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�-%�!�  ����� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � �B

�0 .����� ����� �����
������ ��� ��� 7-���� ������2
� � � � � � � � � � � � � � � � � 67

�= 7-���� ����� ������� ��� ������!� ��	 ������!� ��������� ���������� � � � � � � � 63

�> 1����	 ��	 ���� �����
�� 7-���� ����� �������� ����� %��� ����� ����� � � � � � 6=

�? 9��� ���� �� �� �������� � ����� ����� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � =;

��; 9��� ���� �� ����� ��8��� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � =6

��� �
 ������ �� 
������ �� ����� ��8��� � ���� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � ==

��� :������� �� ��� ����������� �� ����-����� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � C;

�� 9��� ���� �� ��8��� ��	 ������	 ���	 ����� �� ��� �� ����� �� ������ "5(& C�

��� 9��� ���� �� ��� �� �������� ����� � ���� 
��	 ��� "5(& � � � � � � � � � � C�

��� 1� ������� ���%��� ������ ����� ��	 �� 
����	 � ���� �� "5(& � � � � � � CC

��# "���������� ��������� �� "5(& ������ ��� �� ����	 %��� 7-����  ����	 � CB

��0 �
 ������ �� 
������� �� 	�������� %�!�- ����� ��������� ����	� �� ����� � D<

��= "���������� ��������� ��  
���%�!�- ����� ������ ���� �� �-���� �����
������ D�

��> 9��� � �� ���������� ���
���� ��� �������� ���	 � ����
	� �� "5(& � � � � � � DC

��? "���������� ��������� !���
� �������!� ��������� ����� ����� �� "5(& � � � � DB

���; 9��� ���� �� ��� �� � ����� ����� %��� ��� *�
����� ��� �� ��� ����� � � � B3

���� *�
����� ��� ������ ���������� ����� ��������� �������� � � � � � � � � � � � � � � B<
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��� �
 ������ �� 
������� ��� �-���� ������2
� �� ���
� %��� *�
����� ��� � � � B�

���� 1� ������� �� 7-���� ��	 .7-���� ������ 
���� 	�������� ��� ��������� � � � BC

���� 7-���� 4.7-����6 	���������� ��������� !���
� ��������� ����� ����� ��� 	��-
������ �����
�� 4	��36 ����� ������ � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � BB

���# 1� ������� �� 7-���� ������ �������	 ��� 	�������� �����
�� ����� �������� � 377

���0 7-���� ��	 .7-���� 	���������� ��������� �� �������� �� ���������� � � � � � � 373

���= �
 ������ ����
������� �� 	���������� ��������� �� ��$-�+ ������ ��� � � � � 37;

��� ����� �������� �� ��$-�+ ������ ���� 	
� �� ��� �����-��	
��	 ������� 4��.6 33;
�� $� � �!��
���� �� ��� 	���������� ��������� �� ��$-�+ ������ ��� 	
� �� ��. 33�

��� ��� �����	 ����� �������� !���
� �� � �� �������� �� ��. � � � � � � � � � � � � � 33=

��� 7-���� ������ �������	 �� ������ ��	 ��������� ���� � �� �������� �� ��. � � � 33D

��# :5& � ���� �� ��� ������	 ����� ������	 �� ��� ���� ��������� ���� � � � � � � 3<7

��0 �
 ������ ����
������� �� ���� ��	 �����	 �����
�� 7-���� ������ ��� ��� �-
���� *�
����� ����� ����� %������ �� ��� �� ��� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � 3<�

��= 1���
����	 7-���� ���� !���
� ��� ��-���� !��
� �� *�
����� ��� �����
����� ����� %������� �� ��� �� ��� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � 3<=

��> 9��� ���� �� ��� 7-���� ������ ����� ���
� �� ����	 %��� �� ����� � � � � 3<C

��? .����� ����� ��� �����	 7-���� ����� ������� ��!������ ��� ��� ����� �����
����� %������ ����	� ��� �� ��� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � 3<B

���; .����� ����� ��� �����	 7-���� ����� ������� ��!������ ��� ��� ����� �����
����� ��	 �����	��3����� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � 3;7

���� 9��� �� �������
��� ����!�  �	� ��  ��������� ������  ���� � � � � � � � � � � 3;;

��� 1� ������� ���%��� ������ ����� ��	 �
 ������ � ���� �������	 	
����
7-�������� �� �������
��� ����!� ����	� ���� �� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � 3;�

���� .����� ����� �����	-�����
�� 7-���� ��� �����	 ����� ������� �������	 ���
�������
��� ����� ����� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � 3;6

���� 9� ������� ���%��� �������
��� ����!�� ��	 ������� ������ � � � � � � � � � � � � � 3;6

���# 1� ������� �� ��� 7-���� ��� �����	 ����� �������� �������	 ��� 	��������
%�	��� �� �������
��� ����!� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � 3;C

���0 �
 ������ �� 
������� ��� 7-���� ������ ��� ������ �	 ��� ���� �� %���
�������
��� ����!� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � 3;D



"1
�  0 01%��#
 &�

#�� 1� ������� �� �� 	�������� �� �
��	 ������ %��� � �./$  �	�� � � � � � � � � � 3�B

#� &���
�� ���� �� ��� ��� %���� ��	 ��� ��� �����	 ����� ������� !���������
�� 7-���� ������ ��� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � 363

#�� ,��� ��
���� ������ ����� ���
� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � 36<

#�� ,��� ��
���� ������ ����� ���
��� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � 36�

#�# 5��
�� ��  ���� !���
� ��� �����	 ������ ������ ��� *�9�-9��9�-1�� �������3=<
#�0 ��������� ��������!� ��	�� ��	 ��������� ���������� ���������� !���
� ���-

 �����	 ������ ������ ��� *�9�-9��9�-1�� ������� � � � � � � � � � � � � � � � � � � 3=;

#�= ������ ��������!� ��	�� !���
� ������ ��� ��� 	�������� ����� �� ����������	�� 3=�
#�> 1� ������� ���%��� ������ ����� �� !��
�� ��	 ����������� ���	������� ��

)*+  �	�� ��� *�9�-9��9�-1�� ������� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � 3=6

#�? ������ ��������!� ��	�� �� ��4�+�6�-(+� ���	� ������� � � � � � � � � � � � � � � 3=C

)�� 9��� � �� ��� ����	������ 
������	 �� ��� ����
������ �� ��� 5������ ��������� � 3D6

1�� *�
����� ��� %��� %���� �� ���
��	 �� � ����� ���� �� ��	�
� ��� � � � � � � � 3DB

�





"��� �/ ������

��� 9����	 ��	 ����	-��	�� ������� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � <3

�� $������ !��
�� �� ��������� ��������!� ��	���� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � <�

��� @
�	����� ������������� �������� ��� 	���������� ��������� �� ��������� �����
����� ���  
���-%�!�  ����� ��������� �� �������� �� ��������� ���������� � � � B7

�� 1� ������� �� ��� ������� �������!����� �� ���  ��� 
��	 ���������������� ����-
��2
�� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � 37C

��� +������ ���� ����� �� *��:��9�������� ���� �� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � 333

#�� ��������� ��������!� ��	����� ��� 19� � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � 3�=

#� ��������� ��������!� ��	����� ��� �
��	 ������ � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � 3�D

#�� :����
�� !��
�� �� �� �� 19� ��	 �
��	 ������ � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � � 366

#�� ������ ������� ���������� �� *�9�A9��9�A1�� ����������	� ������� � � � � � � � 3=7

#�# ��������� ������� ����������� �� *�9�A9��9�A1�� ����������	� ������� � � � � 3=3

#�0 ������ ������� ����������� �� ��4�+�6�-(+� ������� � � � � � � � � � � � � � � � � � 3=D

#�= ��������� ������� ����������� �� ��4�+�6�-(+� ������� � � � � � � � � � � � � � � � 3=D
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1��� $���1 � %	�	�"#

2�� ��
�����
�� �� �	��� �� 3B=7 �� ���	
�� �����	� �� 1	�
�	�� �� �	 ������� 	 ��� 
��

�����
� �	�� �	 �����	��� �
���
"���> P�����
��� ��� �
��	
��P� J
����
�������# �����
���

��� �
��	
�� 	 ������ 	�� ��� ��	�	�� �����
����	�� �� .�2� &�	�G�� �� 	��Q3R ��
 ��

3B=3 ��� �������� �� ��������� �� �	  ����	�
�� �� �	 ������ �	����
���� 2���� ����

�	��# ��
����	�
�� �� �	 ���
��� �	��� 
������ �� �������� 	�� �	 �	�
��� ��� ������� ��

��!�� �� ������� �� ��
��� �� �	
��� �� ��� 	���
	�
��� ������
����� �	�� ��� ���	
��� �	��


��� A�	���� �� ���������� �����	�� ��� ��� ���������� +� �	��
��
��# 
� 	 ��� ����	��

��� �	�� �	  	��� ��� 
�����
��� ���
������ ��
�
���� ����  ������ ��� ����� ���
���� ���

�
��	
���# ��� �	�	������ ���
���� �	�
����� ��� �	���
	�� �� ������� �	� 0��� ���
�����

���� ����	���# �	
� ���� �����0��� ��� 1���
��� �� ��
�����
�� ���
������ 8��  �	���

�	��
� ��� ����� ��� �
��	
��� ���� 0��� ����
���� �� �� ��1��	�� � ��� �	� ������ ��
�����
��

������	�� �� �	 ��1�	�
�� �� �� ��	������
�� �	�
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� �� ��1�	�

�
�� ��� �
��	
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��	
�� $�)# ������
������� 9��

����� ��� �
��	
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�
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	�
��� ��	�
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��
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�
1� ��������
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���#

�� ���G	 � ���
��� �� ��
�1���	�
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���# ���
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����� .	� �������# �� ��:
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����� ���� ��� ��	���������	�
�� �� ��	�� �� ��	����1�	�
�	�
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Introduction Générale 

Avec l'invention du laser en 1960 un domaine nouveau et fascinant de la recherche a été 

introduit dans la communauté scientifique : « l’optique non linéaire ». Historiquement, 

l'optique non linéaire a commencé avec les travaux expérimentaux de P.A. Franken et al. [1] 

qui en 1961 ont découvert le phénomène de la génération de la seconde harmonique. Après 

cette date, l'interaction de la lumière laser intense et cohérente avec la matière est devenue un 

sujet de recherche de pointe en raison de ses applications potentielles dans des domaines 

variés. Beaucoup de phénomènes nouveaux ont été découverts. En particulier, il a été constaté 

que dans la gamme des intensités lumineuses utilisées pour générer des effets optiques non 

linéaires, les paramètres optiques habituels des matériaux ne peuvent pas être considérés 

comme constants, mais sont eux-mêmes des fonctions de l'intensité lumineuse. Une grande 

partie des effets non linéaires peut être expliquée en se référant à des changements d'intensité 

dépendant de la réfraction et de l'absorption habituellement décrites par l'indice de réfraction 

non linéaire (n2) et le coefficient d'absorption non linéaire ( ), respectivement. Les effets non 

linéaires ont été utilisés pour de nombreuses applications pratiques, en particulier dans les 

dispositifs tout-optiques et électro-optiques utilisés dans les télécommunications, le stockage 

optique de l’information, les commutateurs optiques, la limitation optique, etc. La double 

dépendance à n2 et  a une influence significative sur la performance des applications de 

certains appareils optiques. Par exemple, le coefficient n2 est responsable des effets tels que 

l'auto-modulation de phase et l'auto-focalisation du faisceau laser. Ces deux phénomènes 

permettent de compenser la tendance naturelle de l'impulsion à la dispersion et à la diffraction 

créant en définitive des solitons spatio-temporels. C'est un grand pas vers la communication 

tout-optique. Cependant l'absorption non linéaire caractérisée par  peut réduire 

considérablement la puissance transmise par la fibre optique ou le guide d'onde. Une situation 

semblable a lieu pour toutes les applications en commutation optique où un grand n2 et un 

petit  sont nécessaires pour la conception de commutateurs tout-optiques ultra-rapides qui 

peuvent remplacer leurs homologues électroniques relativement plus lents. Par ailleurs, dans 

le domaine de la limitation optique, les matériaux caractérisés par une forte absorption non 

linéaire sont souhaitables afin de construire des limiteurs optiques pour réduire la puissance 

lumineuse à l’entrée d’un système. Ainsi la connaissance de l'indice de réfraction non linéaire, 

n2, et du coefficient d'absorption non linéaire, , des matériaux est d'un grand intérêt en raison 

de leurs applications potentielles dans la conception de dispositifs optiques ultra-rapides. 
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En conséquence, diverses techniques pour déterminer les coefficients non linéaires ont été 

développées. Il s'agit notamment de la génération de la troisième harmonique, de 

l'interférométrie non linéaire (par exemple Michelson [2] ou Mach-Zender [3]), et 

l’ellipsométrie [4] [5], les techniques de mélange d’ondes (par exemple, mélange à trois ondes 

[6], mélange à quatre ondes [7]) et diverses méthodes utilisant la distorsion d’un faisceau (par 

exemple Z-scan [8], I-scan [9]). Toutes ces méthodes présentent des avantages et des 

inconvénients. En particulier, il s’agit de caractériser et de comparer la sensibilité de chaque 

méthode en tenant compte d’un rapport signal/bruit maximal. La question de la sensibilité est 

particulièrement importante dans le contexte de la caractérisation des couches minces. La 

nouvelle génération des circuits optoélectroniques intégrés, de plus en plus petits avec une 

vitesse de commutation de plus en plus élevée, s’oriente vers le développement de films 

minces. Les films minces considérés comme un système à deux dimensions sont d’une grande 

importance pour de nombreux problèmes pratiques. Le coût du matériau est relativement plus 

faible et ils remplissent la même fonction quand il s'agit de processus de surface. Ainsi, la 

détermination des propriétés des couches minces est-il un enjeu important car la connaissance 

précise de leurs caractéristiques peut être utile pour de futures applications. Dans le domaine 

de la caractérisation de couches minces en optique non linéaire,  la tâche est difficile. La 

longueur d'interaction avec la lumière est très courte lorsque l'épaisseur du matériau est de 

l'ordre de plusieurs couches atomiques et, par conséquent, les effets optiques non linéaires 

générés sont très faibles. On pourrait accroître l'intensité lumineuse afin de renforcer le signal 

issu de la non-linéarité, mais un tel accroissement est limité par le seuil d'endommagement du 

matériau. Ce seuil est particulièrement faible pour les matériaux photosensibles. Il est donc 

nécessaire de disposer de méthodes de caractérisation très sensibles permettant de convertir 

une petite réponse non linéaire du matériau en une grande quantité mesurable sans pour autant 

détruire l'échantillon. Parmi les diverses techniques de caractérisation, la méthode Z-scan a 

été jugée particulièrement efficace dans la transformation des petits changements au niveau de 

la réfraction et l'absorption non linéaires en signaux détectables. Cette technique est devenue 

populaire et a été acceptée par la communauté scientifique pour réaliser les mesures de n2 et .

Elle offre à la fois, la simplicité de la configuration optique et la possibilité de la 

détermination simultanée du signe et du type de la non-linéarité (réfraction ou absorption). En 

outre de nombreuses améliorations de la méthode Z-scan ont été proposées afin d'améliorer la 

sensibilité [10, 11, 12, 13, 14, 15, 16, 17, 18]. En particulier la méthode ‘Z-scan éclipsé’ (EZ-

scan pour Eclipsed Z-scan) [19] a été introduite ; elle offre une sensibilité supérieure d'un 

ordre de grandeur par rapport à la méthode originale. Toutefois, une telle amélioration, 
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impressionnante, se fait au détriment d'une réduction de la précision parce que le rapport 

signal sur bruit est sensiblement plus petit en éclipsant les mesures. En général, dans les 

expériences Z-scan, un équilibre doit être trouvé entre le signal non linéaire et l'amélioration 

de la sensibilité afin d'obtenir une précision satisfaisante [20]. 

G. Boudebs et al. [21, 22] ont introduit une technique d'imagerie non-linéaire (NIT) 

qui exploite les propriétés de filtrage d'un système d'imagerie 4f cohérent. Il a été démontré 

qu'il est possible de caractériser les non-linéarités en analysant le profil d'intensité de l'image 

acquise par une caméra CCD, après filtrage non linéaire à travers le matériau placé dans le 

plan de Fourier de la configuration. La comparaison de l'image expérimentale avec sa 

simulation numérique conduit aux coefficients non linéaires de l'échantillon étudié. Différents 

objets comme les fentes d’Young [21], le profil gaussien, l’objet rectangulaire [23] et l'objet 

de phase [24] ont été proposés à l'entrée du système 4f afin d'optimiser la caractérisation non 

linéaire. En particulier l'utilisation des objets de phase (PO) permet d'obtenir une sensibilité 

comparable à Z-scan. Dans cette thèse, les techniques d'imagerie non linéaires sont 

généralisées par l'introduction du mélange multi-ondes à l'intérieur de la configuration 4f. En 

outre, nous montrons qu’en choisissant un objet approprié à l'entrée et un filtre spatial 

correspondant dans le plan image il est possible d'effectuer diverses expériences connues, 

comme le mélange quatre ondes (DFWM), Z-scan, EZ-scan et I-scan. Un seul dispositif 

expérimental pour toutes ces techniques nous permettra de comparer leur sensibilité optique. 

En outre, nous montrons qu’en définissant le signal mesuré d'une manière appropriée, 

l'optimisation de la sensibilité peut être accompagnée d'une augmentation du rapport signal 

sur bruit. Par suite, les conditions optimales pour les mesures seront établies pour chaque 

méthode afin de tenter et faciliter la caractérisation de couches minces. 

La deuxième partie de notre étude porte sur la caractérisation des échantillons minces. 

En particulier, nous étudions la photosensibilité des films dans le cadre de la caractérisation 

non linéaire. Les effets photo-induits (PIE) tels que l'ablation ou le photo-noircissement 

peuvent être compris comme une destruction de l'échantillon ayant entraîné une modification 

permanente de la réfraction et de l'absorption au niveau de la matière. Ces modifications se 

produisent lorsque l'échantillon est irradié par des intensités au-dessus du seuil de dommage. 

Cependant, les fortes intensités sont parfois indispensables afin d'induire une réponse (y 

compris parfois une diffraction linéaire sur la zone d'impact après ablation), en particulier 

dans les couches minces. Comme nous le montrons dans cette thèse, les PIE affectent non 

seulement la caractérisation non linéaire, mais peuvent aussi imiter le signal non linéaire issu 

de la méthode Z-scan avec ses caractéristiques typiques faisant apparaître un maximum et un 
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minimum dans le profil. Cela peut conduire à des résultats erronés pour la mesure de n2 et 

par cette méthode. Néanmoins, nous montrons qu'il est aussi possible d'exploiter cet effet dans 

un sens positif. Nous introduisons Z-scan comme une nouvelle technique à mettre en place 

pour caractériser les effets photo-induits dans les changements permanents au niveau de la 

réfraction et de l’absorption. Cela pourrait être particulièrement utile pour quantifier le 

processus d'écriture des guides ondes optiques. Ce dernier est largement étudié en tant que 

mécanisme potentiel permettant la réduction des coûts de fabrication des guides d'ondes [25]. 

Le guide pouvant être créé par les changements permanents de l'indice de réfraction linéaire 

induit localement le long du faisceau laser. La description quantitative d'un tel phénomène 

serait utile. Nous utilisons également la méthode Z-scan pour mesurer les propriétés optiques 

linéaires des couches minces transparentes. L’utilité de cette technique va bien au-delà 

domaine de l'optique non linéaire puisqu’il a été possible de mesurer l'épaisseur (ou l'indice 

de réfraction linéaire) d’un échantillon mince de profil rectangulaire. 

La dernière partie de notre thèse est consacrée à la caractérisation optique non linéaire 

d'échantillons massifs. Tout d’abord nous procédons à des mesures absolues de réfraction non 

linéaire dans le disulfure de carbone (CS2) et la silice fondue (SiO2) pour trois longueurs 

d'ondes : 355 nm, 532 nm et 1064 nm. Ces deux matériaux sont souvent utilisés comme 

références pour calibrer les montages expérimentaux lors de la caractérisation non linéaire. 

Pour obtenir des valeurs de n2 plus précises que celles utilisées depuis quelques dizaines 

d’années, nous combinons Z-scan à l'intérieur du système 4f avec la méthode d'obturation 

Kerr (Kerr shutter) afin d'analyser avec précision le profil spatio-temporel du faisceau pompe. 

Les valeurs absolues ainsi obtenues pour n2 sont comparées à ceux déjà rapportés dans la 

littérature. Une discussion à la lumière des théories de dispersion de l'indice de réfraction non 

linéaire en fonction de la longueur d’onde sera réalisée. Enfin, nous présentons les 

caractérisations optiques linéaires et non linéaires de nouvelles familles de verres en 

chalcogénures (GeS2-Sb3S2-CSI) et des verres d'oxydes à base de métaux lourds (Pb(PO3) 2-

WO3). Les verres en chalcogénures sont des matériaux vitreux inorganiques qui contiennent 

toujours un ou plusieurs éléments chalcogènes: S, Se ou Te, mais pas d’oxygène 

(contrairement à des verres d'oxydes). Les verres chalcogénures sont bien connus pour 

posséder une grande réfraction linéaire et non linéaire associée à une transparence dans 

l’infrarouge. Les verres d'oxydes à base des métaux lourds sont intéressants en raison d'une 

absorption non linéaire relativement faible, en particulier dans le domaine infrarouge. Avec 

un indice n2 dix fois plus élevé que celui de la silice fondue, ces verres sont des candidats 

potentiels pour des applications dans les télécommunications. Les résultats obtenus pour les 
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deux familles de verres sont comparés dans le contexte des applications en commutation et 

traitement tout-optique du signal. En outre, un modèle théorique introduit par Boling et. al. 

[26] (que l'on appelle BGO) est adopté afin de prédire le coefficient non linéaire à partir des 

données expérimentales caractéristiques en optique linéaire. Il est très important d'avoir des 

expressions théoriques permettant de prédire l’importance des non-linéarités et donc, facilitant 

le choix de la composition du verre en fonction des propriétés optiques souhaitées. Comme 

nous le montrons dans cette thèse, le modèle BGO peut fournir des prédictions correctes pour 

les deux familles des verres que nous avons examinés. 
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1. Sensibilité des techniques de caractérisation non linéaire à l'intérieur du 

système d'imagerie 4f

Dans ce chapitre, nous montrons qu'il est possible de combiner le processus du mélange  

quatre ondes avec la technique Z-scan à l'intérieur du système 4f. De plus nous démontrons 

qu’en changeant l'objet à l'entrée et le diaphragme de champ dans le plan image (filtre spatial) 

(voir Fig. 1), il est possible d'effectuer différentes expériences bien connues telles que le 

mélange multi ondes dégénérées (DFWM [7]), Z-scan [8], Z-scan éclipsé (EZ-scan [19]), I-

scan ou la technique d'imagerie non linéaire avec un objet de phase (NIT-PO [24]). Nous 

établissons que toutes ces techniques peuvent être considérées comme des cas particuliers 

d’un même processus d'imagerie non linéaire. Une telle unification des méthodes de 

caractérisation non linéaire nous permet de comparer leur sensibilité optique. L'optimisation 

des mesures dans chaque cas est proposée en maximisant le rapport signal/bruit. Les résultats 

expérimentaux sont soutenus par un modèle numérique simple basé sur l'optique de Fourier 

qui est décrit en détails dans [27, 28, 29]. 

1.1 Le mélange quatre ondes dégénéré utilisant Z-scan [27] 

Cette section est basée sur nos résultats publiés Ref. [27]. Nous introduisons le mélange 

multi-ondes dans l’expérience Z-scan. Nous montrons qu'il est possible de simplifier le 

dispositif expérimental complexe du mélange quatre ondes (DFWM) en vue de caractériser 

les milieux non linéaires. Un objet composé de trois ouvertures circulaires est utilisé à l’entrée 

dans le système d'imagerie 4f comme le montre la Fig. 1. Dans la région du plan focal de la 

lentille L1, le phénomène d’interférence crée une combinaison de réseaux de diffraction 

circulaire et sinusoïdale à l'intérieur du milieu non linéaire. En supposant une réponse 

instantanée du milieu, l’auto-diffraction du spectre sur ce réseau induit génère d’autres 

faisceaux à la sortie de l'échantillon. Par conséquent, dans le plan image, nous obtenons une 

multitude d’ordres diffractés comme on peut le voir sur la Fig. 2. Dans la figure 2 (a) nous 

pouvons voir l'image expérimentale acquise par la caméra CCD (en présence de CS2) tandis 

que la figure 2 (b) montre la simulation numérique dans les mêmes conditions expérimentales 

(pour plus de détails, voir Réf.[27]). Deux filtres spatiaux sont utilisés alternativement dans le 

plan de l'image comme cela est montré dans la figure 1. Le premier filtre arrête tous les 

faisceaux, sauf la quatrième onde diffractée et le second filtre bloque seulement l'image 

géométrique de l'objet en vue d'acquérir l'ensemble des faisceaux diffractés. 
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Fig. 1 Schéma du système imageur 4f utilisé pour le mélange multi-ondes. L'échantillon est situé dans la région 
focale : lentilles convergentes (L1-L3); miroirs (M1, M2); lames semi transparentes (BS1, BS2); milieu non 

linéaire (NL), filtre spatial (fs). 

Fig. 2 Comparaison entre les images de l'acquisition expérimentale (a) et celle calculée numériquement (b). Le 
motif en forme de "L" apparaissant dans (a) est le filtre spatial (fs) dans la figure 1. Les coordonnées x et y sont 

exprimées en nombre de pixels et le logarithme népérien est utilisé pour accentuer les faibles intensités. 
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Pour décrire quantitativement l'énergie diffractée en régime non linéaire dans le plan image, 

nous définissons le rendement de diffraction comme étant la quantité à mesurer: 

DNL DL

TOT

-E E
E

, (1) 

où DNLE  est l'énergie diffractée en régime non linéaire (avec une forte intensité laser), DLE  est 

l'énergie diffractée en régime linéaire (avec une faible intensité laser) et TOTE est l'énergie 

totale détectée dans le régime non linéaire sans filtre spatial à la sortie. Lorsque le matériau 

non linéaire est déplacé autour du foyer (en fonction de z) nous observons les variations de 

l’énergie de la quatrième onde à la sortie ainsi que cette variation pour toutes les autres ondes 

diffractées. Les acquisitions expérimentales et les simulations numériques correspondantes 

représentant le rendement de diffraction en fonction de z, sont présentées dans la figure. 3. 

Fig. 3 Acquisitions expérimentales (points en étoiles: pour toutes les ondes diffractées et points circulaires: pour 

un seul faisceau diffracté) et simulations numériques (trait plein) représentant le rendement de diffraction en 

fonction de z, la position de l'échantillon dans le plan focal du système. 

En nous basant sur la simulation numérique, nous avons pu constater que l'efficacité de 

diffraction est indépendante des paramètres géométriques de l'objet. En outre dans le régime 

faiblement non linéaire ( 0 1) et pour un milieu non absorbant (i.e.  = 0), nous avons 

trouvé une expression quadratique simple reliant le rendement de diffraction au maximum du 

déphasage non linéaire: 

z (mm)
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2 2
02.41 10 (2)

où 0 2 02 n I  est le déphasage non linéaire sur l’axe optique avec  désignant la 

longueur d’onde et 0I  est l’intensité pic dans le plan focal ( 0z ). Pour un faisceau diffracté 

2 3
05.13 10 . La sensibilité de la méthode est définie comme la pente de la courbe 

donnant le signal ( ) en fonction de 0  [8]: i.e. 0d d . Il est facile de constater qu’en 

utilisant tous les faisceaux diffractés la sensibilité est accrue d’un facteur 2.41 0.513 5 .

1.2 La sensibilité des techniques en mélange multi-ondes dans une configuration I-scan 

[28]

Cette section se rapporte aux résultats publiés dans la Réf. [28]. Nous analysons l'influence de 

différents objets sur la sensibilité du système 4f en l'absence d'absorption (i.e.  = 0). 

L'échantillon est placé au foyer ( 0z ) où le maximum du signal non linéaire est obtenu. 

Nous considérons des objets composés d’une deux, trois et quatre ouvertures circulaires 

(toutes les ouvertures ayant le même rayon R). Dans la figure 4 (a) on peut voir les images 

simulées pour tous les objets. On peut distinguer la diffraction d'ordre zéro autour des images 

géométriques des ouvertures où les filtre spatial éclipsant les images géométriques est placé. 

En outre, nous pouvons remarquer que, pour un nombre croissant d'ondes incidentes, les 

faisceaux diffractés sont plus intenses (ordres de diffraction supérieur). Dans la figure 4 (b), 

nous pouvons voir la variation du rendement de diffraction par rapport à a, le rayon des 

disques opaques en sortie (filtre spatial). Il est évident que, quel que soit l'objet, le signal 

maximal est obtenu pour a R , quand le filtre spatial bloque exactement l'image 

géométrique de l'objet. Par ailleurs, le signal le plus élevé est obtenu pour un objet avec 

ouverture circulaire unique. 

Pour chaque objet, nous avons obtenu la relation quadratique entre le signal ( ) et l’entrée 

0 dans deux cas pour a R  et 2a R . Dans le premier cas pour nous obtenons: 

i) Ouverture circulaire unique (top-hat beam): 2 2
1 0( )  9.8 10R

ii) 2 ouvertures circulaires: 2 2
2 0( )  7.5 10R

iii) 3 ouvertures circulaires: 2 2
3 0( )  5.4 10R

iv) 4 ouvertures circulaires: 2 2
4 0( )  5.3 10R
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Ces résultats indiquent que la plus haute sensibilité 0(d / d ) est obtenue pour un objet 

composé d’une ouverture circulaire unique lorsque le rapport signal sur bruit est maximum.  

Fig. 4 (a) Simulation numérique montrant les images des faisceaux diffractés avec des objets composés d’une 

deux, trois et quatre ouvertures circulaires. Les filtres spatiaux adaptés apparaissent en noir dans le plan de 

l’image. Le rendement de diffraction (b) en fonction du rayon normalisé du disque opaque; les points en cercles 

pleins, en étoiles, en cercles vides et en trait plein sont pour une, deux, trois et quatre ouvertures, 

respectivement. 

 L'alignement optique du filtre spatial est plus facile lorsque le rayon des disques 

éclipsant est plus élevé que le rayon des ouvertures à l'entrée. La simulation numérique pour 

2a R  a donné les résultats suivants:

i) Ouverture circulaire unique (top-hat beam): 2 2
1 0(2 )  0.2 10R

ii) 2 ouvertures circulaires: 2 2
2 0(2 )  2.1 10R

iii) 3 ouvertures circulaires: 2 2
3 0(2 )  2.4 10R

iv) 4 ouvertures circulaires: 2 2
4 0(2 )  2.4 10R

Dans ce cas, les résultats indiquent que la sensibilité augmente avec le nombre des ondes 

(ouvertures circulaires) et atteint une valeur asymptotique lorsqu’il y a plus de trois ouvertures 

(a)

0 0.5 1 1.5 2
0

0.2

0.4

0.6

0.8

1 x 10-3

a/R

(b)

0 = 0.1
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circulaires. Enfin, afin de valider nos simulations numériques, nous avons également effectué 

des acquisitions expérimentales. Dans la figure. 5, nous pouvons voir la variation du 

rendement de la diffraction mesuré expérimentalement en fonction du déphasage non linéaire 

obtenue avec le CS2 et objet composé de trois ouvertures circulaires (de rayon R) où l'image 

est éclipsée par trois disques ayant des rayons a = 2R. Le fit numérique des points 

expérimentaux donne exactement la même relation quadratique 

( 2 2
3 0(2 )  2.4 10R ) que celle obtenue dans notre simulation, validant ainsi 

l'ensemble de notre étude numérique. 

Fig. 5 Rendement de diffraction expérimentale ( ) en fonction du déphasage non linéaire (
0
) obtenu avec un 

objet composé de trois ouvertures circulaires et un filtre spatial de rayon 2a R . La courbe en pointillé est la 

simulation numérique. 

1.3 Mélange multi-ondes en présence de l'absorption non linéaire [29] 

Cette section est basée sur les résultats publiés dans la réf. [29]. Nous analysons l'influence de 

l’absorption linéaire et non linéaire sur le processus du mélange multi-ondes à l'intérieur du 

système 4f comme cela a été décrit dans les deux paragraphes précédents. Nous présentons les 

calculs analytiques montrant que les effets de réfraction et d'absorption non linéaire peuvent 

contribuer au signal des faisceaux diffractés. En outre les calculs numériques sont effectués 

afin de comparer la sensibilité de la technique I-scan en mélange multi-ondes en l'absence et 

en présence d'absorption (pour plus de détails, voir la thèse en anglais ou Réf. [29]). 

0

a = 2R
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 Grâce aux calculs numériques, nous avons constaté que les faibles effets non linéaires 

d'absorption (i.e. 24 1n ) peuvent être inclus dans la description du mélange des 

ondes en remplaçant 0  dans toutes les relations quadratiques fournies dans la section 

précédente par un déphasage non linéaire effectif généralisé défini de la façon suivante : 
1 22 eff

01 (3)

où eff
0  peut être considéré comme le déphasage non linéaire effectif dans le plan focal: 

eff
0 2 eff eff

2 0n L I z . (4) 

Dans cette expression, eff 1 LL e  représente l’épaisseur effective de l’échantillon et 

tient compte de l'absorption linéaire défini par le coefficient (m-1), tandis que 

eff 0 0 00 ln 1I z I q q  représente l'intensité efficace compte tenu de l'absorption linéaire 

et non linéaire. Ici 0 eff 0q L I  avec 0I désignant l'intensité sur l'axe et dans le plan focal. 

Toutes les relations quadratiques qui devraient être utilisées pour caractériser n2 en présence 

de l’absorption sont résumées dans le tableau 1. La colonne 2 indique les expressions valables 

lorsque le rayon des disques opaques composant le filtre spatial (placé à la sortie du système) 

est égal au rayon R  des ouvertures circulaires composant l'objet. Dans la colonne 3, nous 

pouvons trouver les relations valables lorsque 2r R  (avantageux pour faciliter l'alignement 

optique).

Tab.1  Relations quadratiques reliant , le rendement de diffraction à ,le déphasage non linéaire effectif 

généralisé avec différent objets à l’entrée (composés d’un, deux, trois ou quatre ouvertures circulaires). 

Ces relations quadratiques simples ont une conséquence intéressante pour l'évaluation de la 

sensibilité des techniques de mélange multi-ondes. Pour la réfraction non linéaire pure la 

sensibilité est définie par 0d d . Dans un cas plus général, lorsque l'absorption est 

présente et parce que la contribution au signal est due à la fois aux effets produits par 

Objet r R  2r R

Une ouverture circulaire 2 29.8 10 -

2 ouvertures circulaires 2 27.5 10 2 22.1 10

3 ouvertures circulaires 2 25.4 10 2 22.4 10

4 ouvertures circulaires 2 25.3 10 2 22.4 10
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l'absorption et la réfraction non linéaires, nous devrions utiliser comme entrée . Aussi la 

généralisation de la sensibilité est-elle : d d . De par cette définition et compte tenu des 

relations dans le tableau 1, on peut facilement constater que l'absorption non linéaire n'affecte 

pas la sensibilité des techniques du mélange multi-ondes par rapport aux cas équivalents avec 

de la réfraction non linéaire pure. 

1.4 Faisceau gaussien en utilisant la configuration I-scan [28] 

Cette section est fondée sur les résultats publiés dans la réf. [28]. Nous y considérons un 

faisceau gaussien à l'entrée du système de 4f et un échantillon placé dans le plan focal (voir 

Fig. 6). Dans ce cas, l'objet est défini par 2 2 2
0 exp / eE x y w , où E0 désigne l'amplitude 

sur l'axe optique du champ électrique et we (le ‘beam-waist’) est la taille du faisceau à l'entrée 

de l'installation (dans le plan de l'objet). La question ici est de savoir quel est le filtre spatial 

optimisé dans ce cas. La symétrie circulaire du faisceau à l'entrée impose un filtre spatial 

circulaire à la sortie. L'extension spatiale du champ supposé gaussien étant théoriquement 

infinie, la question revient à trouver le rayon de cette ouverture ou du disque circulaires afin 

d'augmenter le signal optique pour un bruit donné dans le système. 

Fig. 6 Faisceau gaussien à l'entrée du système 4f. Une ouverture circulaire ou un disque opaque est placé dans le 

plan de l'image pour obtenir la configuration en I-scan ou EI-scan, respectivement. 
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La fraction de la lumière transmise par l'ouverture ou bloquée par le disque est définie dans 

[8]: 2 21 exp( 2 / )a aS r , où ra est le rayon de l’ouverture ou du disque et a est le beam-

waist à la sortie dans le plan de l'ouverture ou du disque et mesuré dans le régime linéaire. Ce 

beam-waist à la sortie est physiquement égal à celui à l'entrée, a = e, car le grossissement 

du système imageur considéré est l'unité. Grâce à des calculs numériques (pour plus de 

détails, voir Ref. [28]) nous avons montré que le maximum de l'efficacité de diffraction peut 

être obtenu en plaçant dans le plan image une ouverture circulaire ou un disque ayant un 

rayon a ar w . La transmission linéaire en intensité d'une telle ouverture (ou la quantité de 

lumière bloquée par le disque) est égale à Smax  0.89. Pour ce filtre spatial optimisé, nous 

avons obtenu la relation suivante qui peut être utilisée pour déterminer la valeur de n2:

max

2 2
(  = 0.89) 0 7.0 10S (5)

1.5 Z-scan et EZ-scan utilisant le rendement de diffraction [30] 

Cette section repose sur les résultats publiés dans la Réf. [30]. Nous considérons le système 4f

avec un faisceau gaussien à l'entrée et une ouverture circulaire ou un disque opaque à la sortie 

comme dans le paragraphe précédent (voir Fig. 6), mais cette fois, l'échantillon n’est plus fixe 

dans le plan focal ; sa position est définie dans la région focale en fonction de z. Cette 

configuration du système 4f correspond au Z-scan classique [8] avec une ouverture circulaire 

et EZ-scan [19] avec un disque d'obscurcissement. Dans ce cas particulier, nous avons défini 

le rendement de diffraction par :  

DNL DL

TNL TL

'   - , (6) 

où DNL et DL sont les énergies à l'intérieur de l'ouverture ou à l'extérieur du disque opaque 

dans les régimes non linéaire et linéaire, respectivement. Tandis que TNL et TL  représentent 

l'énergie totale dans le plan de l'image dans les régimes non linéaire et linéaire, 

respectivement. L’Eq. (6) peut être utilisée à la place de l’Eq. (1) dans tous les cas étudiés 

dans les paragraphes précédents. Ici la soustraction des acquisitions en régime linéaire 

( DL TL ) de celles obtenues en régime non linéaire ( DNL TNL ) est appliquée pour réduire le 

bruit dû aux imperfections de l’objet comme cela a été proposé dans la méthode originale de 

Z-scan.

 Les résultats expérimentaux et numériques montrent que l’allure classique du profil Z-

scan, avec une caractéristique pic-vallée du signal mesuré, est préservée. Mais pv , la 



16

différence entre le maximum (pic) et le minimum (la vallée) du signal est exactement la même 

pour Z-scan et EZ-scan. La sensibilité des deux méthodes se trouve être la même pour la 

même taille de l'ouverture ou du disque si l'on considère le rendement de diffraction défini 

dans l’Eq. (6) comme le signal à mesurer. Par ailleurs on obtient le pv  le plus important (et 

donc le rapport signal/bruit le plus grand) pour S = 0,7. 

Fig. 7 (a) Comparaison expérimentale de Z-scan (cercles pleins) et EZ-scan (cercles vides) en présence de CS2

dans les mêmes conditions expérimentales utilisant le rendement de diffraction pour S = 0,7. Les lignes 

continues sont les simulations numériques correspondantes. (b) Comparaison des acquisitions expérimentales Z-

scan obtenues à partir de l’Eq. (6) avec S 0.1  (étoiles), S 0.7  (cercles pleins) et S 0.86  (cercles vides).

Nous avons calculé numériquement que, pv dépend linéairement de 0  pour 

S 0.7 par l’intermédiaire de l'équation suivante (avec une précision de 5%): 
0.14

pv 00.44S cosh 1 S 1 , (7) 

En outre, nous montrons que le signal obtenu caractérisant la réfraction non linéaire lorsqu’on 

utilise le rendement de diffraction est moins sensible à la présence de l'absorption non 

linéaire. La figure 8 compare l’aspect du profil utilisant le rendement de diffraction (cercles 

noirs) avec la transmission normalisée du Z-scan classique (étoiles), pour un échantillon en 

chalcogénures présentant de l’absorption non linéaire. Le profil du Z-scan classique DNL DL

présente une forme typique en présence d'absorption à deux photons: une vallée renforcée et 

un pic supprimé [8]. Tandis que la trace obtenue avec le rendement de diffraction conserve 

très bien la configuration symétrique du ‘pic-vallée’. 
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Fig. 8 Transmission normalisée d’un profil expérimental de Z-scan classique (étoiles) et tenant compte du 

rendement de diffraction (cercle pleins) pour un échantillon ayant une absorption non linéaire non négligeable. 

Les lignes continues sont les simulations numériques correspondantes. 

1.6 Sensibilité de la NIT-PO avec le rendement de diffraction 

Dans cette section, nous considérons l'expérience NIT-PO décrite dans la Réf. [24]. L'objet de 

phase (représenté sur la figure 9.) est placé à l'entrée du système 4f et il n'y a pas de filtre 

spatial dans le plan image. 

Fig. 9 Objet de phase à l’entrée du système 4f. 

Plan image 

NL

L1 L2

Lp

Ra

+z
0

-z

Plan
objet

f f f f 

z' 

xy

-20 -10 0 10 20
-0.1

-0.05

0

0.05

-20 -10 0 10 20
-0.2

-0.1

0.1

DNL

DL

1'



18

L'objet est composé d'une plaque de verre circulaire de rayon aR  sur laquelle un disque 

diélectrique transparent (de rayon pL ) a été déposé. Le disque a une épaisseur et un indice de 

réfraction retardant la phase de la lumière incidente de L par rapport à celle en dehors du 

disque. Le rendement de la diffraction est défini comme le rapport entre l'énergie à l'intérieur 

de la plaque de phase et de l'énergie totale dans le plan de l’image. Les calculs numériques 

(pour plus de détails, voir la thèse en anglais) montrent que l'efficacité de diffraction est 

optimisée pour Lp/Ra  0,75 et L 0.5  pour une non-linéarité négative ( 0 <0) alors que 

L 1.5  pour non-linéarité positive ( 0 > 0). Dans ces conditions la relation suivante est 

satisfaite pour 0 1:

0'   0.22 (8)

Cette relation est quasiment indépendante de l’absorption non linéaire. 

1.7 Conclusions 

En considérant des faibles non linéarités, parmi toutes les configurations considérées dans le 

système 4f, nous montrons que la sensibilité la plus élevée ( 0d d  ou 0pvd d ), 

tout en maximisant le rapport signal sur bruit, est obtenue avec Z-scan (EZ-scan) et les 

techniques d’imagerie introduisant un objet de phase à l’entrée (NIT-PO). Par conséquent 

nous retiendrons ces deux méthodes en tant que les plus appropriées pour la caractérisation 

des échantillons sous forme de film mince, où la longueur d'interaction optique est très faible. 
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2. Les effets photo-induits lors de la caractérisation en optique non linéaire

Ce chapitre est principalement consacré à la caractérisation optique des couches minces par Z-

scan et la technique NIT-PO. En particulier, nous discutons l'influence des effets photo-

induits (PIE) sur les mesures d'indices de réfraction non linéaires et des coefficients 

d'absorption non linéaire. Nous entendons par PIE la modification de la structure physico-

chimique de l'échantillon conduisant à des modifications permanentes de la réfraction et 

l'absorption. Nous employons la technique Z-scan pour analyser ces changements permanents 

de l'indice de réfraction ( 0n ) et du coefficient d'absorption ( 0 ). En outre, nous appliquons 

Z-scan pour la caractérisation des paramètres optiques linéaires tels que l'épaisseur ( L ) et 

l'indice de réfraction ( 0n ) des films minces. 

2.1 Les PIE avec objet de phase [31]

Cette section est basée sur les résultats publiés dans la Réf. [31]. Nous étudions la 

photosensibilité de verres amorphes en couches minces en chalcogénures de différentes 

compositions : GexAsySe1-x-y. Les paramètres linéaires optiques des échantillons étudiés sont 

résumés dans le tableau 2, dans les quatre premières colonnes.  

Composition n0 (à 1064 nm) g (eV), Tauc L(nm) I0T (GW/cm2) pulse ( J)
Ge10As40Se50 2.79 1.65 1083 3.1 8.8 
Ge10As35Se55 2.77 1.70 1040 3.9 10.8 
Ge15As30Se55 2.71 1.71 941 2.9 8.3 
Ge10As30Se60 2.70 1.77 994 2.5 7 
Ge20As20Se60 2.62 1.81 820 4.7 13 

Tab.2  Paramètres optiques des films minces en chalcogénures: n0 indice de réfraction, Eg énergie du band gap, 

L épaisseur, I0T intensité seuil des PIE, pulse énergie correspondante. 

Nous avons utilisé l'objet de phase à l'entrée du système 4f afin de trouver l'intensité à partir 

de laquelle la réponse non linéaire de l'échantillon devient détectable. Lorsque l'éclairement 

sur l'axe focal atteint la valeur seuil d'intensité (I0T; donnée dans la colonne 5 du tableau 2), le 

contraste de phase semble montrer une image similaire à l'image non linéaire que l'on 

obtiendrait avec un effet Kerr optique. Cependant, en diminuant l'intensité à un niveau plus 

bas (pour se retrouver dans le régime linéaire), le contraste de phase reste marqué dans 

l'image. Ces observations expérimentales nous conduisent à la conclusion que les images 

modifiées devraient être liées à une détérioration du matériau qui a été mémorisée à l'intérieur 

de l'échantillon (voir Fig.10). 
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Fig. 10 Images expérimentales de l'objet de phase: (a) avant et après les PIE indiqués par un contraste négatif (b) 

et un contraste positif (c). La forme circulaire apparaissant au centre de l'image est l'objet de phase. Les 

coordonnées x et y sont exprimés en nombre de pixels.  

Nous avons utilisé cet effet de contraste en étudiant sa dynamique en fonction du temps 

(nombre des tirs lasers dans l’échantillon) (pour plus de détails, voir Réf. [31]). Nous avons 

montré que la caractérisation non linéaire des échantillons étudiés est impossible dans notre 

système expérimental, car la longueur d'interaction non linéaire des couches minces est trop 

faible pour induire des signaux non linéaires mesurables avant de dépasser le seuil de 

l'intensité d’endommagement. 

2.2 Les PIE avec Z-scan [32] 

Cette section est fondée sur les résultats publiés dans la Réf. [32]. Nous avons étudié un verre 

chalcogénure en film mince de 4,8 μm d'épaisseur : Te20As30Se50. Ce film possède une non-

linéarité suffisamment élevée pour induire un signal mesurable avec Z-scan. Cette exaltation 

des non linéarités de l'échantillon est probablement liée à l'effet de porteur libres au niveau de 

l’absorption (‘free carrier absorption’) [33, 34]. L’utilisation de l'objet de phase à l'entrée du 

système 4f (comme dans le paragraphe précédent), nous a permis d’estimer le seuil de 

dommage à une intensité devant se situer entre 1,2 GW/cm2 et 2,0 GW/cm2. Par ailleurs nous 

avons effectué des mesures Z-scan au-dessus de l'intensité de la valeur seuil (à 

0 3.3I GW/cm2) afin de montrer l'influence des PIE sur les profils Z-scan. Trois différents 

balayages (scan) ont été fait dans trois régimes d'intensité différents: le premier en régime 
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linéaire, le second en régime non linéaire et le dernier de nouveau en régime à faible intensité, 

en faisant attention à chaque fois d’éclairer l'échantillon dans la même zone d'impact. 

Fig. 11 Acquisitions expérimentales de profils Z-scan (a) diaphragme fermé et (b) diaphragme ouvert dans le 

régime non linéaire (points gras) obtenus avec une intensité I0 = 3.3 GW/cm2 plus élevée que le seuil 

d'endommagement du matériau. Les acquisitions dans le régime linéaire (cercles vides) révèlent les dégâts 

induits dans le film. 

Les acquisitions dans le régime non linéaire révèlent une forme typique genre pic-vallée et 

masquent totalement la contribution des PIE (voir Fig. 11 (points en gras)). La comparaison 

des scans effectués en régime linéaire révèle les changements permanents dans la réfraction et 

l'absorption ‘écrits’ à l'intérieur de l'échantillon dans le régime non linéaire (voir figure. 11, 

cercles vides). Le tracé Z-scan sur la Fig. 11 (a) (cercles vides) indique que l'échantillon se 

comporte comme une lentille divergente agissant comme un matériau ayant un n2 négatif [35]. 

Ce profil Z-scan peut être expliqué par la présence d'un trou  dû à l’ablation de matière 

[(confirmé par les images AFM) lors du passage du film autour du point focal en régime non 

linéaire. Tandis que la diminution de la transmission autour du point (z = 0) comme le montre 

la figure. 11 (b) (cercles vides) peut être attribuée à l'effet photo-noircissement induit par la 

forte intensité. 
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2.3 Détermination des PIEs dans les coefficients optiques linéaires par Z-scan [36] 

Cette section se rapporte aux résultats publiés dans la Réf. [36]. Nous y introduisons la 

technique Z-scan comme un outil pour caractériser les effets photo-induits à l'intérieur de 

matériaux photosensibles dans les cas de faibles déphasage (<1 rad) et photo-noircissement. 

Nous obtenons analytiquement et numériquement les relations permettant de faire des 

mesures directes dans le cas d’un profil gaussien permanent au niveau de l’indice de 

réfraction et du coefficient d'absorption. Tout d'abord, nous donnons les relations analytiques 

permettant de quantifier l'effet de photo-noircissement dans le profil Z-scan avec un 

diaphragme ouvert: 

0
2 2

0 0

( )( 1)( )
! 1+m 1+z /z

mm

o
m

LT z
m

, (9) 

où 0 est la photo-absorption induite sur l’axe optique et z0 est la distance de Rayleigh du 

faisceau gaussien. Ensuite nous calculons numériquement et analytiquement la relation entre, 

la différence entre le maximum et minimum du profil Z-scan de la transmission normalisée et 

le changement permanent (relativement faible) de la réfraction au niveau de la phase sur l'axe 

optique 0 0= 2 1n L  (pour une transmission linéaire du diaphragme en champ lointain 

vérifiant 0.5S ):

0.56
0

2 (1 )
3pvT S , (10) 

où 0n  est la variation de l’indice de réfraction sur l'axe optique. Cette relation simple peut 

être utilisée pour estimer 0n  en l'absence de changement d'absorption, directement à partir de 

tracés Z-scan. En présence de modifications faibles de l’absorption (photo-noircissement 

avec 0 0L ), nous avons vérifié numériquement que l’Eq. (10) peut être utilisée en 

divisant le tracé Z-scan à ouverture fermée par celui obtenu sans ouverture. Comme pour les 

mesures non linéaires [8], le résultat est un tracé Z-scan où le signal est le même (à moins de 

5%) que celui obtenu à partir d’une réfraction pure. 

Afin de confirmer l'analyse théorique, nous avons fait des expériences avec le verre 

massif As2S3. Nous avons effectué le processus d'écriture avec des intensités différentes 

(allant de 2 GW/cm2 à 10 GW/cm2) et différentes énergies cumulées ( cE allant de 1 mJ à 

20 mJ) dans l'échantillon en plaçant ce dernier dans le plan focal du système 4f.
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Fig.12 Transmission normalisée de Z-scan révélant le déphasage permanent inscrit à l'intérieur d’un verre As2S3

de 1,4 mm d'épaisseur par un faisceau gaussien avec une intensité de 3 GW/cm2 et 18cE mJ : (a) acquisitions 

expérimentales de profil de réfraction Z-scan (points gras), la ligne continue est le résultat de la simulation 

numérique avec les mêmes paramètres 0.4S 5
0 1.7 10n ( 0 0.14 ), b) acquisitions expérimentales 

(cercles vides) du profil Z-scan avec un diaphragme ouvert montrant l'absence de photo-noircissement 

( 0 0 ).

Fig.13 Transmission normalisée de Z-scan révélant le déphasage permanent inscrit à l'intérieur d’un verre As2S3

de 1,4 mm d'épaisseur par un faisceau gaussien avec une intensité de 6 GW/cm2 et 5cE mJ : (a) acquisitions 

expérimentales du profil de réfraction Z-scan (points gras), la ligne continue est le résultat de la simulation 

numérique avec les mêmes paramètres 0.4S 5
0 4.3 10n ( 0 0.35 ), b) acquisitions expérimentales 

(cercles vides) du profil Z-scan avec un diaphragme ouvert montrant l’effet du photo-noircissement. La courbe 

en trait plein est calculée pour 0 840  m-1.
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Après chaque processus d'écriture nous avons réalisé des acquisitions Z-scan dans le régime 

linéaire. Pour les PIEs avec des intensités en dessous de 3 GW/cm2, seuls des changements 

dans la transmission des tracés Z-scan avec diaphragme fermé (indiquant une pure 

modification de l’indice de réfraction) ont été détectés pour une durée assez longue 

d’éclairement (énergie accumulée à l'intérieur du spécimen 5cE  mJ). Un exemple de tracé  

est représenté sur la figure 12 (a). Selon l'équation (10), la variation de la transmission 

( 0.072pvT ) dans la Fig.12 (a) obtenue avec 0.4S correspond à 5
0 1.7 10n . Le signe 

de 0n  est sans ambiguïté positif puisque un minimum suivi d'un maximum dans le tracé Z-

scan de Fig.10 (a) indique toujours un déphasage inscrit de signe positif. La ligne continue sur 

cette courbe est la simulation numérique de Z-scan basée sur la méthode de décomposition en 

gaussienne selon [8]. Un très bon accord est obtenu, validant notre approche théorique. Dans 

la Fig.13, on peut voir un exemple de tracés Z-scan en régime linéaire caractérisant les 

modifications permanentes lorsque l'intensité de l'écriture est de 6 GW/cm2 ( 5cE mJ). La 

Fig. 13 (b) montre un effet de photo-noircissement à l'intérieur de l'échantillon et l’ajustement 

de cette courbe en utilisant l'Eq. (9) donne 0 840  m-1.

2.4 Caractérisation optique linéaire des couches minces transparentes par Z-scan [37] 

Cette section repose sur les résultats publiés dans la réf. [37]. Nous analysons l'influence d'une 

ligne de phase de profil rectangulaire intégrée dans une couche mince sur la transmission 

normalisée dans le champ lointain grâce à la méthode Z-scan. La ligne de phase de forme 

rectangulaire a été faite en rayant attentivement une couche mince de polyméthacrylate de 

méthyle transparent (PMMA) sur une distance xl  assez longue (2 cm) par rapport à la taille du 

faisceau gaussien focalisé ( 0w ) pour pouvoir négliger les effets de diffraction selon la 

direction x. Le profil de la rayure (représenté sur la figure. 14 (a)) a été mesurée par un 

profilomètre mécanique donnant une profondeur L 120 10 nm  et une largeur de 

yl 55 5 m . Nous montrons que lorsque 0 yw l  nous pouvons obtenir une transmission 

normalisée avec une forme de pic - vallée (comme dans la mesure non linéaire). Un exemple 

d’acquisition expérimental est représenté sur la figure 14 (b). Grâce à des calculs numériques 

(pour plus de détails, voir Réf. [37]), nous avons montré que la différence entre le maximum 

(pic) et le minimum (la vallée) dans le tracé Z-scan ( pvT ) peut être reliée de façon linéaire au 

changement de phase lorsqu’il est faible 0 1 avec moins de 10% d'erreur: 
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0pvT a , (11) 

où a est un facteur de proportionnalité. Cette formule simple peut être utilisée pour 

caractériser les paramètres optiques linéaires des couches minces tel que, n0, l'indice de 

réfraction linéaire ou L, l'épaisseur. Généralement, le facteur de proportionnalité (a) dépend 

de la taille de l'ouverture dans le champ lointain (S), la taille du ‘beam-waist’ ( 0w ), et les 

dimensions latérales ( xl  et yl ) de l'objet phase rectangulaire. Le problème est assez complexe 

et possède de nombreux paramètres. Il nous a conduit à fixer S = 0,4 et 0 y xw l l . Dans ces 

conditions, le facteur de proportionnalité est égal à 0,9 permettant d’avoir une résolution 

optique de la mesure aussi petite que /550.

Fig. 14 (a) Scan réalisé par un profilomètre mécanique montrant les paramètres géométriques de la rayure 

rectangulaire (largeur et profondeur) (b) acquisitions expérimentales (points) montrant le profil Z-scan de la 

correspondant à la réfraction et la simulation théorique correspondante (trait plein). 

2.5 Conclusions 

Dans ce chapitre, nous avons montré que de très faibles épaisseurs combinées avec des non-

linéarités relativement faibles rendent la caractérisation non linéaire de films minces 

impossible. Lorsque la longueur d'interaction optique est trop courte, il n'est pas possible dans 

certains cas d'induire un signal non linéaire avant de dépasser le seuil d'intensité induisant des 

dommages. Même la grande sensibilité des méthodes NIT-PO ou Z-scan n'est pas suffisante 

pour caractériser les échantillons minces si la résolution en transmission du signal mesuré 

donnée par le photo-détecteur n'est pas suffisamment élevée. De plus nous avons montré que 

les effets photo-induits (PIE) peuvent contribuer au signal non linéaire donné par les 

méthodes NIT-PO et Z-scan et conduisant à des résultats erronés de n2 et . En outre des 
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nouvelles applications de la technique Z-scan ont été introduites. Nous avons montré que cette 

méthode peut être utilisée pour caractériser les changements permanents dans la réfraction et 

l'absorption induits dans l'échantillon en régime non linéaire, ainsi que de caractériser les 

propriétés optiques linéaires des couches minces telles que l'épaisseur et l'indice de réfraction. 
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3. Caractérisation non linéaire des matériaux massifs  

Dans ce chapitre, nous présentons des mesures absolues à partir de Z-scan sur les indices de 

réfraction non linéaire du disulfure de carbone (CS2) et la silice fondue (SiO2) pour trois 

longueurs d'onde (1064 nm, 532 nm et 355 nm) dans le régime picoseconde. Les deux 

matériaux sont couramment utilisés comme références dans les expériences en optique non 

linéaire afin de calibrer l'intensité dans le plan focal. 

Nous présentons également les résultats des mesures Z-scan (1064 nm, 17 ps) des indices de 

réfractions non-linéaires et des coefficients d'absorptions non linéaires pour différentes 

compositions de verres en chalcogénures GeS2-Sb2S3-CsI et des verres d'oxydes à base de 

métaux lourds dans le système Pb(PO3)2-WO3. Nous montrons que le modèle simple 

développé par Boling et al. [26] (dit BGO) basé sur la théorie de l'oscillateur harmonique 

semi-classique peut être un outil très utile pour les prédictions théoriques de l'indice de 

réfraction non linéaire dans l’infrarouge. Le facteur de mérite (FOM) 22 /n  de ces 

matériaux est étudié et leur utilisation potentielle pour des applications en commutation est 

discutée.

3.1 Mesures absolues du n2 du CS2 et de la silice fondue [38]

Les résultats présentés dans cette section ont été publiés dans la référence [38]. Nous 

présentons des mesures absolues du n2 du disulfure de carbone et de la silice fondue, deux 

matériaux de références utilisés en optique non linéaire. Ces deux milieux Kerr ont une 

absorption non linéaire négligeable. CS2 est généralement utilisé pour étalonner les intensités 

incidentes dans le montage expérimental pour la caractérisation des matériaux ayant 

relativement un indice de réfraction non linéaire élevé (n2 autour de 10-18 m2/W). En 

revanche, la silice fondue est utilisée pour les matériaux non-linéaires ayant un n2 deux ordres 

de grandeur plus petits. Pour obtenir des valeurs plus précises que celles déjà publiées dans la 

littérature, nous avons combiné la méthode Z-scan dans un système d'imagerie 4f (afin 

d'analyser la distorsion spatiale du faisceau diffracté) avec l'expérience du «Kerr Shutter » 

[39, 40] (pour évaluer la durée temporelle de la largeur d'impulsion pour trois longueurs 

d'onde différentes 1064 nm, 532 nm et 355 nm). Nous avons obtenu des valeurs de n2 un 

ordre de grandeur inférieures à celles habituellement considérées dans le régime picoseconde 

[8, 41], et une dispersion plus importante de l'indice de réfraction non linéaire. Les résultats 

des mesures sont résumés dans le tableau 3. 
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Tab.3  Valeurs des coefficients non linéaires (n2 et ) mesurés par Z-scan correspondant aux matériaux de 
références étudiés pour différentes longueurs d'onde.  

3.2 Caractérisation non linéaire des verres chalcogénures dans le système GeS2-Sb2S3-

CsI [42]

Les résultats présentés dans cette section ont été publiés dans la référence [42]. Nous 

présentons les résultats des mesures Z-scan (à 1064 nm, 17 ps) des indices de réfraction et des 

coefficients d'absorption non linéaires pour différentes compositions de verres de 

chalcogénures dans le système GeS2-Sb2S3-CsI. En outre, nous montrons que le modèle 

simple bien connu BGO basé sur la théorie de l'oscillateur harmonique semi-classique peut 

être un outil utile pour les prédictions théoriques de l'indice de réfraction non linéaire dans ces 

verres infrarouges. Un comportement quasi-linéaire est observé entre l'indice non linéaire et 

l’indice linéaire. Certaines de ces compositions mettent en évidence des propriétés 

potentiellement utiles pour les applications de commutation tout-optique ( 22 /n 1) [43]. 

 Les mesures d'absorption réalisées avec un spectromètre UV-visible-NIR (CARY500) 

montrent une absorption linéaire négligeable dans l'infrarouge pour toutes les compositions et 

plus particulièrement à 1064 nm. La bande d'énergie interdite ( g) a été déterminée à partir des 

spectres d'absorption comme étant la longueur d'onde pour laquelle le coefficient d'absorption 

linéaire est égal à 10 cm-1. Les indices de réfraction linéaire ont été mesurés à deux longueurs 

d'onde, 1331 nm et 1551 nm, en utilisant un laser polarisé avec une incidence TE dans un 

système Metricon. Les compositions ainsi que les coefficients linéaires et non linéaires de 

verres étudiés sont résumées dans le tableau 4. 

Matériaux  (nm) L (mm) n2 x 10-20 m2/W  x 10-3 (cm/GW) I0(GW/cm2)

SiO2 355 3.76 2.0  0.4 < 2 37 

SiO2 532 3.76 0.9  0.3 < 0.2 76 

SiO2 1064 3.76 0.4  0.07 < 0.2 221 

CS2 532 1.0 80  17 < 17 5.5 

CS2 1064 1.0 40  6 < 7 23 
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Tab.4  Compositions des verres étudiés (GeS2+Sb2S3+CsI) et leurs coefficients optiques linéaires et non 
linéaires. La colonne 5 donne les valeurs de n2 (dans la parenthèse le rapport de n2 à celui de la silice fondue 

21
2 4 10n m2/W), tandis que la colonne 6 montre les valeurs .

En utilisant un modèle simple basé sur un oscillateur non linéaire classique (Boiling, Glass, et 

Owyoung – modèle BGO [24]), il a été possible d'estimer les valeurs de n2 qui sont en accord 

avec les données expérimentales. Ce modèle suppose que l'hyper-polarisabilité du troisième 

ordre est proportionnelle au carré de la polarisabilité linéaire. Cela suppose également que la 

dispersion optique linéaire du milieu est déterminée par une seule fréquence de résonance 0

et que la fréquence de la lumière est loin de la résonance ( 0 ). En outre, la réponse 

diélectrique doit avoir une nature électronique pure. L'indice de réfraction non linéaire dans le 

modèle BGO, est donnée en unités SI par 
2 2 2 2

2 0 0
2 2

0 0

( )( 2) ( 1)(m W)
12 ( )

gs n nn
n c Ns

 (12) 

où g est un paramètre anharmonique sans dimension, s est la force efficace de l’oscillateur, N 

est la densité d'ions dépendant de la composition et c est la vitesse de la lumière. L'indice 

linéaire de réfraction pour une longueur d'onde  satisfait l'expression suivante: 

                                                
1

gE est définie comme l'énergie pour laquelle le coefficient d'absorption linéaire est égal à 10 cm-1

Composition Caractéristiques optiques  

No GeS2 Sb2S3 CsI n2 (10-19 m2/W)  (10-2 cm/GW) 22 n gh E 1 n0
(1331 nm) 

n0
(1551 nm) 

A 90% 10% 0 2.0  0.4 (50) < 0.2 <0.22 0.470 2.146 2.140 

B 75% 10% 15% 3.6  0.9 (90) 1.0  0.4 0.6 0.560 2.154 2.146 

C 51.25% 26.25% 22.5% 3.9  0.6 (97.5) 2.0  0.4 1.08 0.571 2.274 2.265 

D 66.25% 26.25% 7.5% 3.9  0.6 (97.5) 1.0  0.3 0.54 0.556 2.303 2.293 

E 35% 35% 30% 4.7  0.7 (117.5) 3.0  0.7 1.36 0.584 2.309 2.299 

F 42.5% 42.5% 15% 5.6  1.8 (140) 3.0  1.0 1.14 0.590 2.420 2.408 

G 26.25% 51.25% 22.5% 7.5  2.2 (187.5) 10  1 2.84 0.622 2.457 2.444 

H 10% 60% 30% 9.0  2.0 (225) 19  2 4.50 0.629 2.484 2.469 

I 26.25% 66.25% 7.5% 9.7  1.9 (242.5) 20  2 4.38 0.660 2.619 2.602 

J 10% 75% 15% 10.8  3.0 (270) 16  5 3.16 0.652 2.646 2.629 
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2 2 2
0 0

2 2
0 0

( 2)1
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 (13) 

où 0 est la permittivité du vide, ec et me sont la charge et la masse de l'électron, 

respectivement. Les paramètres Ns et 0 sont obtenus à partir des valeurs 0n ( =1331 nm)  et 

0n ( =1551 nm)  mesurés pour chaque échantillon. Ensuite, les valeurs de Ns et 0 sont 

introduites dans l'équation. (12) pour déterminer n2. Le meilleur accord avec les données 

expérimentales a été obtenu pour un facteur d'échelle 0.59gs . Les comparaisons des 

valeurs théoriques avec les valeurs expérimentales sont présentées dans la figure 15 en 

fonction de l'indice de réfraction linéaire à 1064 nm. Les valeurs 0n ( =1064 nm)  ont été 

déterminées à l'aide de l'équation. (13) avec les valeurs de Ns et 0 obtenus pour chaque 

échantillon. Un très bon accord est trouvé entre les valeurs expérimentales et théoriques. 

Fig. 15 Comparaison entre les données expérimentales n2 (points gras) et les valeurs calculées à partir de la 

formule BGO (Eq. (12)) (étoiles) 

3.3 Caractérisation non linéaire des verres Pb(PO3)2-WO3 [44] 

Nous présentons les résultats de la caractérisation optique linéaire et non linéaire des verres 

d’oxyde de métaux lourds Pb(PO3)2–WO3. Les indices de réfraction linéaire ont été mesurés 

pour chaque échantillon en utilisant un ellipsomètre Horiba Jobin Yvon. Les coefficients 

d'absorption linéaire ( ) ont été déterminés en utilisant un spectrophotomètre. Tous les 

résultats sont résumés dans le tableau 5. 

n0

n 2
 (m

2 /W
) 

2.1 2.2 2.3 2.4 2.5 2.6 2.7
0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

1.2

1.4 x 10-18
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Echantillon Composition n0
(800 nm)

 (cm-1)
(800 nm)2

n0
 (1064 nm) 

 (cm-1)
 (1064 nm) 2

A 70Pb(PO3)2-30WO3 1.78 0.13 1.77 0.005 

B 60Pb(PO3)2-40WO3 1.85 0.48 1.84 0.29 

C 50Pb(PO3)2-50WO3 1.87 1.45 1.86 1.18 

D 40Pb(PO3)2-60WO3 1.95 2.94 1.93 1.16 

Tab.5  Les coefficients optiques linéaires des verres Pb(PO3)2–WO3

 La caractérisation non linéaire a été réalisée en effectuant des mesures Z-scan à 1064 nm 

dans le régime de la picoseconde (17 ps) ainsi que par la technique Kerr-Shutter à 800 nm 

dans le régime femtoseconde (100 fs). Cette expérience a été calibrée avec le CS2 compte tenu 

de la valeur de 19
2 3 10n m2/W. Cette valeur a été mesurée dans le régime femtoseconde 

par différents groupes [45, 46, 47, 48]. Les résultats des deux mesures ont été comparés avec 

les prédictions du modèle BGO. Le meilleur accord avec les données expérimentales a été 

obtenu pour un facteur d'échelle 0.37gs  (voir Eq. (12)). Les données expérimentales et 

théoriques sont résumées dans le tableau 6. 

Tab.6  Nonlinear optical coefficients and theoretical predictions with basis on the BGO model 

Les résultats de n2 présentés dans le tableau 6 sont importants à la lumière de nos mesures 

absolues pour les matériaux de références décrit dans le paragraphe précédent. La réponse 

optique des verres transparents dans le picoseconde et le régime femtoseconde devrait être à 

peu près égale dans l'infrarouge (800 nm et 1064 nm) compte tenu du fait que seulement la 

non-linéarité électronique est sondée dans ces milieux solides. L'étalonnage de Z-scan basé 

sur nos résultats (i.e. 18
2 0.4 10n m2/W pour le CS2) donne des valeurs cohérentes entre 

deux expérimentateurs dans deux laboratoires différents. Si en revanche on tenait compte de 

l’ancienne valeur (i.e. 18
2 3 10n m2/W pour le CS2 d’après [8]) on obtiendrait des résultats 

                                                
2 Les mesures ont été faites dans le groupe du Prof. C. B. de Araújo, Departamento de Física, Universidade
Federal de Pernambuco, (50670-901 Recife, PE, Brazil) 

Echantillon n2
EXP ×10-20

m2/W 
(800 nm) 2

n2
BGO ×10-20

(800 nm) 
m2/W 

n2
EXP ×10-20

(1064 nm) 
m2/W 

n2
BGO ×10-20

(1064 nm) 
m2/W 

(10-3

cm/GW) 

22 n

(1064 nm) 

A 4.2 ± 0.4 3.2 4.0 ± 0.6  3.0  <0.7 <0.37 
B 5.1 ± 0.5 5.2 4.7 ± 1.0  4.9 <1.5 <0.68 
C 5.6 ± 0.6 5.5 4.7 ± 0.8  5.2 <3.0 <1.36 
D 6.2 ± 0.6 6.8 6.0 ± 1.1  6.4 3.0 ± 0.7 1.1 
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environ un ordre de grandeur plus grand dans le régime picoseconde pour les mêmes verres. 

Aucune explication physique ne pourrait justifier un tel écart important entre les valeurs de n2

dans les régimes picoseconde et femtoseconde pour ces matériaux solides.  

3.4 Conclusions 

Nous avons effectué des mesures absolues de l'indice de réfraction non linéaire pour deux 

matériaux de référence (CS2 et SiO2). L'expérience Kerr-Shutter a été combinée avec la 

technique Z-scan afin de déterminer avec précision les profils spatio-temporels du faisceau de 

la pompe. Les n2 obtenus dans le régime picoseconde ont été trouvés un ordre de grandeur 

inférieurs à ceux publiés dans la littérature et en outre une dispersion plus importante en 

fonction de la longueur d’onde a été trouvée. Nous avons également caractérisé les indices de 

réfraction non linéaire (n2) et les coefficients d'absorption non linéaire ( ) pour différentes 

compositions de verres de chalcogénures en massif GeS2-Sb2S3-CsI et des verres d’oxydes de 

métaux lourds Pb(PO2)3—WO3. Nous avons montré que le modèle simple dénommé BGO 

peut être utile pour prédire les indices non linéaires à partir des indices linéaires de ces verres 

infrarouges.
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CONCLUSIONS GENERALES 

Cette étude traite des caractérisations optiques non-linéaires du troisième ordre des couches 

minces et des matériaux massifs. Nous avons combiné différentes techniques de 

caractérisation bien connues à l'intérieur du système d'imagerie 4f afin d'optimiser la 

sensibilité avec un rapport signal sur bruit maximum pour les mesures des indices de 

réfraction non linéaire (n2) et les coefficients d'absorption non linéaire ( ). Nous avons montré 

que, dans le régime de faible excitation non linéaire, à l'aide de divers objets à l'entrée et des 

filtres spatiaux adaptés en sortie du système imageur, il est possible de réaliser diverses 

expériences telles que le mélange à quatre ondes dégénérées (DFWM), I-scan , Z-scan, Z-scan 

éclipsant (EZ-scan) et la technique d'imagerie non linéaire avec l'objet de phase (NIT-PO). 

Nous avons montré que toutes ces techniques peuvent être considérées comme des cas 

particuliers du même processus d'imagerie où la modification de la répartition de l'intensité 

dans le plan de l'image, après filtrage non linéaire à travers le matériau testé, placé à proximité 

du plan de Fourier, conduit à une information sur les coefficients non linéaires. En outre, nous 

avons unifié leur description théorique en utilisant un modèle simple basé sur l'optique de 

Fourier. Pour analyser quantitativement les distorsions non linéaires des images acquises par 

la caméra CCD, nous avons défini le rendement de diffraction comme le signal à mesurer. 

Nous en avons tiré des relations entre cette quantité et le déphasage non linéaire pour chacune 

des techniques de caractérisations considérées. L'influence de l'absorption non linéaire a été 

également traitée. Nous avons établi que Z-scan/EZ-scan ainsi que la technique NIT-PO 

possèdent les sensibilités les plus élevées tout en gardant les meilleurs rapports signal/bruit. 

Ces techniques permettent de mesurer des signaux correspondant à / 500  au niveau de la 

distorsion du front de phase. 

 Suivant ces conclusions, nous avons montré que la sensibilité optique de Z-scan et 

NIT-PO ne garantissent pas la caractérisation précise des couches minces en optique non 

linéaire. Nous avons montré que, même dans les conditions optimisées, il est impossible 

d'induire un signal non linéaire si la longueur d'interaction optique est trop faible. 

L'amélioration de la réponse non linéaire des échantillons minces en augmentant l'intensité 

incidente est finalement limitée par le seuil des dommages. Grace à une caméra CCD, nous 

avons pu voir les changements dans le faisceau diffracté à l’infini à cause des effets photo-

induits (PIE). Ce qui ne peut être fait lorsque l'on utilise des photodiodes ou des 

photomultiplicateurs. Par ailleurs, nous avons utilisé la technique NIT-PO pour caractériser 
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les PIE. Nous avons montré que l'analyse par le contraste de phase en fonction du temps et de 

l'intensité incidente permet d'estimer le seuil des dommages ainsi que d’étudier la cinétique 

des PIEs. En particulier, nous avons étudié la photosensibilité des films minces chalcogénures 

GexAsySe1-x-y et Te20As30Se50. En outre, nous avons montré que les modifications 

permanentes de la réfraction et l'absorption induite par les PIEs peuvent contribuer à la 

réponse non linéaire mesurée avec Z-scan. Pour vérifier la présence de PIE au cours de Z-

scan, il est nécessaire d'effectuer trois scans: en régime linéaire, puis en régime non linéaire et 

de nouveau en linéaire. La comparaison des scans en régime linéaires avant et après la mesure 

permet de révéler les changements permanents dans la réfraction et l'absorption inscrit à 

l'intérieur de l'échantillon. Il a été montré qu’une ablation d’une dizaine de nanomètres peut 

être détectée par Z-scan et ceci aboutit à des résultats erronés dans les valeurs de n2 et .

De plus nous avons démontré expérimentalement que la technique Z-scan peut être un 

outil très utile pour étudier le profil gaussien des modifications permanentes photo-induites au 

niveau des coefficients optiques à l'intérieur des matériaux photosensibles. Une théorie semi-

analytique pour Z-scan donnant les mesures en régime linéaire a été développée. Il a été 

montré que le signe de la réfraction et de l'absorption peuvent être déterminé sans aucune 

ambigüité. En particulier, nous avons étudié les PIEs dans les paramètres optiques linéaires 

d’un verre chalcogénure massif As2S3 causés par une irradiation infrarouge. Une autre 

application a été trouvée pour la mesure de l’épaisseur ou l’indice des couches minces. Il a été 

démontré qu’en présence d'objets de phase rectangulaire (rainure rectangulaire sur film 

d’épaisseur très faible devant ) il est possible d’obtenir une configuration pic-vallée avec la 

technique Z-scan. La différence entre le pic et la vallée de la transmission normalisée est liée 

linéairement au déphasage dû à la réfraction permanente. 

 Nous avons également réalisé des mesures absolues de n2 dans le disulfure de carbone 

(CS2) et la silice fondue (SiO2), deux matériaux standards utilisés dans les expériences 

d'optique non linéaire. La méthode Z-scan à l'intérieur du système d'imagerie 4f a été 

combinée avec l'expérience ‘Kerr-Shutter’ afin d'analyser précisément le profil spatio-

temporel des faisceaux de pompe à 355 nm, 532 nm et 1064 nm dans le régime de 

picoseconde. Les valeurs absolues obtenues de n2 ont été trouvées 7,5 fois plus petites que 

celles couramment utilisées jusqu'à présent et mesurées il y a quelques décennies. En outre 

une dispersion plus importante de n2 en fonction de la longueur d'onde a été trouvée.

Nous avons également caractérisé les indices de réfraction non linéaire (n2) et les 

coefficients d'absorption non linéaire ( ) pour différentes compositions de verres massifs en 

chalcogénures GeS2-Sb2S3-CsI et en oxyde de métaux lourds Pb(PO2)3—WO3 dans le cadre 
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de leur aptitude à des applications de commutation tout optique (AOS). Nous avons constaté 

que seulement trois compositions parmi les dix étudiés en verres chalcogénures ont un facteur 

de mérite 2 /n2 (FOM) <1, les rendant aptes à l'AOS. Au contraire, tous les verres d'oxydes 

étudiés remplissent le critère retenu. En outre, nous avons confirmé que l’indice de réfraction 

non linéaire a un comportement étroitement liée à l’indice linéaire dans les deux familles de 

verres. De plus, nous avons montré que le modèle BGO pourrait être un outil très utile pour 

estimer les valeurs n2 dans les deux groupes de matériaux en tenant compte de nos mesures 

absolues. Par ailleurs, on constate que les prédictions du modèle BGO ne sont pas influencées 

par la présence d’une faible absorption non linéaire. 

 En résumé, notre étude a porté sur le large éventail des questions concernant la 

caractérisation optique non linéaire de la susceptibilité du troisième ordre : à partir de 

l'optimisation de la sensibilité et le rapport signal / bruit dans les techniques de mesures, en 

passant par le problème de la photosensibilité et les effets photo-induits dans les films minces 

et pour finir sur la mesure absolue des matériaux massifs. Il y a quelques points qui valent la 

peine d'être envisager pour les perspectives d'avenir. Des fluctuations d'énergie moindres à la 

sortie du laser combiné avec un seuil de bruit plus faible au niveau du capteur sont 

indispensables pour réaliser des mesures de coefficients non linéaires dans des bonnes 

conditions. Nous sommes convaincus que la précision de la mesure absolue de l'intensité dans 

le plan focal d'une lentille reste la clé conduisant à des résultats plus reproductibles et 

cohérents pour toutes les expériences menées en optique non linéaire. 
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