courbure (en bas) pour une cadence de 100Hz

3.6 PERFORMANCES DU LASER AUTO-ADAPTATIF UTILISANT LA TETE LASER A
FORT GAIN

3.6.1 CARACTERISTIQUES ENERGETIQUE

L’énergie par impulsion du laser auto-adaptatif a été mesurée a 10 Hz, 40 Hz et
100 Hz. Comme indiqué sur le tableau 3.7, nous obtenions des impulsions de 180
mJ a 10 Hz, de 160 mJ a 40 Hz et 105 mJ a 100 Hz.

Ainsi, lorsque la cadence du laser augmente, I'énergie par impulsion délivrée
par le laser diminue. Ces effets proviennent de la dépolarisation qui est d’autant
plus importante que les effets thermiques dans les amplificateurs sont grands
(Tableau 3.8).
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Tableau 3.7 : Résumé des caractéristiques énergétiques obtenues avec le laser auto-

adaptatif pompé diodes

Cadence Energie par Puissance n
impulsion (mJ) moyenne (W) Clfli=
10 Hz 180 1.8 9.2 %
40 Hz 160 6.4 8.1%
100 Hz 105 10.5 53%

Tableau 3.8 : Pertes par dépolarisation a 10 Hz, 40 Hz et 100 Hz.

Cadence Pertes par dépolarisation (m)J)
10 Hz 1,9
40 Hz 15
100 Hz 45

Les effets de dépolarisation peuvent étre corrigés en utilisant un schéma de
compensation de biréfringence en utilisant par exemple deux tétes lasers
identiques et un rotateur de quartz a 90°.

Le rendement optique-optique était de 9% a 10 Hz ce qui est comparable a
I’efficacité d’architecture laser de type MOPA (Master oscillator power amplifier).
Une puissance moyenne de 10,5 W a été mesurée a 100 Hz.

La figure 3.26 indique que pour un courant dans I'amplificateur additionnel de
80A, le laser auto-adaptatif commence a fonctionner si le courant dans la téte
laser 1 est d’au moins 90A (soit 80% de sa valeur maximale). L’énergie de sortie
des impulsions est alors une fonction linéaire du courant dans la DPCH.

Pour un courant injecté dans la DPCH de 116A, I'énergie de sortie des
impulsions laser est non nulle si le courant injecté dans I'amplificateur additionnel
est de 15A a 50A selon la cadence. Il y a alors une saturation de I'énergie de sortie
des impulsions avec l'intensité injectée dans I'amplificateur additionnel.
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Figure 3.26 : Energie de sortie du laser a 10 Hz, 40 Hz et 100 Hz en fonction du courant
d’alimentation des diodes laser de I'amplificateur additionnel pour un courant
d’injection dans la DPCH de 116A (a gauche) et en fonction du courant d’injection dans
la DPCH pour un courant injecté dans I’'ampli additionnel de 80 A (a droite).

3.6.2 CARACTERISTIQUES SPATIALES

La figure 3.27 montre les profils des faisceaux en champ proche et en champ
lointain pour des cadences de 10 Hz, 40 Hz et 100 Hz. Pour des cadences de 10 Hz
et 40 Hz, le facteur M? est satisfaisant puisqu’il est inférieur a 2. A 100 Hz, le
facteur M? est de 2,5, soit un peu plus que celui qui était demandé dans le cadre
de ce projet (<2). La dépolarisation importante a cette cadence cause en effet
une perte de la qualité spatiale du faisceau.
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Champ proche Champlointain

Champ proche Champlointain

o

Chp proche Champlointain

100 Hz

Figure 3.27 : Profil spatial du faisceau en sortie du polariseur 2 pour des cadences
de 10Hz (en haut), 40 Hz (au milieu) et 100 Hz (en bas).
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Figure 3.28 : Mesure du M? du faisceau pour des cadences de 10Hz,
40 Hz et 100 Hz.

3.6.3 CARACTERISTIQUES TEMPORELLES

L'inscription dynamique du réseau de gain permet de réaliser un
déclenchement passif de I'impulsion. Lorsque nG,T, est plus petit que 'unité, un
hologramme de population se construit lentement selon le bruit de I'émission
spontanée. Puis lorsque la condition d’oscillation nG,T, est supérieure a 1, les
ondes optiques a l'intérieur de la cavité sont amplifiées et nG,T, augmente
rapidement. Ceci se produit tant que les intensités des faisceaux ne sont pas trop
importantes. Ensuite, les amplificateurs sont fortement saturés ce qui réduit
I'efficacité de diffraction de I’hologramme de population ainsi que le gain de la
téte laser 2. Quand la condition d’oscillation n’est plus satisfaite I'onde optique
est extraite sous la forme d’une impulsion.

Les impulsions générées a 10 Hz et 40 Hz étaient de 15 ns alors qu’elles étaient
de 20 ns a 100 Hz.
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Figure 3.29 : Impulsions ns délivrées par le laser auto-adaptatif pompé diodes a 10 Hz,
40 Hz et 100 Hz.

Par ailleurs, le fonctionnement mono-fréquence est inhérent au laser auto-
adaptatif. En effet, un réseau épais est inscrit au sein du milieu amplificateur et
joue le réle de filtre spectral. L'aspect lisse des impulsions indique qu’un seul
mode oscille dans la cavité. Les impulsions délivrées sont alors limitées par
transformée de Fourier.

La gigue (jitter) du laser a été mesurée en utilisant « la fonction persistance »
de 'oscilloscope. Nous évaluons le jitter a 3pus.

3.7 CONCLUSION ET PERSPECTIVES

En conclusion, une téte laser pompée diodes a été réalisée et caractérisée. Un
gain faible signal goL = 55 a été mesuré ce qui correspond a un gain
d’amplification simple passage de 250. Cette téte laser a permis d’obtenir les
impulsions les plus énergétiques jamais obtenues avec un laser auto-adaptatif
pompé diode. Ce type de laser présente des performances en terme d’efficacité
qui sont tout a fait comparables avec celles des lasers conventionnels avec des
avantages supplémentaires tels que la bonne qualité de faisceau, I'aspect mono-
fréquence et I'auto-déclenchement de I'impulsion (ns). Cette architecture permet
donc de s’affranchir d’un asservissement électronique de la cavité laser avec une
cale piezo-électrique et de supprimer la cellule de Pockels (ou la cellule acousto-
optique).

En perspective de ce travail, il pourrait étre réalisé un laser auto-adaptatif
utilisant une seule téte laser amplificatrice avec une configuration multi-passage.
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Conclusion générale
et perspectives

Dans le Chapitre 1 de ce mémoire, une étude fine des variations d’indice dans
les matériaux lasers a été réalisée. Elle consistait a mesurer les variations d’indice
de réfraction lorsque les ions actifs d’'un matériau laser sont portés dans I’état
excité a l'aide de deux techniques: [Iinterférométrie transitoire et Ia
diffractométrie transitoire. Nous avons pour cela collaboré avec deux équipes
russe et biélorusse afin de disposer de ces méthodes au sein du laboratoire
CIMAP. Nous avons mesuré les variations d’indice de réfraction dans les
principales matrices laser solides dopées Nd*" ou Yb>* avec ces deux techniques et
nous avons extrait de maniere fiable la partie électronique de la variation d’indice
de réfraction. Une comparaison de ces valeurs obtenues a Caen a été faite avec
celles obtenues par E. Ivakin et al et par O. Antipov et al. Nous avons mesuré des
valeurs de variations de polarisabilité non-résonante 2 a 3 fois plus faibles pour
les tungstates et les vanadates dopés Yb*" que celles trouvées dans la littérature.
Dans le YAG dopé Nd** ou Yb>* nous obtenons des valeurs similaires a celles de la
littérature.

Un de nos objectifs était d’expliquer ce qui était a I'origine des variations
d’indice mesurées. Une partie de cette these a donc répondu a des questions tres
fondamentales concernant la nature des transitions optiques mise en jeu. La
position de ces transitions ainsi que leur intensité a permis d’expliquer les
variations d’indice mesurées par les deux techniques pompe-sonde
précédemment évoquées. Enfin, cette étude des variations d’indice nous permet
de dire qu’aucun des matériaux lasers classiques dopés Nd*>* ou Yb*" (tungstates,
vanadates, aluminate, garnets, sesquioxydes, fluorures, verres) ne présentent
d’effet de variation de polarisabilité non-résonante particulierement exacerbé.

Afin d’induire des variations d’indice de réfraction plus importantes dans le
matériau laser pompé nous examinons déja d’autres pistes. Parmi celles la, nous
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nous intéressons par exemple a des matrices solides contenant une forte
proportion d’ions Tb*>*. Cet ion inséré dans une matrice oxyde comme le YAG
présente en effet des bandes inter-configurationnelles particulierement basses
(35000 cm™) relativement aux autres terres rares (figure 4.1). En outre, I'ion Tb**
est bien connu pour échanger facilement son énergie d’excitation avec d’autres
ions, dont les ions Yb*". Nous envisageons donc déja d’étudier et de mettre en
ceuvre dans des expériences de mélange a deux ondes des matériaux contenant
par exemple 100% d’ions Tb** et x% d’ions Yb>*.

80000
70000
60000 —
50000 —
40000 +

30000

Energie (cm %)

20000

10000 -+ - Ey

0 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
Ce3+ Pr3+ Nd3+ Pm3+ Sm3+ Eu3+ Gd3+ Th3+ Dy3+ Ho3+ Er3+ Tm3+ Yb3+

Figure 4.1 : Evaluation de la position des maxima des bandes d’absorption LMCT et des
bandes d’absorption fd des ions Terres Rares dans le YAG [Moncorgé 2008].

Dans le Chapitre 2, nous avons présenté un modele complet de mélange a
deux ondes entre deux ondes qui interferent dans des matériaux laser pompés
dopés Nd** et Yb*". Ce modele prend en compte tous les paramétres majeurs qui
contrélent le taux d’énergie transférée d’un faisceau vers l'autre. En particulier,
I'influence du décalage en longueur d’onde par rapport a la résonance de gain
laser, la variation d’indice de réfraction non-résonante et le décalage en
fréqguence d’un faisceau par rapport a l'autre ont été pris en compte. Une
expérience de mélange a deux ondes dans une fibre cristalline Nd :YAG pompée
en continu par deux diodes laser a été réalisée et le modéle donne un accord
satisfaisant avec les résultats expérimentaux. Par ailleurs, ce travail indique les
conditions optimales pour un mélange a deux ondes plus efficace et aidera
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srement a choisir le meilleur des matériaux pour réaliser une application a la
combinaison de faisceau. Le KYbW (100%Yb** KYW) pompé permet de confiner le
nombre d’ions dans I'état excité dans un volume restreint en raison de la forte
absorption de ce cristal a 981 nm. |l permettrait donc d’atteindre des variations
d’épaisseur optique d’origine électronique importantes. On peut donc s’attendre
a avoir un transfert d’énergie efficace dans ce matériau.

Le Chapitre 2 a aussi montré que la possibilité d’inscrire un hologramme de
phase dynamique dans un milieu amplificateur ouvrait aussi la voie vers des
applications nouvelles telles que l'interférométrie auto-adaptative. Dans cette
application le laser illumine un objet vibrant. La rétrodiffusion qui est une figure
de speckle est envoyée vers un milieu amplificateur pour interférer avec un
faisceau référence et produire un hologramme dynamique. La partie diffractée du
faisceau référence se combine alors avec le faisceau présentant du speckle et
joue le role d’oscillateur local auto-adapté pour une détection hétérodyne. En
utilisant un photodétecteur il est possible d’extraire l'information Doppler
contenue dans le faisceau objet. En se plagant a la bonne longueur d’onde, on
peut faire en sorte que les ondes se diffractent sur un réseau de gain pur (6=-
0,25) ou de gain et d’indice (6=0,5). Lorsque 6=-0,25, la détection était alors
quadratique avec I'amplitude de déplacement du piézo-électrique alors qu’elle
était linéaire lorsque 6=0,5. Un réseau d’indice permet donc d’avoir une meilleure
sensibilité de détection des déplacements de I'objet a analyser (de I'ordre de 20
nm).

Le Chapitre 3 a présenté une cavité laser auto-adaptative pompée par diodes
délivrant 180 mJ a 10 Hz et étant capable de fonctionner a 100 Hz avec des
impulsions de 105 mJ, soit une puissance moyenne de 10,5 W. Les performances
de ce laser ont été rendu possibles grace au développement d’une téte laser a
fort gain pompée par diodes dédiée a cette application. Un gain faible signal de
55 a été mesuré dans cette téte laser ce qui correspond a un facteur
d’amplification de 250 en simple passage. Cet amplificateur laser a permis de
réaliser les impulsions les plus énergétiques jamais obtenues avec un laser auto-
adaptatif pompé par diodes. Les performances en terme d’efficacité sont
comparables a celles des lasers conventionnels avec en plus des bénéfices tels
que la bonne qualité de faisceau, I'opération mono-fréquence et la génération
d’impulsions nanosecondes. Cette architecture permet donc d’enlever la cellule
de Pockels et de supprimer le systeme d’injection sans perte notable de
performance. Les caractéristiques de ce laser en font une source parfaitement
adaptée aux applications Lidars dans I'environnement spatial. En perspective, un



176

laser auto-adaptatif utilisant une seule téte laser amplificatrice avec une
configuration multi-passage pourrait étre réalisé.
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Annexe A

Nous présentons ici le schéma détaillé de I'expérience d’interférométrie

transitoire.
He-Ne
Oscilloscope
Fs == |7 &PC
A
5, Déclenchement
. Oscilloscope
25¢cm
.""'\.,mh |_Z
" D3

Mgz w | | | | | Ti:Sa ou
s LS diode laser

Mg €chantillon Mezo8
ou
Mg7o

: S : 4cm S
41cm 23cm

1l4cm
Figure A.1: schéma détaillé de I'expérience d’interférométrie transitoire. FS : Filtre
spatial, FI : Filtre interférentiel a 632 nm, S : Séparatrice 50/50, CP : cube polariseur, LS :
Lame de Savart, Mggs/Mog7g : Miroir Rmax @ 808 nm / 970 nm, Mg3; : Miroir Ryax @ 632 nm,
Me3zg : Miroir Rmaxa 632 nm et T > 80% a 808 nm et 970 nm, D : détecteur, L; : lentille de
focale f=30 cm, L, : lentille de focale f = 50 cm (respectivement f = 10 cm) pour les
matériaux dopés Nd** (respectivement Yb*")

Trois parties peuvent étre distinguées dans ce montage :
» Un bloc « pompe » qui assure le peuplement du niveau émetteur laser
» Le bloc interférométrique
» Un bloc mesure constitué de deux photodiodes, d’un oscilloscope
numérique et d’un ordinateur
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Nous avons utilisé un laser Ti:Sa impulsionnel pour pomper les matériaux
dopés Nd** et une diode laser émettant & 970 nm pour pomper les matériaux
dopés Yb*'. Le faisceau pompe était focalisé au moyen d’une lentille de focale
f=50 cm pour les matériaux dopés Nd** et au moyen d’une lentille de focale
f = 10 cm pour les matériaux dopés Yb>".

Le bloc interférométrique est tout d’abord constitué d'un laser He-Ne
émettant un faisceau laser a 633 nm de 5 mW, polarisé. Le faisceau traverse le
filtre spatial (un diaphragme) puis la lame séparatrice 50/50. Une lentille permet
de focaliser le faisceau sur le miroir Mgz, 5 apres avoir traversé la lame de savart, le
miroir Ry,.x @ 808 nm ou le miroir Ry, @ 970 nm et I’échantillon. La lame de savart
est un cristal biréfringent a faces paralleles taillé de maniere a ce que l'axe
optique fasse un angle de 45° par rapport aux faces du cristal. Les faisceaux de
polarisation ordinaire et extraordinaire sont alors séparés spatialement et restent
paralleles entre eux formant ainsi les deux bras de I'interférometre. Une des deux
voies est pompée au niveau du cristal. Les miroirs Mgys ou Mg;9 permettent de
réfléchir le faisceau de pompe qui n’a pas été absorbé par le cristal et donc
permettent de protéger la lame de Savart. Apres avoir été réfléchis sur le miroir
Mes3s, les faisceaux He-Ne retraverse I"échantillon, le miroir Mgyg ou Mgy et la
lame de Savart ou les deux faisceaux sont recombinés en un faisceau. Celui-ci
traverse la lentille L; puis se réfléchit sur la lame séparatrice et traverse le cube
polariseur. Un filtre interférentiel permet de couper le résiduel de pompe a 808
nm ou 970 nm. Le cube polariseur est un prisme de Glan-Taylor qui est un miroir
semi-réfléchissant polarisant. Il est formé de deux prismes biréfringents séparés
par une fine couche d’air. Le prisme est taillé de maniére a ce que l'onde
extraordinaire arrive a Brewster sur la couche d’air. Ainsi seule I'onde ordinaire se
réfléchit. L'onde ordinaire arrive a l'interface en réflexion totale. Ainsi elle ne
peut étre transmise. Le cube polariseur est orienté de sorte que ses axes soient a
45° des polarisations propres a chacun des deux bras de l'interférometre. Le
miroir Mgssg est légerement tilté de maniére a ce que le faisceau qui est transmis
par la lame séparatrice soit bloqué par le filtre spatial.

Le bloc de détection permet d’acquérir le signal d’interférence. Nous avons
protégé les détecteurs de maniere a s’affranchir de la lumiere ambiante et de ne
détecter que le signal interférométrique. Un oscilloscope relié a un ordinateur
permet d’acquérir les signaux transitoires.
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Annexe B

Nous présentons ici le schéma détaillé de I'expérience de diffractométrie
transitoire.
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Figure B.1 : schéma détaillé de I'expérience de diffractométrie transitoire. FS : Filtre
spatial, Fl : Filtre interférentiel a 632 nm, Mggg : Miroir Rmax @ 808 nm, Mgs; : miroir
métallique, RP : Réseau de phase, P : Prisme, D : détecteur, L, : lentille 1 de focale
f=17 cm, L, : lentille 2 de focale f=23 cm, L3 : lentille 3 de focale f=50 cm, Ls : lentille 4 de

focale f=10 cm.

Trois parties peuvent étre distinguées dans ce montage :
» Un bloc « pompe » qui permet d’enregistrer un réseau sinusoidal de
population
» Le bloc diffractométrique
» Un bloc mesure constitué de deux photodiodes, d’un oscilloscope
numérique et d’un ordinateur

Nous avons effectué des mesures diffractométriques uniquement sur les
matériaux dopés Nd>*. En effet, comme il est mentionné au paragraphe 1.6, dans
les matériaux dopés Yb*, la mesure de variation d’indice peut étre effectuée
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indifféremment avec la méthode interférométrique ou la technique
diffractométrique. La technique interférométrique étant plus facile a mettre en
ceuvre nous avons privilégié cette technique pour caractériser les matériaux
dopés Yb**.

Le bloc de pompe est constitué d’un laser Ti:Sa impulsionnel incident sur un
réseau de phase dont la modulation de phase est optimisée a 808 nm pour avoir
un maximum d’efficacité de diffraction dans les ordres +1 et -1. La lentille L;
permet de focaliser les différents ordres de diffraction sur le filtre spatial n°1 qui
ne sélectionne alors que les ordres +1 et -1. La lentille L, permet d’obtenir deux
faisceaux qui interferent sur le cristal. Le réseau de phase utilisé a un pas Agp de
50 um et le pas du réseau de population photo-induit est alors donné par

I’expression suivante :

f

A=—F2_2=32um
2 1

Le bloc diffractométrique est constitué d’un laser He-Ne émettant un faisceau
laser a 633 nm de 5 mW, polarisé. Il arrive en incidence normale sur I’échantillon.
Pour cela un petit prisme est utilisé. Le faisceau sonde se réfléchit en réflexion
totale sur le haut du prisme et les faisceaux pompes passent juste au dessus du
prime. Une lentille L5 est utilisée de maniere a avoir le waist du faisceau sonde sur
I’échantillon. Un miroir R, @ 808 nm ainsi qu’un filtre interférentiel permettent
de couper le résiduel de pompe. Un filtre spatial est utilisé de maniére a ne
conserver que les ordres -1, 0, +1. Une lentille L, focalise alors les faisceaux sur les
détecteurs D; et D,. Un petit miroir métallique est placé de maniere a réfléchir
I’ordre O vers le détecteur D,. Les deux ordres de diffraction +1 et -1 passent de
part et d’autre du miroir et sont collectés par le détecteur D;.

Le bloc de détection permet d’acquérir le signal diffractométrique. Nous avons
protégé les détecteurs de maniere a s’affranchir de la lumiere ambiante et de ne
détecter que le signal diffractométrique. Les détecteurs possedent un gain
réglable sur 0 dB, 10 dB et 20dB. Le détecteur 1 est réglé sur 20 dB et le détecteur
2 sur 0dB. Un oscilloscope relié¢ a un ordinateur permet alors d’acquérir les
sighaux transitoires.
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Annexe C

Nous présentons ici le calcul de la densité moyenne d’ions dans I'état excité a
t=0, c'est-a-dire apres un pic de Dirac d’excitation, dans le cas de la méthode
interférométrique et dans le cas de la technique diffractométrique.

Tout d’abord, la densité d’ions dans I'état excité s’exprime de la fagon
suivante :
d’E,.(r,6,2)
hv

p

AN(r,0,2) = (C.1)
avec hv, I'énergie associée a un photon de pompe et d°E,s la densité d’énergie
absorbée aux coordonnées r, 6, z. Le produit d®E,...d®r est donc I’énergie
absorbée aux coordonnées r, 8, z dans un élément de volume d°r.

La densité d’ions dans I’état excité moyennée suivant z s’écrit :

___, [[d°E,.(r.6, 9dz
AN(r,0) = hy
) p

(C.2)

ou | est I'épaisseur du cristal et z la coordonnée normale a la surface de
I'échantillon.

Cette expression peut étre mise sous la forme :

d2E,. (r,6)

AN(r,0)" = (C.3)
Lhv,
Cette fonction s’exprime de la fagon suivante :
— ; E_.xIn
AN(r,0) = —2=__pum (C.4)
Lhv

E.os étant I’énergie totale absorbée par le cristal et In,m, étant le profil
transversal du faisceau pompe normalisé a 1.

Dans le cas de la méthode interférométrique, en considérant que le faisceau
pompe est gaussien la fonction Inpym, s'écrit :
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2 r2
ump(l20) = ——— exr{—z J (C.5)
M pump TS, w?

pump

Cette expression vérifie bien

(=) __ r2 00_
272[ IN (1) X 7. {ex;{ 2— j]o_l (C.6)

0

On obtient donc:

: E 2
AN(r, )" = s 2 exr{—z ' J (C.7)
I.th pump wpump
Soitenr=0:
—_—z 2 1E
AN(r =0)’ = = Zabs (C.8)
kel OV,

Dans le cas de la technique diffractométrique, le faisceau de pompe est une
sinusoide modulée par une fonction gaussienne :

IN (%, Y) :nwziex{_ 2(:)2 * ZZ)](“ Cosgny / A)j (C.9)

pump pump

Cette distribution vérifie :

0o

_ (X +y?)
27TI pump(r)><rdr—277_[ nwpumpex;{ sz— xr.dr

0 pump

(C.10)

53 2 2
+ 27Tj exp[— 2(X:—Y)J cos@my/ N\)xr.dr

pump pump

2nj pump(r)xrdr—{exp{ Zwr2 Hozl (C.11)

0 pump

On obtient donc:

2 2
AN(xy) = Fas 4 ex;{—z(x +y )j(mosany//\)j (€.12)
lhv, o, [ 2
Soit en x=y=0:

4 }Eabs
v S L [V

pump

AN(r=0)" = (C.13)
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Annexe D

DIFFUSION D’UNE DISTRIBUTION GAUSSIENNE DE
TEMPERATURE

Nous allons montrer ici via les équations de diffusion de la chaleur qu’une
distribution gaussienne de température reste gaussienne. L'expression de
I’évolution de cette distribution de température est utilisée au chapitre 1 pour
remonter au coefficient de diffusivité thermique du matériau.

Soit OT(x,t) I’élévation de température en x et a l'instant t. Considérons

I’équation de la chaleur :

P

90TNY _ by 28T (x,1) + (D.1)
pC

ot

0% est l'opérateur Laplacien, D est le coefficient de diffusivité thermique, P une
éventuelle production volumique de chaleur propre, p est la masse volumique du
matériau et C est sa chaleur spécifique massique du matériau (en J/kg.K)

Plagons-nous en coordonnées cylindriques. Le laplacien de T s’exprime alors de
la fagon suivante :

08T =

2 2
;g(razﬁ}r 1 0°5T _ 9%3T (D.2)

rorl or ) r? 09> 0z
2
est nul.

- . 1
Compte-tenu de la symetrie du probleme le terme —- o7
r
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Le terme

2
06621' est négligeable devant le terme }i(r@j Nous reviendrons sur
z

ror\ or

cette approximation.

Considérons maintenant la distribution de température suivante :

_ O, o2t
or(r,t) = Tyt ex{ a)pz(t)J (D.3)
avec:
i (t) =8D(t, +t) = of; +8Dt (D.4)

to s’exprimant alors de la fagon suivante :

t, =—— (D.5)

Cette distribution de température est-elle solution de I’équation de la
chaleur ?

Calculons le produit DxO%8T(r,t) :

Dx[1%3T = Dgi(r

00T
ror j (D-6)

or

Ce qui vaut en considérant I'expression (D.3) :

D x[%dT = -4T, 1 8? [ex;{— 222 J— 222 ex;{— 222 D (D.7)
1+t/ty w,’(t) w, ()] w,(t) w," (t)

Avec I’équation (D.4), on obtient :
2 2 2
D x 20T :—é'I'OL2 exp - 22 - 22 ex —2% (D.8)
(1+t/t0) a)p (t) a)p (t) C()p (t)

00T
Calculons d’autre part le terme T:

ﬂ:a‘ro —Lex _r + v, 2 exp - 2 (D.9)
ot L+t ) w,l(t)) ([L+t/t,) 8Dt W, (t)

Avec I’équation (D.4), on obtient :
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M:_a‘ro 1t Zlex[{— 222 ]— 222 ex;{— 222 H (D.10)
ot (L+t/t;) W, (1) ) @) w,’ (1)

L’expression (D.3) vérifie donc bien I'’équation (D.1).
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Réseaux d’indice et réseaux de gain dans les milieux lasers solides dopés Nd** ou Yb** -
Utilisation pour le mélange a deux ondes et les cavités laser auto-adaptatives

Le mélange d’onde dans un matériau laser solide placé en inversion de population permet
d’enregistrer un hologramme de population qui est a la fois un hologramme de gain et un
hologramme d’indice. Ce travail présente tout d’abord une étude fine des variations d’indice de
réfraction d’origine électronique qui sont dues a une variation de polarisabilité des ions lorsqu’ils
sont promus de I'état fondamental a I'état excité. Une partie de cet effet provient de la présence
de bandes UV intenses, un effet qui est donc purement dispersif aux longueurs d’ondes de la
transition laser. Nous avons évalué la variation de polarisabilité non résonante des ions Nd** et
Yb** dans les principales matrices lasers et nous avons étudié la nature des transitions optiques a
I’origine des variations d’indice observées. Nous avons ensuite exploité les résultats pour prédire
le potentiel de ces matériaux laser dans le cadre d’un mélange a deux ondes non-dégénéré pour
des longueurs d’ondes situées au voisinage de la transition laser. Ce modele a été validé
expérimentalement dans une fibre cristalline de YAG :Nd**. L’étude du transfert d’énergie d’un
faisceau vers un autre présente un grand intérét pour des applications telles que la mise en
phase de N lasers a fibres et lI'interférométrie auto-adaptative. Par ailleurs, un laser auto-
adaptatif pompé par diodes laser a été réalisé permettant I'obtention de forte énergie par
impulsion. Il présente des performances en terme d’efficacité qui sont tout a fait comparables
avec celles des lasers conventionnels avec des avantages supplémentaires tels que la bonne
qualité de faisceau, I'aspect mono-fréquence et I'auto-déclenchement de I'impulsion.

Index gratings and gain gratings in Nd** or Yb** doped solid-state laser materials —
Use for two-wave mixing and self- adaptive laser resonators

Wave mixing in an inverted solid state laser material enables to record a population
hologram that is both a gain and a refractive index hologram. This work first presents a detailed
study of the electronic refractive index change that is due to a polarizability change of the ions
when they are brought from the ground state to the excited state. A part of the effect comes
from the presence of intense UV bands, an effect that is purely dispersive at the wavelength of
the laser transition. We evaluated the non resonant polarisability changes of Nd*" and Yb** ions
in the main laser materials and we have studied the nature of the optical transitions at the origin
of the observed refractive index variations. We then used these results to predict the potential
of the laser materials in a non-degenerate two-wave mixing process for wavelengths in the
vicinity of the laser transition. This model has been experimentally validated in a Nd*":YAG
crystal fiber. The study of the energy transfer from one beam to another is of great interest for
applications such as phasing of N fiber lasers and self- adaptive interferometry. In addition, a
diode-pumped self-adaptive laser resonator was realised and we obtained high energy per
pulse. This laser gave rise to efficiencies that are quite comparable with those of conventional
lasers with additional advantages such as good beam quality, single-frequency operation and
self-triggering of the pulse.

Mots clefs : Matériaux lasers, Optique non-linéaire, Mélange a deux ondes,
Conjugaison de phase, Amplificateur laser pompé diode, Interférométrie,
Diffractométrie, Combinaison de faisceaux



