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Journées Nationales des Cristaux pour I'Optique

Les JNCO sont organisées tous les deux ans depuis 2003
dans le cadre de la Formation permanente du CNRS par le
réseau CMDO+ « Cristaux Massifs, Micro-nano-structures et
Dispositifs pour 1'Optique », réseau crée en 2000 et
dépendant depuis 2013 de la Mission pour
I'Interdisciplinarité  du CNRS. Elles sont conjointement
organisées aujourd’hui depuis 2010 par le « Club des
Cristaux pour I'Optique » de la SFO dans le cadre d’'un
rassemblement général de I'Optique en France associant
entre autres COLOQ, JNOG et Horizons de I'Optique.

S'agissant de fabrication, caractérisation et mise en ceuvre
de cristaux massifs, en couches minces ou sous forme de
fibres de gros diametre, micro- voire nano-structurés, mais
également de polycristaux et de céramiques transparentes
entrant dans la réalisation de nombreux dispositifs optiques
et systéemes laser, les JNCO se sont données les deux
objectifs suivants : Faire le point sur les principales avancées
technologiques réalisées dans les deux derniéres années et
Favoriser les échanges entre chercheurs, techniciens et
doctorants du réseau et des autres communautés ceuvrant
avec leurs propres spécificités dans les domaines de
I’Optique et de la Photonique.

Les JNCO’2015 proposeront un format légerement différent
des éditions précédentes. Elles comporteront six sessions
réparties sur trois jours, chaque session démarrant par un
« tutorial » délivré par un intervenant invité suivi de
communications orales standard sélectionnées parmi les
propositions recues au moment des inscriptions et portant
sur le méme theme. Les autres communications se feront
sous forme d’affiches et seront sélectionnées, comme les
communications orales, a la lecture des résumés. Elles
permettront plus particulierement aux jeunes chercheurs et
doctorants de présenter leurs travaux a I'ensemble de la
communauté.
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Session Pléniére 1 - Cérémonie d'Ouverture OPTIQUE 2015

Discours d’accueil Optique Bretagne 2015

Mehdi Alouini*, Pascal Besnard?
!Institut de Physique de Rennes UMR CNRS 6251, Université Rennes 1, 35042 Rennes, France
?Laboratoire FOTON UMR CNRS 6082, site de I'/ENSSAT, 22305 Lannion, France
mehdi.alouini@univ-rennesl.fr

RESUME

L’édition 2015 du congrés Optique de la Société Francaise d’Optique se déroule sur le campus
de Beaulieu de I’Université de Rennes 1. Elle réunit dans une unité de temps et de lieu toutes les
communautés de I'optique en France en regroupant les conférences emblématiques nationales :

- le Colloque sur les Lasers et I'Optique Quantique (COLOQ),

- la conférence Horizons de I'Optique (Horizons),

- les Journées Nationales de I'Optique Guidée (JNOG),

- les Journées Recherche Industrie de I'Optique Adaptative (JRIOA),

- les Journées Nationales Cristaux pour I'Optique (JNCO),

- et les clubs thématiques de la SFO : Photonique Organique, Nanophotonique, et Optique
micro-ondes.

Les différentes sessions menées en parallele seront ponctuées par des sessions “poster” mais
aussi par des présentations plénieres qui ont pour but dattirer I'attention de I'ensemble de la
communauté optique sur des sujets importants et d'actualité.

Les interactions étroites entre recherche industrielle et académique dans le domaine de la
photonique seront mises en avant par des contributions scientifiques dans les différentes
conférences thématiques, mais aussi au travers d’une session industrielle dédiée. Le nombre
important de stands industriels au congres vient réaffirmer I’importance du tissu industriel dans le
domaine de la photonique.

Une attention particuliere est portée a I’enseignement et a la formation, volets indissociables de
toute activité de recherche. Dans cette logique, une session pédagogique est proposée. Elle est
complétée par des stands pédagogiques.

Le choix d’organiser cette importante manifestation scientifique a Rennes, capitale régionale, a
été motivé par le dynamisme et la diversité des acteurs académiques et industriels de I’optique et
photonique en Région Bretagne, en particulier a Rennes, Lannion et Brest.

Finalement, 2015 a été proclamé par I’Assemblée Générale des Nations Unies “"année
internationale de la lumiere et des techniques utilisant la lumiére”. Cette année commémore
plusieurs grands événements scientifiques du domaine de l'optique notamment I'anniversaire du
millénaire des grandes découvertes des scientifiques arabes du X*“™ siécle, l'anniversaire de la
découverte du laser en 1960 et celle de I'utilisation des fibres optiques en télécommunication en
1965. Le congrés Optique Bretagne 2015 est I’évenement scientifique majeur de cette année de la
lumiére au niveau national.
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L’>ouverture du congres Optique Bretagne 2015 tentera de donner un apergu succinct des efforts
déployés pour promouvoir la photonique aussi bien au niveau local et régional qu’au niveau
national.

14h00-14h05

Mot de bienvenue par Mehdi ALOUINI, pour le comité scientifique commun et le comité
d’organisation local

14h05-14h15

Ouverture du congres par Jean-Jacques AUBERT, président de la SFO

14h15-14h25

Année de la lumiere par Costel SUBRAN, président du Comité National

14h25-14h35

Mot introductif par David ALIS, premier vice-président de I’Université de Rennes 1
14h35-14h45

La photonique en Bretagne par Thierry GEORGES, président du cluster Photonics Bretagne
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CONTRIBUTION DES SCIENCES ARABES DU V111 AU XVI° SIECLE A
L'"HISTOIRE MONDIALE DE L'OPTIQUE

Ahmed Djebbar*

! Université des Sciences et des Technologies de Lille, 59655 Villeneuve d'Ascq, France
Ahmed.djebbar@wanadoo.fr

RESUME

Le personnage central de la phase arabe de I’optique est Ibn al-Haytham, un scientifique des
Xe-Xle siécles. Mais, il n’est pas le seul. Ses contributions originales ne peuvent se comprendre que
si elles sont intégrées dans un long processus historique qui a commencé avec les premiers écrits
grecs sur les aspects mathématiques puis mécaniques de I’optique. Puis le relai sera pris par les
physiciens des pays d’Islam qui inscriront leurs contributions dans le prolongement de la tradition
grecque, avant la rupture qui se produira avec les travaux d’lbn Sahl au Xe siécle puis celle d’lbn
al-Haytham lui-méme.

Al-Hasan ibn al-Hasan Ibn al-Haytham est né en 965, dans la ville irakienne de Bassora ou il
a grandi et ou il a acquis sa formation scientifique. 1l a également séjourné ou étudié a Ahwaz, une
ville voisine. Nous ne savons rien de précis sur sa formation mais le contenu de ses travaux nous
permet de dire qu’apreés des études de base comprenant I’apprentissage du Coran et Iinitiation aux
sciences de la langue arabe, il s’est orienté vers les mathématiques et I’astronomie. Dans ce
domaine, il a eu a sa disposition les ouvrages d'Euclide (en particulier les Données et les Eléments),
I’ Almageste de Ptolémée, les Coniques d’Apollonius, la Mesure du cercle et la Sphére et le cylindre
d’Archimeéde, pour ne citer que les plus importants. En plus de cet héritage grec, il a étudié les
écrits de savants arabes des 1Xe-Xe siecles, comme ceux d’al-Khwarizmi, d’al-Kindi, de Thabit Ibn
Qurra, de Qusta Ibn Llqa et peut-étre ceux d’Abd I-Wafa.

Durant son séjour a Bassora, il aurait occupé un poste de ministre. Mais il semble qu'il se soit
vite lassé de cette charge parce qu'elle le détournait de ses activités scientifiques. Quelque temps
aprés cet épisode, il quitte sa ville natale pour aller s'installer au Caire sur invitation du calife
fatimide de I'époque, al-Hakim (996-1021). Ce dernier l'aurait alors chargé d'étudier la faisabilité
d'un projet ambitieux, celui de la régulation des crues du Nil. Au retour de sa mission
d’investigation, lbn al-Haytham aurait émis des doutes sur la faisabilité du projet califal. Certains
biographes nous informent que cela lui aurait valu d'étre privé de ses biens et d'étre enfermé chez lui
en compagnie d'un serviteur rétribué par I'Etat. Cette situation aurait duré jusqu'a la mort d'al-Hakim
en 1021.

L'essentiel des travaux d'lbn al-Haytham concerne l'optique, les mathématiques et
I'astronomie. Sur les 92 écrits que les biographes lui attribuent, une soixantaine seulement nous est
parvenue. En physique, sur les 21 ouvrages publiés, 16 traitent des différents aspects de I'optique :
théorie de la lumiere, théorie de la vision, lois de propagation de la lumiéere, phénoménes
astronomiques et miroirs ardents. Comme il le précise lui-méme, ses recherches dans ce domaine
ont été menées selon une triple démarche, inductive, expérimentale et déductive. Son plus important
ouvrage d'optique est incontestablement le Kitab al-manazir [Le Livre d'optique]. Il a été publié au
Caire dans le premier quart du Xle siécle. C’est, de I’avis des spécialistes de I’Histoire de I’optique,
la plus importante des contributions scientifiques consacrées a cette discipline réalisées entre le Ile
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et le XVIle siécle. Son contenu est I’aboutissement d’une longue tradition grecque puis arabe : Les
premiéres activités dans ce domaine en pays d’Islam ont commencé avec la traduction et I’étude
d’écrits grecs traitant des différents sujets ayant un lien avec la lumiére : ceux d’Euclide,
d’Anthémius de Tralles, de Ptolémée, de Diocles et méme d’Aristote. Puis les scientifiques arabes
intéressés par ce domaine ont publié leurs premiers travaux. Ce fut, dans un premier temps, al-
Kind7, Ahmad Ibn Tsa et ‘Utarid puis, dans un deuxiéme temps Qusta Ibn L0ga et Ibn Sahl.

Son contenu constitue aussi une double rupture par rapport aux contributions grecques et
arabes antérieures et a leurs démarches. La premiére concerne I’abandon de la théorie de I’émission
des rayons visuels par I’ceil et I’adoption d’une nouvelle approche, celle de la réception par I’ceil des
formes visuelles de la lumiére et de la couleur. La seconde se situe au niveau de la méthode de
recherche qui associe étroitement I’expérimentation (comme outil d’investigation et d’établissement
des lois physiques) aux mathématiques, et plus particulierement a la géométrie (comme instrument
d’élaboration des théories qui décrivent ces lois).

Le Livre de I’optique traite de la perception visuelle a travers ses aspects physiques,
mathématiques, physiologiques et psychologiques. Il comprend sept chapitres. Les trois premiers
analysent la propagation rectiligne de la lumiére et des couleurs avec la psychologie de la vision.
Dans le Livre 1V, sont exposés les résultats des investigations expérimentales établissant les lois
générales de la réflexion de la lumiere et des couleurs. L’auteur y étudie les miroirs plans,
cylindriques, sphériques et coniques en tenant compte de la convexité et de la concavité des trois
derniers modéles. Le Livre V contient des résultats établis a I’aide de démarches purement
mathématiques. Le plus célebre de ces résultats est le « probléme d’Alhazen » qui concerne la
détermination du point de réflexion sur la surface d’un miroir sphérique convexe d’un rayon
lumineux provenant d’une source connue de position et aboutissant en un point de position connue.
Le Livre VI expose ce qui concerne les erreurs de la vision et le dernier chapitre est consacré
entiérement a la réfraction.

A I’heure actuelle, nous n’avons aucune information fiable sur la poursuite des travaux d’Ibn
al-Haytham par ses anciens étudiants ou ses disciples des Xle-Xlle siéecle. Le seul continuateur
connu est al-Farist (m. 1319). Dans son Livre de la révision de I’Optique pour les gens qui ont une
bonne vue et un esprit pénétrant, en plus de ses critiques pertinentes sur certains aspects de
I’ouvrage d’lbn al-Haytham, il expose une contribution originale, celle de I’étude de I’arc-en-ciel,
en relevant les faiblesses de la démarche de son éminent prédécesseur et en élaborant une
explication juste du phénomene.

En astronomie, Ibn al-Haytham a publié 28 traités ou articles. Certains sont théoriques,
comme ceux qui exposent ses critiques contre le modéle planétaire de Ptolémée (m. vers 168).
D'autres ont un caractére pratique, comme ceux qui concernent l'observation astronomique, I'étude
des gnomons, et la détermination des distances des corps célestes et de leurs diameétres.

En mathématique, il a publié 64 écrits plus ou moins volumineux. Seuls 23 d'entre eux nous
sont parvenus. Plus des deux tiers traitent de géométrie et le reste est consacré a la science du
calcul, a l'algébre et a la théorie des nombres. En géométrie euclidienne, ses travaux s'inscrivent
dans la tradition grecque mais ils renouvellent cette tradition et ils la prolongent. En géométrie de la
mesure, ses contributions s'inscrivent dans la tradition d'Archiméde (m. 212 av. J.C.), en
I'enrichissant par de nouvelles méthodes pour le calcul des volumes de la sphére et de paraboloides
de révolution. En géométrie des coniques, il a publié au moins 7 livres ou articles. En calcul, ses
écrits portent essentiellement, sur le calcul indien et sur les systéemes d'équations. 1l a également
produit des réflexions ou des écrits sur les fondements de la géométrie, comme le postulat des
paralleles.
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En plus de ses contributions originales dans I'étude de nombreux problémes mathématiques et
physiques, Ibn al-Haytham a réfléchi sur les outils théoriques qui lui ont permis de résoudre ces
problémes et qui sont l'induction, le raisonnement par I'absurde et les démonstrations par analyse et
synthese. 1l a d'ailleurs publié un ouvrage important sur ce dernier sujet.

D'aprés différentes sources, certains des écrits scientifiques d'lbn al-Haytham ont été étudiés
en Andalus avant de circuler en Europe, grace aux traductions qui en ont été faites, a partir du Xlle
siécle, a Tolede et ailleurs. En astronomie, il semble que I'Epitre sur la structure de I'univers soit le
seul ouvrage d'lbn al-Haytham qui ait été connu en Occident. Elle a d'abord été traduite en
espagnol, au Xllle siécle. Plus tard, deux traductions latines ont été réalisées a partir de la premiére
traduction. L'ouvrage a également bénéficié, au Xllle siecle, de deux traductions en hébreu. Mais,
ce sont surtout ses travaux en optique qui lI'ont rendu célébre en Europe. Deux de ses ouvrages ont
été traduits en latin, probablement a la fin du Xlle siécle. Il s'agit du Livre des miroirs ardents
coniques et, surtout, du Livre de I'optique, qui a bénéficié, au XIVe siecle, d'une traduction en
italien. Au XVIlle siécle, cet ouvrage a bénéficié d'un regain d'intérét, surtout aprés sa publication
par Risner, a Bale, en 1572. De nombreux savants, parmi lesquels Roger Bacon (m. 1294), Kepler
(m. 1630) et Fermat (m. 1665), I'ont étudié et I'ont cité dans leurs travaux d'optique.
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RESUME

MOTS-CLEFS : solidification dirigée ; croissance en flux; cristaux massifs pour
l'optique et les lasers

Ce tutoriel comportera un apergu panoramique d’une douzaine de méthodes d’élaboration
de cristaux massifs par solidification dirigée ou statique, et donnera des indications générales pour
le choix de la méthode, notamment en fonction des propriétés physiques et physicochimiques
intrinséques du cristal, elles-mémes rangées en propriétés thermodynamiques ou cinétiques :

i- nature et parametres thermodynamiques de la fusion (T, AHy, ASy), transitions de phases
au refroidissement (1¢-2¢™ ordre, destructives ou induisant du maclage), potentiels rédox successifs
dans les systemes a valence mixte en fonction de la température (T) et de la pression en oxygene
(po2), pression de vapeur (py) de la phase liquide (et le cas échéant de la phase solide), tensions de
surface solide-liquide/liquide-gaz (o), masse volumique des phases liquide et solide, avec
éventuellement |”’anisotropie d’expansion thermique pour la phase solide, chaleur spécifique (Cp)
des phases liquide et solide, modules de dureté/cisaillement et coefficients de Poisson (E, G, v),
transparence et pouvoir émissif des phases liquide et solide ;

ii- conductivité thermique des phases liquide et solide (k), viscosité (n) de la phase liquide,
coefficient de diffusion solutale (D) dans les phases liquide et solide.

Quelques considérations techniques seront évoquées quant aux choix du type de chauffage (résistif,
inductif, radiatif) adapté a la température et au gradient thermique requis, de creuset (réactivité,
forme, scellé ou non) et d’atmosphére (nature du gaz, pi en systéme fermé, débit(s) en systeme
ouvert, etc.). De nombreux exemples de recherche et développement de cristaux massifs, de
compositions nouvelles ou bien a volume agrandi et de qualité améliorée, pour la photonique en
général, I’optique et les lasers en particulier seront présentés. Plusieurs classifications des méthodes
de cristallogenese seront détaillées, par caractere statique ou dirigé, par nature de I’état fondu initial
pur ou dilué, par type, refroidissement normal ou a nivellement de zone, par longueur de pont
liquide avec ou sans apport solutal, régime de transport solutal en phase liquide et cinétique de
diffusion solutale dans les deux phases. Quelques avantages et inconvénients méthodologiques des
techniques les plus répandues dans I’industrie (Bridgman, Czochralski, TSSG) seront précisés et la
fusion de zone présentée également comme un outil d’exploration intéressant en science des
matériaux. Un bref historique des évolutions techniques les plus marquantes tout au long du 20¢™
siecle (Bridgman, Stockbarger, Stober-Strong, HEM, Czochralski, Kyropoulos) sera présenté, ainsi
qu’une discussion sur le dopage des cristaux par partition liquide/solide et ses conséquences en
termes de profils de concentration (notamment pour les hautes puissances laser), de stabilité
morphologique de I’interface de solidification et de choix des conditions de croissance qui en
découle. Dans les méthodes de Bridgman et de fusion de zone, les avantages et inconvénients a
utiliser une configuration horizontale ou verticale seront donnés. Des exemples d’application a des
cas réputés difficiles seront passés en revue. Il sera montré qu’il est possible d’obtenir des
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monocristaux de plusieurs centaines de grammes par la méthode des flux, des cristaux taillés a
facon par la méthode EFG, et qu’il est aussi possible de combiner la méthode des flux avec des
méthodes de solidification dirigée, normale ou a nivellement de zone (flux-fusion de zone, flux-
Bridgman, flux-Czochralski).
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Les monocristaux sont toujours au centre d’enjeux économiques d’une importance cruciale dans les
applications de haute technologie. A travers tout ce qui a été fait jusqu'a maintenant, il est facile de
réaliser combien les matériaux monocristallins ont un réle crucid dans I’évolution et le
dével oppement des systémes et des accessoires optiques pour une variété d’application.

La croissance cristalline a partir de I’état liquide de matériaux a fusion congruente est basée sur la
fusion du composé, puis un refroidissement lent permet une germination homogéne et un
accroissement de lataille des cristallites ainsi formés. On obtient alors soit un composé poly-cristallin
duquel on peut extraire quelques cristaux de taille variable, soit un monocristal. Le mode et la
technique de croissance cristalline dépendent du comportement du matériau et de son application.
Ainsi, la croissance cristalline a partir de I’éat liquide est la meilleure méthode pour obtenir des
cristaux de grandes dimensions, homogeénes et de bonne qualité. La cristallisation a partir du liquide a
été développée pour la production de cristaux pour I’électronique, I’optique, la photonique,
I’ optoélectronique et les semi-conducteurs... Cette technique exige I’utilisation de matériaux a fusion
congruente donc sans décomposition en-dessous ou au voisinage du point de fusion. Dansle casdela
cristallisation de large cristaux & partir de I’état liquide, le composé sous forme de poudre ou de
craquelé est fondu dans un creuset chimiquement inerte (Iridium, Molybdéne, Tungsténe). Un germe
monocristallin est approché de la surface du bain liquide, formant un ménisque et créant une interface
solide-liquide. L’orientation du germe de départ permet de générer la direction de croissance
cristalline souhaitée. Dans le cas du tirage par laméthode Czochralski (Cz), le germe est |entement tiré
vers le haut, a des vitesses de croissance relativement faible dépendant du comportement du liquide et
du régime de cristallisation. La croissance cristalline est réalisée avec une rotation (Vr) du cristal ou le
creuset dans le but d’homogénéiser le bain liquide, controler la géométrie de I’interface de
cristallisation (plane, concave, convexe) et obtenir une géométrie cylindrique du cristal. La figure 1
montre une illustration schématique de la croissance cristalline a partir de |’ état liquide.

Tirage

Germeorienté \ T’

Chargement 0v2) Connection
delamatiére (germe-liquide)

premiére I-I
. Cristal

Figure 1. Les différentes étapes de la préparation de la croissance cristalline et le tirage a partir de
I”état liquide
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Malgré les performances techniques qui ont été réalisés dans les procédés de cristallogenése par les
chercheurs et les industriels concepteurs d’équipement de tirage (machine de tirage, programme
informatique de tirage, simulation et modélisation), aujourd’hui, il est difficile de parler de I’existence
d’un cristal idéal parfaitement optimisé. Les performances d’un cristal variées d’une entreprise a une
autre et d’une équipe de recherche a une autre. Ce qui confirme les difficultés et les problémes de
fabrication des cristaux et de leurs reproductibilités. Des exemples de cristalisation de cristaux
d’oxydes inorganiques a fusion congruente seront présentés et discutés du point de vue du régime de
cristallisation et de leurs performances.
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RESUME

Nous présentons la premiére croissance cristalline en solution haute température sous
atmosphére controlée de Tb,O; cubique monocristallin. Cette méthode utilise un
solvant dépourvu de métaux lourds travaillant & moins de la moitié¢ de la température
de fusion de ce sesquioxyde. Les cristaux de dimensions millimétriques extraits des
massifs bruts de croissance sont monophasés (DRX sur poudre), chimiquement purs
(analyse GDMS) et présentent une constante de Verdet dans le visible et le proche
infrarouge au moins trois fois plus grande que celle du cristal commercialement bien
répandu, le Tb3GasOi2 (TGG). Une lame a faces paralléles d’épaisseur 1.36 mm
présente un coefficient de transmission supérieur a 77% sur la gamme spectrale 525
nm-1.38 um. Les spectres d’absorption et d’émission en température, la susceptibilité
magnétique et la chaleur spécifique des monocristaux confirment I’absence de cations
Tb*" et d’autres impuretés.

MOTS-CLEFS : Th;0; ; croissance en flux ; rotation Faraday ; isolation optique

Nous avons révélé ces dernieres années les potentialités d’un nouveau solvant pour la
croissance en flux de monocristaux de sesquioxydes de terre rare, purs ou dopés, en visant surtout
des applications optiques (lasers, scintillateurs, rotateurs Faraday, etc.) [1-3]. Aux principales
difficultés posées a leur cristallogenése par leur haute température de fusion s’ajoutent, pour les
sesquioxydes de terre rare du début et de milieu de série, plusieurs transitions de phases structurales
intervenant au cours du refroidissement depuis 1’état fondu. Par exemple, Eu,O; ne présente pas
moins de quatre transitions de phase et Gd,Os trois d’entre elles entre la température ambiante et
celle de fusion [4]. Le cas de Tb2Os, qui présente une température de fusion de 2410 °C, s’avere
plus compliqué par ses possibilités de valence mixte résultant en une oxydation aisée aux
températures intermédiaires et élevées. Les divers équilibres cationiques Tb3'/Tb*" conduisent a
différentes transitions de phases magnétiques, comme celles mesurées dans TbO2, TbO 523, Tb11020,
TbsO7 et Tb;O12 [5]. La croissance cristalline de Tb,O3; cubique pur ne semble pas avoir été
rapportée. Ce n’est que récemment que la croissance de Tb,Os cubique en couches minces
polycristallines a été étudiée en vue d’applications électronique ou optronique [6-8]. Par ailleurs,
deés qu’il est devenu clair que des cristaux de Tb.O; cubiques deviendraient disponibles, leur
utilisation comme rotateurs Faraday a été brevetée [9]. La concentration ¢levée en ions Tb permise
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par la structure cristallographique devrait ouvrir la voie a des dispositifs compacts et bon marché
basés sur des cristaux d’épaisseur réduite. Dans cette présentation, nous détaillerons la
cristallogenése de monocristaux de dimensions millimétriques par croissance en flux sous
atmosphere controlée d’argon dans un solvant LisTb(BOs3)s, permettant de cristalliser Tb2O3 cubique
entre 1235 °C et 1160 °C.

Fig. 1 : Monocristal de Tb,O3 découpé, poli et orienté [112], obtenu par croissance en flux.

Les cristaux ne requiérent pas de traitement thermique post-croissance et s’averent
transparents sur une large gamme spectrale (T > 77% de 525 nm & 1.38 um). A 628 nm et 1.064 um,
leur constante de Verdet est au moins trois fois plus élevée que celle de cristaux TGG commerciaux.
Les mesures de chaleur spécifique et de susceptibilité magnétique en fonction de la température
établissent I’absence de cations Tb*" dans les cristaux. Ce procédé de croissance en flux développé
pour obtenir ces cristaux de qualité optique ouvre la voie a des mesures de leurs propriétés
physiques  intrinséques  (optiques,  spectroscopiques,  thermiques, thermomécaniques,
thermooptiques, etc.) pertinente pour leur utilisation future en optique et en photonique.
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RESUME

Cet article présente un projet de simulation numérique ayant pour objectifs,
d’améliorer les dispositifs de cristallogenese mis en ceuvre pour la croissance des
cristaux pour I’optique et de mieux comprendre les phénomeénes physico-chimiques qui
s’operent durant cette étape. Ce projet collaboratif et fédérateur entre plusieurs
laboratoires frangais est soutenu par le réseau CMDO+ et la mission pour
Iinterdisciplinarité du CNRS.

MOTS-CLEFS : simulation numérique, croissance cristalline, COMSOL
1. INTRODUCTION

L’objectif de ce projet est de développer, de facon collaborative et complémentaire, des
programmes de calcul et de modélisation a partir de I’outil informatique COMSOL Multiphysics,
pour I’optimisation et le développement des procédés de croissance cristalline dédiés aux cristaux
pour I’optique.

En effet, la qualité optique des cristaux est en grande partie liée aux conditions de
cristallogenése. La conception des enceintes de croissance est donc une étape clef et essentielle car
les gradients thermiques au sein du dispositif ont une incidence directe sur I’interface de
cristallisation, les mouvements de convections dans le bain en fusion ou encore sur les contraintes
mécaniques qui peuvent étre créées au sein des cristaux. Actuellement, I’optimisation des fours de
croissance et de leurs gradients thermiques se fait empiriquement au fil des expériences, ce qui est
colteux en termes de temps et d’argent. |l est nécessaire de mieux appréhender ces problémes
expérimentaux et de mieux comprendre les phénomenes qui s’opérent au cours de la croissance des
cristaux, au regard des dispositifs de croissance utilisés. A cet effet, des modélisations préalables
permettraient une architecture plus adaptée des systemes et un meilleur dimensionnement des
éléments constitutifs des fours, tels que les résistors, les inducteurs, les écrans, les creusets..., ainsi
que des alimentations électriques associées.

Nous proposons donc a travers ce projet collaboratif, fédérateur et évolutif de mettre au
point des programmes de calcul relatifs aux différents procédés de cristallogenése dont nous
disposons a I’échelle nationale et ainsi de constituer une banque de données avec les résultats
obtenus et les modeles réalisés. De cette maniére, ces données pourront étre accessibles a tous les
acteurs du réseau, afin de répondre au mieux aux problématiques de chacun.
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2. CONTEXTE TECHNOLOGIQUE & NATURE DES TRAVAUX

Le CIMAP développera des modélisations des dispositifs utilisés pour la croissance de
monocristaux de fluorures massifs par les méthodes Bridgman et Czochralski d’une part, ainsi que
pour la croissance de couches minces monocristallines de fluorures par épitaxie en phase liquide
(Liquid Phase Epitaxy ou LPE) d’autre part.

L’IRCP s’attachera a la simulation thermique des dispositifs de croissance pour des cristaux
de type oxyfluorure et oxyde par la technique Czochralski en chauffage inductif et par une méthode
de croissance en flux en chauffage résistif multizone ;

Le LMOPS s’attachera a simuler une enceinte a chauffage inductif, présentant un trés fort
gradient de température axial et établira une cartographie des courants de convection du bain de
matiere en fusion. Le travail sera réalisé sur deux types de configurations et le matériau test pris en
compte pour ces modélisations sera le métaborate de baryum.

L’Institut Néel, pour sa part modélisera des enceintes de croissance dédiées a la méthode des
flux, de type résistifs et présentant différentes géométries. L’objectif in fine est de modéliser les
conditions de transport massique et thermique, afin d’optimiser et maitriser les vitesses de
croissance dans des expériences de type SSSG (Submerged Seed Solution Growth) et TSSG (Top
Seeded Solution Growth).

L’ICMCB, quant a lui développera des programmes pour simuler le comportement thermique
en chauffage résistif et inductif, des systémes utilisés pour la croissance en flux de matériaux de
type oxydes (SSSG et TSSG). L’étude de la configuration géométrique de la méthode Czochralski
est aussi envisagée car elle s’apparente fortement a celle utilisée pour la technique du flux. Enfin, la
simulation d’un four a image (Optical Floating Zone Furnace) est aussi en perspective.

3. MISE EN (EUVRE DE L’ACTION & PERSPECTIVES

En accord avec la politique de mutualisation des ressources humaines, financiéres et
matérielles du CNRS, une licence réseau du logiciel COMSOL multiphysics et plusieurs modules
complémentaires (Heat transfer & AC/DC) ont été achetés en commun pour les laboratoires
membres du projet. Afin de permettre I’utilisation du logiciel au sein de nos différents laboratoires,
répartis sur tout le territoire national, un cloud et une machine virtuelle déportés ont été mis en place
via une offre de services CNRS, de maniere & pouvoir utiliser la licence stockée sur ce support et
d’y sauvegarder une banque de données de modéles et de résultats. Cette action, qui a pour objectif
de se développer et de se pérenniser, sera enrichie par I’organisation de journées thématiques, de
formations et d’un transfert de connaissances régulier entre chacun des acteurs, a destination et dans
I’intérét de I’ensemble de la communauté du réseau Cristaux Massifs et Dispositifs pour I’Optique
(CMDO+).

13



OPTIQUE 2015 Session pléniére 2

NANO-OPTIQUE: UNE FENETRE INATTENDUE SUR LES ECHELLES
NANOMETRIQUES

Michel Orrit'

! Huygens-Kamerlingh Onnes Laboratory, Leiden University, Niels Bohrweg 2, 2300 RA
Leiden, Netherlands

orrit@physics.leidenuniv.nl

RESUME

L'observation optique en champ lointain de nano-objets individuels, molécules,
nanocristaux ou nanoparticules, donne acces a des informations résolues en temps,
fréquence ou espace provenant d’une région de 1’échantillon beaucoup plus petite que
la limite de diffraction. La puissance de ces méthodes est illustrée par des exemples
pris dans nos travaux des derniéres années, dont beaucoup utilisent la concentration du
champ optique par des structures plasmoniques.

MOTS-CLEFS : molécules individuelles, nanoparticules d’or, piége optique, exaltation
de fluorescence

1. INTRODUCTION

L’isolation de molécules ou de nanoparticules uniques permet d’éliminer complétement
I’hétérogénéité toujours présente dans les échantillons macroscopiques [1,2]. La nouvelle fenétre
ainsi ouverte réveéle les distributions de propriétés a travers 1’espace et le temps.

2. DIFFUSION ROTATIONNELLE

La fluorescence de molécules ou la photoluminescence de nanoparticules métalliques est
souvent polarisée par rapport aux axes de ces objets. Il est donc possible, par suivi de polarisation
de fluorescence, de connaitre I’orientation instantanée d’objets individuels dans le champ observé.
Appliquant cette méthode a un liquide surfondu (glycérol entre 200 et 240 K), nous avons étudié
I’hétérogénéité dynamique de ce verre moléculaire. Des molécules de colorants permettent 1’étude
entre 200 et 215 K avec des temps rotationnels compris entre 1 ms et 1 s. A de plus hautes
températures (225-240 K), des nanobarreaux (nanorods) d’or permettent de suivre la diffusion
rotationnelle sur des échelles spatiales beaucoup plus grandes, entre 20 et 50 nm [3]. La surprenante
observation de 1’hétérogénéité dans ces derniéres conditions (Fig. 1) montre que les longueurs de
corrélation de 1’hétérogénéité sont beaucoup plus étendues que ce qui était supposé jusqu’alors, et
confirme des observations antérieures en diffusion de la lumicre et des rayons X aux petits angles
par le groupe de Fischer.

Fig. 1 : Hétérogénéité des temps de diffusion rotationnelle de molécules (a gauche) et de nanobarreaux d’or (a
droite) et son évolution avec la température (d’apres [3]).
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3. CONTRASTE PHOTOTHERMIQUE

La détection de petits objets peut bénéficier de techniques d’optique nonlinéaire. Par
exemple, le contraste photothermique utilise la variation d’indice produite par 1’absorption d’un
objet dans le milieu environnant, qui agit comme détecteur de 1’énergie thermique dissipée.
L’inhomogénéité d’indice, ou lentille thermique, diffuse une onde sonde incidente (Fig.2). Cette
méthode permet une détermination directe de 1’absorption optique, méme en 1’absence totale de
fluorescence. On peut ainsi détecter des particules d’or de quelques nanométres de diamétre avec un
bon rapport signal a bruit [4] et jusqu’a des molécules individuelles.

X
media

z ® absorber

isolator

/ \

glass

Fig. 2 : Diagramme de principe de I’imagerie photothermale employant un faisceau pompe (vert) et un
faisceau sonde (rouge) et détectant les variations thermiques d’indice. Exemple de signal provenant d’une
nanosphere d’or de 20 nm de diamétre (d’apres réf. [4]).

4. CAPTEUR PLASMONIQUE

Le champ proche de structures plasmoniques comme des nanobarreaux d’or permet la
détection de nanoparticules ou de molécules non fluorescentes. Par exemple, des molécules non
absorbantes de protéine sont détectées lors de leur adsorption sur les extrémités du barreau par le
déplacement du plasmon induit par leur contraste d’indice avec la solution tampon environnante.
Les événements discrets d’adsorption et désorption apparaissent comme des sauts d’absorption
optique (voir Fig.3) détectée par contraste photothermique [5].

Fig. 3 : Traces temporelles du signal photothermal d’un nanobarreau d’or montrant les événements discrets
d’adsorption et de désorption de molécules de protéine (streptavidine/phyco-érythrine ; d’aprés réf. [5]).

5. EXALTATION DE FLUORESCENCE

Les nanostructures plasmoniques peuvent concentrer le champ optique sur des régions trés
restreintes, de 1’ordre de quelques dizaines de nm ou inférieures. Deux effets contribuent a ce
confinement ; I'un purement géométrique est voisin de 1’effet de pointe bien connu en
électrostatique (effet paratonnerre), 1’autre exploite I’amplification plasmonique par la structure a la
fréquence visible de résonance. Dans le cas de nanobatonnets d’or, le premier effet est modeste,
mais le second est important par suite de la finesse de la résonance plasmonique (environ 100 meV
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ou 800 cm-1 dans les cas les plus favorables). Nous avons exploité le confinement des ondes
optiques pour exalter la fluorescence d’un colorant peu brillant, le violet cristallisé (rendement de
fluorescence 2%). Les facteurs d’exaltation dépassent 1000 et résultent d’une exaltation de
I’absorption par un facteur 100 et d’une exaltation de 1’émission par un facteur 10 environ. Ces
observations sont en bon accord avec des simulations par ¢léments finis dipolaires [5].
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Fig. 4 : Distribution de I’intensité lumineuse autour d’un nanobarreau d’or excité a la résonance plasmon
longitudinale. Noter la forte exaltation prés des extrémités, dépassant un facteur 250. A gauche la dépendance
en longueur d’onde du facteur global d’exaltation pour deux longueurs d’onde d’excitation (633 nm en rouge
et 532 nm en bleu). Les mesures (carrés) sont en bon accord avec les simulations (cercles) et suivent la forme

lorentzienne de résonance plasmon longitudinale (d’apres réf. [6]).

Ces travaux montrent la puissance des méthodes nano-optiques pour accéder aux échelles de
I’ordre du nanomeétre. La sélection d’objets uniques permet de se débarrasser des distributions de
paramétres microscopiques et d’accéder directement aux dynamiques temporelles, sans qu’une
synchronisation de divers systémes soit nécessaire. Cela est trés utile dans 1’étude de phénomenes
brefs et non reproductibles comme 1’¢bullition explosive d’un liquide autour de nanoparticules d’or
chauffées optiquement [7].
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doctoraux au cours des 5 derniéres années, en particulier Alexander Gaiduk, Peter Zijlstra,
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Nano-Optomechanics in a Focused Laser Beam

Olivier Arcizet
Institut Néel CNRS, 25 rue des martyrs, 38042 Grenoble, France

Summary

We investigate the dynamics of a silicon carbide nanowire immersed in a strongly focused light field. The
optomechanical interaction permits measuring with a large dynamics the vibrations of the sub-wavelength sized
nanoresonator and analyzing the 2D structure of its thermal noise. We cartography the light-nanowire interaction
within the tightly focus laser beam and investigate the 2D specificities of the optomechanical backaction. In
particular a novel dynamical instability is observed and analyzed in regions of strong force field vorticity. The
optomechanical interaction serves to investigate the light-matter interaction of our nanowires. Furthermore it
demonstrates the capacity to use them as universal ultrasensitive vectorial force field sensor, whose potential is
illustrated on the imaging of strongly confined electrostatic force fields.

We investigate the optomechanical coupling of a propagating light beam to a sub-wavelength sized
nanoresonator. Our experiment consists in a silicon carbide nanowire, positioned at the waist of a strongly
focused laser beam generated with high numerical aperture objectives. Using the transmitted light, collected on a
quadrant photodiode through a second microscope objective, we measure with a large dynamics the thermal
noise of the nanowire. The degeneracy within each longitudinal flexural mode family is generally lifted due to a
deviation from the perfect cylindrical symmetry, leading to perpendicular eigenmodes which can be resolved for
sufficiently large mechanical quality factors. Their dual orientations, once experimentally determined, permits
using the nanowire as an ultrasensitive vectorial force sensor, thermal noise limited at the attonewton level.
Using a pump-probe technique, we measured for each position within the waist area the local optical force
applied on the nanowire by a second, intensity modulated, laser beam. By doing so we can verify that the force is
in phase with the intensity modulation, as expected for pure radiation pressure forces. We establish the
cartography of the optical force field, as illustrated in Fig. 1, which permits visualizing the converging/diverging
vector flow before and after the waist area. Also visible is the rotational character of the measured force field,
whose vorticity is particularly important on each side of the optical waist.

Fig. 1 Left: SEM image of a typical silicon carbide nanowire with 150 nm diameter. Right: schematics of the
experiment: we cartography the optical force field exerted on the nanowire by a strongly focused laser beam.

We then investigate the dynamical backaction of the force field on the nanowire dynamics and
demonstrate a perfect agreement with a theoretical description taking into account the bidimensional
character of the problem. By positioning the nanowire in a region of strong vorticity, we observed and
analysed a bifurcation in the nanowire dynamics followed by a dynamical instability of a novel kind in
optomechanics, inherent to the non-conservative nature of the light-matter interaction.

This presentation will also permit illustrating the potential of exploiting this 2D backaction to turn our
nano-resonators into ultrasensitive scanning probe vectorial force sensors, with sensitivities in the
attonewton range, representing an improvement of several orders of magnitude with respect to
commercial atomic force microscopes.

References
[1] A. Gloppe et al, “Bidimensional nano-optomechanics and dynamical backaction in a non-conservative radiation force field", Nature
Nano. 9, 920 (2014).
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AUTO-ASSEMBLAGES MOLECULAIRES ORGANISES SUR GRAPHENE :
CONTROLE DE L’ABSORPTION OPTIQUE ET DE LA LUMINESCENCE.

Sylvain Le Liepvre, Maud jaouen, Tessnim Sghaier, Ludovic Douillard, Céline Fiorini-
Debuisschert, Fabrice Charra!, Ping Du, Fabrice Mathevet, David Kreher, André-Jean
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! Laboratoire de Nanophotonique, Service de Physique de I’Etat Condensé, UMR CEA-CNRS 3680,
CEA Saclay, 91191 Gif-sur-Yvette Cedex, France

? Laboratoire de Chimie des Polymeres, Institut Parisien de Chimie Moleculaire, UMR 8232,
Université Pierre et Marie Curie, Site Le Raphaél, 3, rue Galilée 94200 Ivry-sur-Seine, France

fabrice.charra@cea.fr
RESUME

Les propriétés optiques d’assemblages de molécules absorbantes ou luminescentes
peuvent étre spectaculairement différentes de celles des mémes molécules isolées ou en
phase diluée. Or, un simple feuillet de graphéne peut jouer le role de gabarit a 1’échelle
atomique afin de réaliser des architectures moléculaires presque sur-mesure, par auto-
assemblage. Ces techniques permettent ainsi de controler les spectres d’absorption et
d’émission de lumiére ainsi que les phénomeénes de transferts d’excitation ou de
charges et ce pour un méme luminophore. Le graphene étant transparent et conducteur
¢électrique, les propriétés optiques peuvent étre mesurées facilement et analysés en
fonction de la structure a 1’échelle atomique déterminée par microscopie a effet tunnel
(STM). Par ailleurs, le feuillet de graphéne réalisé par dépdt de vapeur chimique
(CVD) sur cuivre peut étre transféré sur différents substrats. Il est ainsi possible de
réaliser des systémes hybrides, combinant par exemple des assemblages organisés de
luminophores et des nanostructures métalliques, tous deux présentant des modes
collectifs d’oscillations électroniques — exciton délocalisé pour le premier et plasmon
pour le second — qui se trouvent alors en forte interaction.

MOTS-CLEFS : agrégats moléculaires ; graphene ; plasmonique ; modes collectifs

1. INTRODUCTION

Dans les phases condensées, 1’organisation microscopique des espéces absorbantes
ou luminescentes joue un rdle central sur les propriétés optiques de 1’assemblage, celles-ci
pouvant étre spectaculairement différentes des propriétés de la méme espéce prise isolément
ou en phase diluée. Un exemple est donné par les modes collectifs d’oscillation d’agrégats
moléculaires peuvent étre a 1’origine d’une suppression complete de luminescente (agrégats
H) ou au contraire d’une accélération spectaculaire de celle-ci (agrégats J), selon la géométrie
de I’assemblage (cOte-a-cote ou alignés, respectivement). Or, nous avons montré qu’un
feuillet unique de graphéne peut étre utilisé comme gabarit a I’échelle atomique afin de dicter
I’organisation spontanée de briques de construction moléculaires congues spécifiquement
(« tectons »). On réalise ainsi des architectures moléculaires presque sur-mesure, dont on peut
facilement mesurer les propriétés d’absorption et de luminescence grace a la grande
transparence optique du graphéne. Ces résultats peuvent étre analysés par rapport a la
structure a 1’échelle atomique obtenue grace au microscope a effet tunnel (STM).[1] La
figure 1 illustre les différentes structures accessibles, microcristaux, monocouches 2D de

19



OPTIQUE 2015 Session pléniére 2

luminophores au contact ou isolés du substrat de graphene, ou en interaction avec des
nanostructures plasmoniques.
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Fig. 1 : Illustration des différentes structures obtenues. a: micro/nanocristaux obtenus par dépot de
luminophores (rouge) directement sur substrat de quartz (bleu). b: monocouche organisée par dépot sur
graphéne (tirets noirs) transféré sur quartz . ¢ : monocouche de tectons 3D comprenant le luminophore et un
piédestal (gris) gérant I’organisation 2D et jouant le role de barriére vis-a-vis du graphene. e : codépot de
nanostructures plasmoniques d’or et de tectons 3D.

2. ABSORPTION OPTIQUE D’UN ASSEMBLAGE BIDIMENSIONNEL DE COLORANTS

Une illustration de ces principe est fournie par 1’exemple d’une molécule m-conjuguée de
colorant classique, le C13-PTCDI (N,N'-ditridécyl-3,4,9,10-perylenedicarboximide)l connue pour
ses facultés d’organisation sur le graphite induit par la présence de longues chaines alkyles linéaires.
Nous avons montré par STM que ces propriétés son identiques sur un mono-feuillet de graphene
CVD, y-compris aprés son transfert sur un substrat transparent. Comme le montre la figure 2,
I’assemblage induit par le graphene se traduit par un fort décalage vers le rouge du spectre optique
par rapport a la molécule isolée (en solution) et de structure tres différente de celle obtenue en
absence de graphéne, qui est alors identique a celui de microcristaux. L’analyse détaillée de ce
spectre, et en particulier de ses structures vibroniques,[2] montre une délocalisation partielle de 25%
de I’énergie d’excitation sur les molécules voisines, cet effet de délocalisation étant limité par un
effet d’écrantage du graphene.

Fig. 2 : Spectres d’absorption optique mesurés en transmission pour une solution de C13-PTCDI, des
microcristaux sur quartz (voir figure 1a), et une monocouche organisée sur graphéne (figure 1b), aprés
soustraction de I’absorption de ce dernier.
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3. LUMINESCENCE D’UN ASSEMBLAGE DE BRIQUES TRIDIMENSIONNELLES

Afin de limiter les transfert d’excitation de type Dexter (échange d’électrons) avec le
graphéne, nous avons utilisé des tectons a deux niveaux : une base s’adsorbant sur le graphene et
gérant ’organisation dans le plan et un colorant fluorescent de PTCDI cette fois ci maintenu a
distance du substrat. L’organisation moléculaire a été analysée par STM (figure 3) et révele une
parfaite organisation de la base, le PTCDI, maintenu par un lien flexible, présentant un désordre
plus marqué.

Fig. 3 : Structure moléculaire du tecton 3D (a gauche) ; images par STM de la structure auto-assemblée 2D

formée sur HOPG (au centre, 40x40nm?) et de la structure formée par le piédestal sur le feuillet de graphene
(a droite, 11x11nm?).

Alors qu’aucune luminescence n’est observée pour le C13-PTCDI adsorbé directement sur
graphene, la structure 3D permet de restaurer une luminescence avec un rendement quantitatif.
Comme en absorption, le décalage spectrale et le signe d’une délocalisation de 1’excitation.

Fig. 4 : Spectres de fluorescence du tecton 3D décrit en figure 3 sous forme de microcristaux sur quartz (voir
figure 1a) ou de monocouche organisée sur graphene (figure 1b).

4. CONCLUSION, SYSTEMES HYBRIDES

De nombreux types de tectons intégrant des luminophores ont été congus et testés, montrant
la flexibilité de ces principes conduisant a une grande variété de propriétés dues aux interactions
entre molécules. Par ailleurs, le feuillet de graphéne CVD peut accueillir simultanément des
nanostructures métalliques ou étre transférées sur celles-ci. Il est ainsi possible de réaliser des
systemes hybrides, combinant des assemblages organisés de luminophores et des nanostructures
métalliques, tous deux présentant des modes collectifs d’oscillations électroniques - exciton
délocalisé pour le premier et plasmon pour le second - qui se trouvent alors en forte interaction.
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OPTIQUE ADAPTATIVE EXTREME : IMAGERIE EN MILIEUX DIFFUSANTS

Sylvain Gigan

I Laboratoire Kastler Brossel, ENS-PSL Research University, CNRS, UPMC-Sorbonne universités,
College de France ; 24 rue Lhomond, F-75005 Paris, France
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RESUME

Le contrdle de front d’onde a récemment émergé comme une technique puissante pour
contrdler la lumiere a travers les milieux diffusants, étendant les concepts de 1’optique
adaptative au régime de diffusion multiple. Parmi les méthodes permettant de focaliser
ou imager, la mesure de la matrice de transmission est une des plus fécondes, et permet
de focaliser ou d’imager, dans et a travers les milieux diffusants. Des perspectives vers
I’imagerie en profondeur dans les tissues biologiques seront présentées.

MOTS-CLEFS : Contréle de front d’onde, milieux diffusants, imagerie

Lorsque la lumiére pénétre dans un milieu diffusant, tel un tissu biologique, la lumiére est
déviée et diffusée par les inhomogénéités du milieu. La lumiére dite « balistique » permet de
récupérer une image, pourvu qu’on sache sélectionner cette lumicre du fond diffus, c’est le principe
des tomographies optiques de Cohérence, des microscopies confocales et non-linéaires.
Malheureusement, la lumicre balistique décroit exponentiellement avec la profondeur, et la
microscopie dans les tissus biologiques est limitée aux premiéres centaines de microns.
Néanmoins, la lumicre diffusée n’est pas complétement inutilisable: la diffusion, méme
extrémement complexe, reste un phénoméne déterministe, et les interférences produites par cette
diffusion (les tavelures — ou speckle en anglais) ne sont pas seulement un fond qu’on cherche a
¢liminer : il est possible de contrdler le speckle et de 1’utiliser pour I’imagerie a grande profondeur.
Pour cela, il est nécessaire de manipuler la lumiére incidente : les outils de contréle de front d’onde
que sont les modulateurs spatiaux de lumicre (ou spatial light modulators —SLM en anglais)
permettent de contrdler le front d’onde incident sur un trés grand nombre de degrés de libertés.
Plusieurs méthodes ont été développées pour trouver le front d’onde « optimal » permettant ainsi de
focaliser la lumiére a travers un milieu désordonné fixe : des méthodes d’optimisation itérative [1],
ou par conjugaison de phase digitale, enfin grace a la méthode que nous avons développé de mesure
de la matrice de transmission du milieu [2-5]. Cette matrice de transmission, trés complexe et en
apparence aléatoire, décrit la propagation de la lumiére a travers le milieu. Une fois mesurée, elle

donne acces a I’information permettant de,
par exemple, focaliser la lumiere a volonté
[3], reconstruire une image par inversion
[4].

Figure 1 : Principe de la matrice de
transmission d'un milieu complexe. Tout
comme une lentille peut étre représentée par
une matrice simple, avec un seul parameétre,
sa focale f, un milieu opaque (a droite)
transmet également la lumiére, mais de
maniére beaucoup plus complexe. Si on
connait sa matrice de transmission, on peut
néanmoins ’exploiter pour imager, focaliser,
polariser, filtrer spectralement etc. (image :
A.Mosk — Ref 2)
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Pour comprendre comment fonctionnent ces techniques, il est intéressant de les comparer

avec le domaine de 1’optique adaptative, déja bien établi en particulier pour 1’astronomie ou
I’imagerie de 1’ceil. Dans son implémentation la plus classique, on vise a compenser le front d’onde
de la lumiére, avant ou apres un milieux aberrant, afin de former une image nette. Cela revient a
mesurer les aberrations, en général de bas ordre et de fréquences spatiales modérées, au passage a
travers le milieu que 1’on souhaite corriger, et a envoyer le front d’onde permettant de les annuler
sur un miroir déformable c’est a dire une membrane ou quelques dizaines d’actuateurs permettent
de corriger les perturbations du front d’onde. Si le milieu n’est pas trop aberrant ni trop épais, la
correction est parfaite et s’applique dans un grand champ, on récupére pour le systeme optique dans
son ensemble une résolution en principe a la limite de diffraction. Mais lorsque 1’épaisseur
augmente, le milieu devient plus compliqué a corriger : les aberrations ne sont pas les mémes pour
tous les points du champ. En parallele, si la perturbation du front d’onde devient trop forte, elle
devient impossible a corriger convenablement par le miroir déformable, car trop complexe.
Néanmoins, si I’optique adaptative conventionnelle échoue a corriger les milieux épais et ou trop
complexes, les concepts eux, sont encore valides. Les méthodes de contrdle de front d’onde en
diffusion multiple peuvent en effet étre vues comme un cas extréme d’optique adaptative : focaliser,
c’est trouver le front d’onde qui va reformer une tache de diffraction « parfaite » malgré la diffusion
multiple. Ce front d’onde corrigé idéal est trés complexe : ¢’est en fait un speckle, et il faut donc un
SLM, comptant un trés grand nombre de degrés de libertés, afin de pouvoir générer un front d’onde
capable de s’en approcher. Enfin, la diffusion étant trés complexe, ce front d’onde est en principe
tres différent pour deux points, méme treés voisins. L’isoplanétisme de la correction, trés grand en
optique adaptative conventionnelle, est ici presque nul.
Ces techniques, seules capables de donner des images a la limite de diffraction dans un régime de
diffusion multiple, ouvrent des perspectives importantes pour 1’imagerie en profondeur dans les
tissus biologiques. Néanmoins, ces techniques restent lentes, et les tissus biologiques restent
difficiles, en particulier pour I’imagerie in-vivo. Je détaillerai néanmoins les efforts récents menés
dans 1’équipe [6-8], et dans le monde pour amener ces expériences de la preuve de principe a
I’application.
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Les matériaux luminescents entrent aujourd’hui dans la composition de nombreux dispositifs pour des
applications tres diverses allant de I’éclairage et la signalisation publique aux lasers ultra-intenses en
passant par les télécommunications optiques a haut-débit et I’information quantique. De nombreux
articles leur ont donc déja été consacrés et peuvent étre trouvés dans la littérature passée.

Le but de cette intervention est de présenter la problématique posée dans la définition et la mesure de
certaines de leurs caractéristiques optiques et spectroscopiques en mettant I’accent, en guise
d’illustration, sur la catégorie de matériaux qui est encore la plus étudiée, celle des matériaux
inorganiques solides dopés par des ions de terres rares ou des ions de métaux de transition.

Je ferai d’abord une description rapide des principaux matériaux émetteurs de rayonnement suivant
leurs domaines d’émission et leur utilisation. Les matériaux luminescents se caractérisant par leurs
propriétés spectrales et dynamiques, la seconde partie sera consacrée a la description et la définition
des parametres utiles a la caractérisation de ces différentes propriétés et a celle des processus mis en
jeu. En paralléle a cette description mais aussi a la suite, je passerai en revue les méthodes et
techniques classiques permettant de mesurer ces différents parametres en prenant soin chaque fois de
détailler les aspects de calibration et d’exploitation des résultats en fonction des systemes étudiés. On
verra, par exemple, comment corriger des spectres d’émission de la réponse spectrale des appareils,
comme éviter les problémes posés par le piégeage radiatif, comment déterminer des rapports de
branchements, comment calibrer les spectres en unité de section efficace, et comment faire une mesure
de rendement quantique. Je dirai également quelques mots sur des mécanismes et techniques de
mesures plus spécifiques. Seront décrites plus particulierement les techniques pompe-sonde qui
permettent d’enregistrer et de calibrer les spectres d’absorption dans les états excités des ions, et si le
temps le permet, les méthodes de caractérisation des spectres d’excitation multi-photons et de
luminescence dite «coopérative », ainsi que les techniques pompe-sonde pour enregistrer les
variations d’indices de réfraction d’origine thermique ou éectronique résultant d’un fort pompage
optique.
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RESUME

Nous avons synthétisé par chimie douce une nouvelle famille de luminophores possédant une
émission intense et large sur tout le spectre visible pour des applications dans 1’éclairage blanc tout
solide. Ces phosphores sont des poudres vitreuses d’aluminoborates métalliques sans lanthanides
dont la photoluminescence provient de défauts structuraux (centres colorés). Pour une excitation
UV (350-390nm), les poudres présentent une émission qui peut étre ajustée selon le traitement
thermique, du bleu au blanc.

MOTS-CLEFS : Luminophore ; Sans lanthanides ; Aluminoborate ; Chimie douce.

L’éclairage de demain par « LEDs blanches » est devenu un enjeu majeur afin d’élaborer des
dispositifs a bas cout, produisant une lumiére confortable pour ’eil en évitant de forte composante
bleue nocive pour la vue et la santé. A I'Institut Néel, nous développons un nouveau type de
luminophores a base de poudres d’aluminoborates métalliques. Le caractére innovant de ces
poudres est de produire une large bande d’émission sur I’ensemble du domaine visible, a partir de
centres colorés (défauts structuraux) présents dans ces matrices amorphes. Un seul luminophore de
ce nouveau type permettrait de générer un éclairage blanc sous l'excitation d’une LED émettant
dans le proche UV (370-390 nm). De plus, ces matériaux sont constitués d’éléments non toxiques et
abondants, sans lanthanides, et ainsi moins coiiteux.

Les poudres sont synthétisées par chimie douce (méthodes de type « sol-gel »). Les résines
séchées subissent ensuite des traitements thermiques sous atmosphéres controlées (T . = 740 °C).
Pour une excitation UV (350-390 nm), les poudres présentent une émission variant avec la
température de recuit, du bleu au blanc chaud. Le matériau a dans un premier temps été préparé par
la méthode des précurseurs polymériques (Pechini modifié) [1]. Cette voie de synthése conduit a
I’obtention de poudres vitreuses (présence d’une transition vitreuse sur les courbes de
microcalorimétrie différentielle) qui perdent leurs propriétés de luminescence lors de la
cristallisation. Elles combinent un rendement quantique interne pouvant atteindre 90% et un
rendement quantique externe autour de 20% sous excitation a 365 nm.

Actuellement, les synthéses de cette famille de luminophores sont en cours d’optimisation par
voie sol-gel, afin de réduire la température et le temps du procédé mais aussi de limiter la
proportion massique de précurseurs organiques qui doit ensuite étre éliminée lors des traitements
thermiques. La figure 1 illustre les spectres d’émission de poudres synthétisées par voie sol-gel,
montrant I'évolution de la photoluminescence avec la température de recuit.
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Fig 1 : Spectres d’émission (A = 385 nm) de poudres synthétisées par voie sol-gel pour différentes
températures de calcination (de 490°C a 680°C).

Les caractérisations structurales (diffraction des Rayons X, spectroscopie IR et RMN)
menées sur les poudres ont montré que la premiére phase cristalline apparaissant pour les deux
méthodes de synthése est une phase d’aluminoborate : Al4;B,0,. Par ailleurs, la présence d’especes
radicalaires dans les poudres luminescentes a ét¢ mise en évidence par résonnance paramagnétique
¢électronique (RPE). Nous essayons actuellement d’identifier ces centres paramagnétiques qui
semblent liés aux propriétés de luminescence en combinant différentes techniques de spectroscopie
RPE (continue et pulsée en bande X ou Q). La connaissance de ces centres d’émission permettra
ainsi d’en augmenter la concentration afin d’optimiser les propriétés de luminescence des poudres.

Nous discuterons plus particulierement des différences observées selon la méthode de
synthése mise en ceuvre, ainsi que de ’avancement de 1’identification des centres paramagnétiques
par spectroscopie RPE.
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RESUME

Nous présentons pour la premiere fois la conversion d’une lumiere IR autour de 4.4 pm
en un signal proche-IR a 810 nm dans des fibres chalcogénures dopées Er®*. Cette
conversion d’énergie est rendue possible par le pompage optique de fibres dopées Er®*
a 980 nm et I’excitation simultanée par un signal IR a 4.4um provenant d’une fibre
chalcogénure dopée Dy*" ou d’un corps noir. Ce résultat permet d’envisager le
développement d’un capteur de gaz « tout optique » capable de détecter de nombreux
gaz tout en utilisant une détection déportée basée sur des fibres en silice commerciales.
Pour la détection du CO,, un capteur basé sur une premiére fibre sulfure dopée Dy**
constituant la source IR permettant de sonder le CO, est envisagé tandis qu’une
seconde fibre dopée Er** permettra la conversion d’énergie du signal & 4.4 pm en un
signal a 810 nm.

MOTS-CLEFS : matériaux dopés terres-rares, fluorescence, infrarouge, capteur

De nombreuses signatures spectroscopiques associées a des gaz d’intérét sont situées dans le
domaine de longueur d’onde 2.5-15 pm. Ce domaine peut étre couvert par des émissions a partir
d’ions terres-rares insérés dans des verres chalcogénures, connus pour leur basses énergies de
phonons [1]. Nous présenterons des résultats concernant le développement d’un capteur de gaz tout
optique a 4.4 um basé sur des matrices chalcogénures dopées terres-rares. Le schéma du capteur est
représenté sur la figure 1: une diode pompe une fibre chalcogénure dopée Dy**, entrainant
I’émission du signal IR, qui est ensuite envoyé dans la cellule de gaz pour sonder I’absorption du
gaz a 4.4 um. Le signal IR de la sonde est ensuite converti en un signal a 810 nm par absorption
dans I"état excité en lien avec le pompage simultané & 980 nm d’une fibre chalcogénure dopée Er®*.
Cette conversion en longueur d’onde rend possible le transport du signal de sonde sur de longues
distances par le biais de fibres optiques en silice, augmentant ainsi considérablement les
applications possibles.

Détecteur silicium

Fibre chalcogénure
dopée Er**

Cellule de gaz
Fibre chalcogénure pure

Fibres silice

. . Diodes laser
Fibre chalcogénure

dopée Dy**

Fig. 1 : Schéma de principe du capteur tout-optique.
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L’optimisation de la fibre GeGaSbS dopée Dy** comme source IR, qui sera présentée, est
basée sur la comparaison entre les mesures expérimentales et la simulation de cette fibre
luminescente. Le mécanisme de conversion d’énergie du 4.4 um vers le 810 nm présenté sur la
figure 2 a été mis en ceuvre avec succés dans une fibre chalcogénure GeGaShS dopée Er® en
utilisant comme sonde un signal IR & 4.4 um provenant soit d’une fibre chalcogénure dopée Dy**
soit d’un corps noir équipé d’un filtre IR [2]. Le signal IR de sonde est modulé tandis que la pompe
est maintenue continue. Par conséquent, le signal converti & 810 nm provenant du niveau “lg;, se
trouve lui-méme modulé a la fréquence du signal IR, permettant ainsi de discriminer le signal de
conversion a 810 nm de la luminescence parasite résultant des mécanismes de transfert d’énergie
par up-conversion (T, sur la figure 2) entre les ions Er** proches.

Sonde modulée

810mm  Fluorescence

modulée

Pompe continue

Fig. 2 : Conversion d'énergie du 4.4 um au 810 nm dans des ions Er**,

Comme pour la fibre GeGaSbS dopée Dy**, la fibre GeGaShS dopée Er** a été optimisée
pour obtenir le meilleur rapport signal sur bruit et le maximum de fluorescence a 810 nm. Différents
schémas de conversion d’énergie seront présentés ainsi que les dépendances du signal de conversion
en fonction des longueurs d’onde et des flux de photons a la fois de la sonde IR et de la pompe.
Nous discuterons également, sur la base des résultats expérimentaux et des résultats des simulations,
I’optimisation de la géométrie des fibres (diameétre, longueur, effilement...) ou encore I’impact du
signal parasite d’up-conversion provenant de la pompe sur le rapport signal sur bruit.
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RESUME

Les cristaux photoniques, tels que les opales, présentent des bandes interdites
photoniques faisant d’eux des matériaux fortement étudiés pour la manipulation de la
lumiére, notamment celle émise par des nano-émetteurs fluorescents. De nombreuses
structures aux propriétés innovantes basées sur une ou plusieurs modifications des
propriétés structurales et optiques des opales furent développées ces derniéres années.
Nous synthétisons et caractérisons des hétéro-structures composées d’une couche de
silice comprise entre deux opales de billes de silice. Ces structures ont la particularité
d’avoir un fort effet sur la distribution angulaire de la lumiére. Nous utilisons la
réorientation de I’émission de nano-émetteurs filtrée par cette hétéro-structure
particuliére afin de détecter la présence de polluants et ainsi réaliser un capteur ultra-
sensible et multimoléculaire.

MOTS-CLEFS : cristaux photoniques, nano-émetteurs, manipulation de I’émission,
capteur.

Comme ils permettent le contrdle de la propagation de la lumiére, les cristaux photoniques
trouvent de nombreuses applications en optoélectronique, dans le développement de cellules
photovoltaiques et le design de détecteurs. Certains cristaux photoniques peuvent étre d’origine
naturelle, c’est le cas des opales qui sont composées de nano-hilles de matériau diélectrique auto-
organisées dans les trois dimensions dans une matrice d’air.

Il est possible de synthétiser des opales et ainsi controler leurs caractéristiques comme
I’indice et lataille des billes. En effet, a partir de méthodes de synthéses simples, reproductibles et
peu chéres, nous obtenons des opales parfaitement auto-organisées al’échelle nanométrique sur des
étendues centimétriques. On peut les caractériser optiquement car elles présentent une bande de
réflectivité, correspondant a une bande interdite photonique incompléte, dont les longueurs d’onde
dépendent des caractéristiques de I’opale et de I’angle d’observation.[1] Ces techniques bottom-up
permettent la réalisation de structures complexes pouvant intégrer, par exemple, une perturbation
contr6lée de la périodicité du cristal (appelée défaut) et amener alors a |’apparition d’une bande
passante a I’intérieur de la bande photonique interdite. Nous réalisons cette perturbation grace a
une couche de silice pulvérisée entre deux opales de billes de silice (figure 1-a). L’ épaisseur de la
couche permet le contrdle et la structuration d’un mode de défaut de grande amplitude et centrée
sur la bande interdite comme le montrent les spectres de réflectivité de la figure 1-b [2].
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Figure 1 : a- Image MEB de la coupe d'une couche de silice déposée sur une opale de billes de silice.
b- Spectres de réflectivité d'une hétérostructure composée d'une couche de silice déposée entre deux opales
de billes de silice a différents angles.

Nous pouvons coupler les opales a des nano-émetteurs en regardant notamment |’émission
de ces derniers a travers les premiéres. Dans ce cas, a un angle précis, la longueur d’onde du
maximum de réflectivité peut correspondre a la longueur d’onde des nano-émetteurs et ainsi
permettre la manipulation de la fluorescence de nano-émetteurs comme le ferait un réseau, une
cavité optique ou un filtre. Si la longueur d’onde d’émission des nanocristaux correspond au
maximum du défaut planaire (minimum du spectre de réflectivité), la réorientation de I’émission
des nano-émetteurs peut étre mise en évidence par des mesures de photoluminescence résolues en
angles comme présenté dans la figure 2.

Figure 2 : Diagramme d'émission de nano-émetteurs a 690nm et a travers une opale avec (-----) et sans (—)
mode de défaut en silice pulvérisée.

La prochaine étape consiste a utiliser ce type d’hétérostructrures pour réaliser des opales
inverses composées de polymeres a empreintes moléculaires [3] afin de détecter de fagon
ultrasensible plusieurs molécules sur un seul capteur grace a la redirection de la fluorescence des
nano-émetteurs.

REFERENCES

[1] A. Avoine, PN. Hong, H. Frederich, J.-M. Frigerio, L. Coolen, C. Schwob, PT. Nga, B. Gallas, A.
Maitre, “Measurement and modelization of silica opal reflection properties: Optical determination of the
silicaindex”, Phys. Rev. B, 86, 165432 (2012)

[2] PN. Hong, P. Benalloul, L. Coolen, A. Maitre, C. Schwob, "A sputtered-silica defect layer between two
artificial silica opals: an efficient way to engineer well-ordered sandwich structures”, J. Mater. Chem.
C.,1,5381 (2013).

[3] N. Griffete, H. Friederich, A. Maitre, C. Schwob, S. Ravaine, B. Carbonnier, M. Chehimi, C.
Mangeney, "Introduction of a planar defect in a molecularly imprinted photonic crystal sensor for the
detection of bisphenol A", J. Colloid Interface Sci., 364, 18 (2011).

30



Session JNCO 2 - Matériaux luminescents OPTIQUE 2015

Céramiques composites pour applications lasers

Rémy BOULESTEIX 2, Loick BONNET %2, Alexandre MAITRE 2, Vincent COUDERC 3,
Christian SALLE 2%, Alain BRENIER®

1 LABORATOIRE SCIENCE DES PROCEDES CERAMIQUES ET DE TRAITEMENTS DE SURFACE, Centre
Européen de la Céramique UMR CNRS 7315 12 rue Atlantis, 87068, Limoges cedex, France

2L ABORATOIRE DE CERAMIQUES TRANSPARENTES POUR LASERS (LCTL), Université de Limoges, 12
rue Atlantis, 87068 Limoges, France

3 XLIM, UMR CNRS 6172, 123 av. Albert Thomas, 87060 Limoges, France
4 CILAS, 8 avenue Buffon, Z.1. La Source 45063 Orléans, France

SINSTITUT LUMIERE MATIERE, UMR CNRS 5620, Université Claude Bernard/Lyon1, 69622
Villeurbanne, France

Les céramiques transparentes présentent des propriétés optiques intéressantes, et peuvent étre
notamment utilisées comme milieux amplificateurs de lasers. Ces matériaux peuvent en effet
incorporer des concentrations élevées en ions dopants luminescents et peuvent étre fabriqués sous
la forme de piéces de grande taille dans des temps relativement courts. Les procédés de fabrication
des céramiques constituent ainsi une alternative intéressante aux méthodes de croissance des
monocristaux dont les conditions d’élaboration sont généralement plus contraignantes [1]. Parmi
les matériaux d’intérét pour les applications lasers (grenats, sesquioxydes, fluorures, etc.), les
grenats de terres rares (e.g. Nd:Y3AIsO12, Yb:LuzAlsO1o...) présentent de nombreux avantages
comme une conductivité thermique, une résistance aux chocs thermiques et un rendement laser
élevés (> 8 W.m™.K?, >5W.m2et > 30%, respectivement).

La variété des procédés d’élaboration et de mise en forme des céramiques permet aussi la fabrication
de matériaux composites a gradient de composition ou de dopage [2]. Ces architectures ont
essentiellement pour but de mieux controler les propriétés optiques et thermomécaniques de ces
composants optiques par rapport a un matériau monolithique dont le dopage et la composition sont
homogeénes. Par ailleurs, les milieux amplificateurs composites peuvent constituer des sources
lasers accordables dont il est possible de modifier la longueur d’onde d’émission.

Cette étude montre I’intérét d’un procédé de mise en forme par co-coulage de suspensions
céramiques pour la fabrication de céramiques transparentes composites bicouches de type grenat
(YAG, YAG:Nd, YSAG:Nd et LUAG:Nd). Grace a ce procédé de mise en forme et aux conditions
de frittage mises en oeuvre, la distribution spatiale de I’ion luminescent au sein du composite peut
étre controlée. Le gradient de composition a I’interface des deux couches du composite peut ains
s’étendre sur des distances de quelques dizaines a plusieurs centaines de micrometres. Pour finir,
les propriétés optiques (spectroscopiques et lasers) de ces matériaux a architecture controlée ont été
caractérisées et démontrent I’intérét de ces nouveaux matériaux pour la réalisation de composants
optiques accordables en longueur d’onde.
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Figure 1 : Céramique transparente de YAG sous forme de bicouche élaborée par co-coulage de
suspensions avec une zone dopée au néodyme (& gauche) et une seconde non dopée (a droite).
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RESUME

Nous présentons les propriétés aux températures cryogéniques de la transition 'F, =
D, dans des cristaux Eu’": Y,SiOs synthétisés sous différentes conditions. Les
largeurs homogénes et inhomogénes ainsi que les coefficients d’absorption ont été
déterminés pour les deux sites de 1’europium. D’importantes variations du coefficient
d’absorption sont observées pour le site 1 alors que cela reste constant pour le site 2.
Cela provient de variations de 1’¢largissement inhomogene et de la force d’oscillateur
en fonction des conditions de croissance.

MOTS-CLEFS : Cristaux dopés terres rares, largeur inhomogene, échos de photons

Les cristaux dopés terres rares sont apparus récemment comme prometteurs en tant
qu’interface lumiére-matiére au sein de dispositifs optiques pour le traitement quantique de
I’information (TQI). Cela est d{i aux long temps de cohérence des transitions hyperfines et optiques
a la température de I’hélium liquide, ce qui permet de stocker et de manipuler des états de
superposition. Des mémoires quantiques ont été démontrées dans plusieurs matériaux [1,2].
L’utilisation de cristaux Eu®": Y,SiO;s a été envisagée pour des applications en traitement quantique
de I’information en raison du long temps de cohérence (T, = 2.6 ms). De plus, le long temps de
cohérence de la transition hyperfine de 1’état fondamental (jusqu’a 6 heures) [3,4] ainsi que la levée
de dégénérescence importante entre les niveaux hyperfins fondamentaux et excités permettent
d’envisager des temps de stockage multimode importants. Le principal défaut de cette transition
interdite est sa faible force d’oscillateur (1.3 10) qui est d’un ordre de grandeur moins importante
que pour d’autres transitions utilisées en TQI L’efficacité d’une mémoire quantique est trés
dépendante du coefficient d’absorption a, de la transition considérée. Il est donc crucial d’utiliser
des matrices ol o, va étre le plus important possible.

Plusieurs cristaux 0,1 % Eu’': Y,SiOs ont été élaborés par la méthode Czochralski. Les
croissances se sont effectuées sous azote dans des creusets en iridium selon la direction <010>. Les
échantillons ont été orientés par la méthode de Laue, coupés perpendiculairement & b et polis. Les
largeurs inhomogénes ainsi que les coefficients d’absorption ont été mesurés & basse température
pour tous les échantillons. L’aire des pics d’absorption a également été déterminée. Comme on peut
le voir sur la Figure 1, suivant les croissances, le coefficient d’absorption varie énormément pour le
site 1 alors qu’il est beaucoup plus constant pour le site 2.
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Fig. 1 : a) coefficients d’absorption de la transition 'Fy = *Dj pour les sites 1 et 2 a T = 10 K dans différents
cristaux 0,1 % Eu®": Y,SiOs.

Différentes hypothéses peuvent étre proposées pour expliquer les variations observées pour le
site 1 :

La lumiére n’est pas polarisée selon la direction ol 1’absorption est maximale
L’élargissement inhomogéne de la transition varie

La concentration en europium différe suivant les cristaux

La force d’oscillateur varie suivant les cristaux

Nous montrons que la variation de I’intensité du pic d’absorption ainsi que son aire provient
d’une modification de la largeur inhomogene ainsi que de la force d’oscillateur du site 1 suivant les
conditions de croissance.
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RESUME

Les films minces de LiNbO; sont d'un grand intérét en raison de leurs applications pour
les guides d'ondes optiques, les dispositifs électro-optiques ou les filtres
radiofréquences. Malgré leur grand intérét industriel, la syntheése de films reste loin
d'étre simple. De nombreuses difficultés reliées a 1’optimisation des dépots des couches
minces de LiNbO; de trés bonnes qualités ont été identifiées. En parallele, les
méthodes de fabrication des couches minces monocristallines a partir des wafers de
LiNbO; ont été développées.

MOTS-CLEFS : LiNbO; ; couches minces ; épitaxie ; monocristaux
1. INTRODUCTION

LiNbO; (LN) est I’un des matériaux les plus importants en optique, en optoélectronique et
en acoustique. LN est obtenu sous forme de monocristaux de maniére assez aisée. Les films minces
épitaxiaux ferroélectriques de LN présentent cependant aussi un trés grand intérét pour les guides
d'ondes optiques, les dispositifs électro-optiques et pour les dispositifs a ondes élastiques (OES)
radiofréquences. En particulier, les films minces permettent d'améliorer les dispositifs par rapport
aux monocristaux a travers I'économie d’énergie de fabrication et de fonctionnement, la
miniaturisation et I’intégration.

Les objectifs sont de fabriquer des films orientés selon les axes Z ou X en optique non
linéaire en raison de leur propriétés électro-optiques, ou bien, avec une orientation oblique de I’axe
Z (orientés a 40 ° Y ou 163 ° Y) pour les applications acoustiques en raison du fort couplage
¢électromécanique dans ces directions. Toutefois la synthese de ces films reste encore loin d'étre
simple. Les films déposés sont difficilement reproductibles, contiennent des phases indésirables
(LiNb;Og ou Li;NbO,), ont une surface rugueuse ou sont inhomogeénes.

Plusieurs techniques de dépot ont été testées pour la croissance de LN : PLD (pulsed laser
deposition), sol-gel, pulvérisation cathodique. Bien que les films de LN ont été fabriqués par
différentes techniques, plusieurs études montrent que les propriétés électriques et électro-optiques
ne sont pas comparables aux cristaux de LiNbO;. Nous avons cependant choisi la synthése par
MOCVD a injection pulsée (PI MOCVD). Cette méthode permet de modifier/contréler la
concentration de Li dans les couches en modifiant la composition de la solution des précurseurs
metallo-organiques ou bien en changeant les conditions de dép6t (pression, vitesse, etc.).

2. PROBLEMATIQUES ET APPROCHES

Ainsi, la dégradation des propriétés physiques dans les films peut &tre expliquée par :

e La difficulté d’identifier les phases parasites [1]. Il a été trouvé que I’analyse de la
composition des phases de films texturés de LN par diffraction rayons-X n’est pas évidente et
la phase LiNbO; peut étre facilement confondue avec la phase de LiNb;Oy. Les réflexions de
la phase LiNb;Og résultent en une asymétrie des réflexions de LiNbO;. La spectroscopie
Raman a été utilisée pour 1’étude et la cartographie de la composition des phases (voir Fig. 1).

¢ Ladifficulté de contréler et de mesurer la concentration en Li dans les films. Li,O est volatile
a haute température et le lithium est un élément difficile & mesurer avec précision. La
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nonstoechiométrie est ainsi typique pour les films de LiNbO;. De méme que dans les
monocristaux de LN sont attendus des effets sur les propriétés physiques (optiques,
électriques, piézoélectriques, etc.) en fonction de la stoechiométrie. Par ailleurs, des
contraintes (en tension généralement due I’expansion thermique importante de LN) sont
observées et peuvent aussi modifier les propriétés. Les contraintes et la stoechiométrie en
lithium sont toutes deux estimées par 1’analyse Raman et de diffraction des rayons X. Le
couplage de ces deux méthodes indirectes a €té mis au point pour mesurer quantitativement

ces deux contributions [2].

¢ Les joints de grains dans les films polycristallins et les structures de domaines/macles dans
les couches épitaxiales [3] peuvent mener a de la diffusion optique et de grande pertes dans
les guides d’onde et dispositifs acoustiques. Finalement, des fissures peuvent se développer
dans les films épais dues aux contraintes résiduelles.

Pour éviter ces nombreuses difficultés reliées a 1’optimisation des dépots de couches minces
de LiNbO; de trés bonne qualité et avec des propriétés physiques acceptables pour les applications
réelles, les méthodes de fabrication des couches minces a partir des wafers de LiNbO,
monocristallins ont aussi été développés par report/amincissement et smart-cut [4,5]. Ces méthodes
permettent de choisir librement 1’orientation cristalline de LiNbOj; et la nature du substrat afin
d’obtenir des films minces de qualité monocristalline. Par contre, ces techniques présentent de
grandes difficultés techniques notamment dans le contrdle de leur épaisseur.

Fig. 1 : Imagerie de la composition de phases des couches minces LiNbO; par spectroscopie Raman [1].
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RESUME

Afin d’améliorer 1’émission ou la détection de rayonnements, la structuration de
matériaux a I’échelle nanométrique est une voie prometteuse permettant de développer
des dispositifs optiques nouveaux ou du moins « originaux ». Ce tutorial présentera
plusieurs approches de nanostructuration, bottom-up ou top-down, mises en ceuvre
dans des applications optiques, telles que fibres optiques, guides d’onde ou encore
cellules photovoltaiques.

MOTS-CLEFS : nanostructuration ; cristal photonique ; plasmonique

1. INTRODUCTION

La structuration des matériaux pour la détection ou I’émission de rayonnements a pour but de
contrOler ou exalter la propagation de la lumiére. Des structures telles que les cristaux photoniques
ou encore 1'étude des plasmons de surface suscitent un trés grand intérét pour leur large potentiel
d'applications. Nous nous intéresserons donc plus particuliérement & ces deux types d’« objets » et
nous présenterons les méthodes de nanostructuration mises en ceuvre pour réaliser différents
dispositifs optiques.

2. CRISTAUX PHOTONIQUES

Depuis 1987, lorsque Yablonovitch et al. [1] ont expérimentalement prouvé que la théorie sur
les gaps électroniques de cristaux semi-conducteurs était transposable a des gaps d’ondes
électromagnétiques pour des objets présentant une variation périodique tridimensionnelle de
constante diélectrique, de nombreuses études visant a la réalisation de ce type de cristaux a deux ou
trois dimensions, agissant dans des domaines de longueurs d’ondes de plus en plus courtes, ont été
développées. Ces matériaux transparents, appelés cristaux photoniques, permettent une parfaite
maitrise de la propagation de la lumiére et ont ouvert la voie a de nouvelles recherches et
applications. En particulier, ces cristaux permettent d’améliorer les performances des lasers et des
fibres optiques [2], de créer de nouveaux guides d’ondes ou encore d’améliorer le rendement des
cellules solaires [3].

3. PLASMONIQUE

Les résonances plasmoniques peuvent se révéler intéressantes pour exalter davantage l'interaction
lumiere/matiére par l'obtention d'exaltations locales de champs. Lorsgu’une particule métallique est
soumise a un champ électromagnétique dont la longueur d’onde est trés supérieure ala taille de la
particule, tous les électrons libres de la bande de conduction soumis au méme champ oscillent
collectivement et en phase. Lorsque cette fréquence d’oscillation correspond a celle de I’onde
incidente, il se produit alors un phénomeéne de résonance, appelé aussi résonance de plasmon de
surface (RPS). Il semble alors intéressant de réaliser le couplage entre le matériau optique et des
nanoparticules métalliques dont la résonance plasmonique correspond a la longueur d’onde des
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photons utilisés. Par exemple, ces architectures peuvent s’avérer intéressantes dans le domaine
photovoltaique [4], mais également pour la réalisation de guides d'ondes, de résonateurs ou
d'antennes optiques.

CONCLUSION

La structuration des matériaux a I’échelle de la longueur d’onde permet de modifier,
améliorer, ou encore orienter la propagation de la lumiere. Les cristaux photoniques sont les
éléments de base de la photonique et ont conduit a différentes applications. La plasmonique permet
aussi d’exater localement les rayonnements et a donné lieu a la réalisation d’architectures
innovantes.

Cependant, leur réalisation, a grande échelle et a bas codt, reste difficile et de nombreuses
méthodes de synthese et d’assemblage sont mises en ceuvre pour développer ces nouveaux
dispositifs.
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RESUME

Nous présentons la structuration en membrane fines (~1 um d’épaisseur) de guides
LiNbO; électro-optiques a faibles pertes d’insertion (<3 dB) par découpe-polissage a la
scie circulaire de précision. Nous montrons également comment de telles structures
permettent la structuration de réseaux verticaux, présentant une rugosité inférieure au
nm. Ces développements ouvrent la voie a des composants électro-optiques de
longueur micrométrique a faibles pertes d’insertion et faible tension de commande. La
caractérisation électro-optique des premiers dispositifs est effectuée par Tomographie
Optique de Cohérence, montrant I’évolution de la vitesse de groupe avec les tensions
appliquées.

MOTS-CLEFS : Découpe-polissage, LiNbOs3, cristaux photoniques
1. INTRODUCTION

La réalisation de membranes fines structurées en niobate de lithium représente un enjeu
d’importance en optique intégrée. En effet, un guide optique intégré dans de telles membranes
présente un confinement beaucoup plus important que dans des guides classiques. Pour un matériau
électro-optique, acousto-optique et nonlinéaire tel que le niobate de lithium, ce fort confinement
vertical offre des perspectives trés attractives de réduction des puissances de commande. Ces enjeux
ont motivé de nombreux travaux [1-2], et il est & noter que désormais la structuration de couches
fines de niobate de lithium est suffisamment mature pour étre commercialisée. Néanmoins, les
guides optiques intégrés dans des membranes fines de niobate de lithium présentent des
inconvénients inhérents a leurs propriétés: du fort confinement vertical résulte un faible
recouvrement avec le mode optique d’une fibre SMF28 standard, et donc de fortes pertes
d’insertions (typiquement 10 dB pour une couche de 1 um). Nous proposons ici des techniques
simples a mettre en ceuvre (exploitant une scie circulaire de précision [3]) pour réaliser des couches
fines de niobate de lithium (~300 nm & 10 um) avec des pertes d’insertions inférieures & 3 dB. Nous
montrons également comment ces couches peuvent étre nanostructurées par faisceau ionique
focalisé (FIB en anglais : Focused lon Beam), pour produire des réseaux courts avec une verticalité
de 90° et une rugosité inférieure a 4 nm. Les caractérisations préliminaires sont montrées et se
révelent d’ors et déja encourageantes.

2. MICRO ET NANO STRUCTURATION DE MEMBRANES LINBOj3

Le procédé consiste tout d’abord a réaliser un guide électro-optique suivant les procédés de
fabrication classiques et bien connus (diffusion titane puis dépot d’électrodes). Ainsi, les motifs
peuvent avoir n’importe quelle forme (Y, coupleur) faisable par les techniques de lithographies.
Ensuite, le substrat est aminci précisément a I’aide d’une scie circulaire de précision. La lame de
scie est remontée avant la fin du guide, laissant une empreinte circulaire en profondeur. En d’autres
termes, le substrat est aminci, mais une transition verticale circulaire (taper) est effectuée en fin de
guide simultanément avec le procédé d’amincissement, afin d’obtenir en extrémité de guide un
mode optique faiblement confiné qui se recouvre bien avec la fibre optique. Les calculs et mesures
préliminaires montrent qu’on obtient ainsi des guides optiques amincis a 3 um avec des pertes
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d’insertions inférieures a 3 dB, alors qu’un guide intégré sur une couche mince de 3 pm présente
des pertes d’insertions supérieures a 9 dB.

Nous avons optimisé la nanostructuration des membranes par faisceau ionique focalisé (FIB),
de fagon a obtenir des cristaux photoniques verticaux (89.5°+0.5°) suspendus sur la membrane, et
de rugosité inférieure a 4 nm. Les images en figure 1 illustrent ces résultats qui représentent un
record sur niobate de lithium.

Ground Signal Electrode Ground
} 1D
Photonic
Crystal 8 um
Signal 1D

o Electrode Photonic
Ti-indiffused “Crystal
waveguide

(a) (b)
Fig. 1 : Images d’un cristal photonique 1D suspendu sur membrane de 3 um d’épaisseur. (a) Image au
microscope x 100. (b) Image au Microscope a Balayage Electronique

Les tests préliminaires OCT effectués sur les guides montrent que les membranes amincies
présentent une augmentation tres significative de Iefficacité électro-optique (un facteur 7 est
mesuré pour des membranes amincies a 4 um)

CONCLUSION

Des membranes fines avec transitions adiabatiques ont été réalisées sur niobate de lithium,
par le biais d’une scie circulaire de précision. Par ailleurs des réseaux faits de lames de 500 nm
d’épaisseurs ont été inscrits par faisceaux ionique focalisés, montrant une verticalité record sur le
niobate de lithium. Les caractérisations OCT seront également détaillées en présentation : elles
confirment I’augmentation significative de I’interaction électro-optique dans les membranes.
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RESUME

Nous étudions un systeme permettant la conversion de fréquences par quasi-accord de phase
sans structuration du matériau autre que la réalisation d’un coupleur directionnel. L’accord
de phase est obtenu en ajustant les longueurs de couplage pour une génération non linéaire
d’ordre 2 ou 3 avec une efficacité pouvant atteindre 100% de conversion des photons.

MOTS-CLEFS : conversion de fréquences ; quasi-accord de phase ; guide d’onde

Pour bien des matériaux, I’accord de phase nécessaire a une conversion de fréquences non linéaire
efficace est difficile a obtenir, voire impossible. Pour palier a ce probleme, une technique courante
consiste a structurer périodiquement un matériau non linéaire pour réaliser un quasi-accord de phase
(QPM), comme avec le niobate de lithium. Pour d’autres matériaux, fortement non linéaires, tels que le
GaAs, les méthodes pour obtenir un QPM sont beaucoup plus difficile a mettre en ceuvre. Une approche
alternative de QPM consiste a moduler la géométrie d’un guide d’onde pour moduler I’indice effectif du
guide, ce qui nécessite encore une fois un processus technologique assez contraignant.

Nous proposons dans ce travail une autre alternative de QPM encore peu étudiée [1, 2] ne nécessitant
aucune structuration périodique, mais seulement de réaliser deux guides d’onde paralleles suffisamment
proches pour permettre un couplage évanescent. La modulation spatiale de I’intensité du (des) faisceaux
pompe(s) s’obtient grace aux aller-retours entre les deux guides. Les longueurs de couplage peuvent étre
choisies avantageusement pour réaliser un accord de phase par longueur de couplage (Coupling-Length-
Phase-Matching ou CLPM). Ainsi I’amplitude faisceau signal augmente de fagon constructive au cours
de la propagation dans les deux guides, choisis ici identiques (voir Fig. 1.I). Les conditions de CLPM
s’obtiennent a partir des équations décrivant I’évolution de la propagation en z des amplitudes des modes
Ayl) et Aﬁ-m , de chaque onde j, dans chacun des deux guides a et b couplés par la constante de couplage
K;j propre a chaque fréquence ®;. Les ondes de fréquences différentes sont également couplées par I’effet
non linéaire. Dans le cas ou 1’on considere trois ondes de fréquences w;, @y, et @3 = @; + @, interagis-
sant les unes avec les autres a travers le coefficient non linéaire d’ordre 2, les équations couplées des
amplitudes des modes dans le guide a s’écrivent (avec des équations équivalentes pour le guide b) :

d iAk 2
a—ZAg‘” idAYAW e e AP )
0 * Ak 2
3—ZA(2"> = idAVA M i Al), @)
()%A(l") = idAP ALY M7 4 i Al 3)

Ak = k3 — ky — ky est le désaccord de phase entre les constantes de propagation longitudinales k;
des modes aux trois longueurs d’onde. d est le coefficient non linéaire effectif de second ordre prenant
en compte le recouvrement des modes aux différentes fréquences. Ces équations peuvent étre résolues
analytiquement dans le cas de la non déplétion des pompes. La solution donnant I’amplitude de 1’onde de
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FIGURE 1 : (I) Diagramme schématique du principe de CLPM. Le couplage évanescent entre les guides entraine
I’oscillation des intensités pompes a ®; et @, entre les 2 guides de longueur L. L’intensité du signal non linéaire
généré a w3 augmente de fagon constructive au cours de la propagation si I’'une des conditions de CLPM est vérifiée.
(II) Evolution des amplitudes des 3 faisceaux dans le cas d’une somme de fréquences vérifiant Ak = Ky + Kk — k3.
Résolution numériques des éq. (1) a (3) en traits pleins et solution analytique non déplétées en pointillé (pour I’onde
3 dans le guide a). Les amplitudes A ; sont proportionnelles a la racine carré du nombre de photons. (IIN)Cas de la
génération de second harmonique pour Ak = k3. (a) Evolution de I’efficacité de conversion des photons disponibles,
(b) évolution de I’intensité de I’onde pompe.

fréquence somme Ag”) (z) au cours de la propagation dans le guide a peut conduire a une croissance en z
(conditions CLPM). Par exemple, la condition CLPM Ak = K + k» — k3 entraine Aga) () o< izd exp(ik3z)
pour de grandes distances z. Cette solution analytique est comparée a la résolution numériques des éq. (1)
a (3) sur la Fig. (1.II). Cette figure illustre bien la croissance de 1’amplitude de 1’onde 3, tandis que les
ondes 1 et 2 tendent vers 0,5, soit 50% d’efficacité de conversion des photons disponibles. L’amplitude
générée re-tombe périodiquement a 0 comme illustré sur la Fig. (1.III) pour le cas de la génération
de second harmonique (oli @; = @,) avec Ak = k3 comme condition CLPM. Dans ce second exemple
I’efficacité de conversion 1nsy peut atteindre 100%. Ainsi, cette technique de CLPM peut &tre envisagée,
dans divers matériaux, pour réaliser une conversion de fréquences de second ordre, tel que la génération
de seconde harmonique, la génération par différence ou somme de fréquences ou bien pour des effets
du troisieme ordre par mélange a quatre ondes [2]. Dans le domaine de I’infrarouge et avec un coupleur
directionnel a base de AlGaAs, une source a 10 um pourrait étre réalisée par différence de fréquences
entre 2,5 um et 2 um, entrainant un Ak ~ 75 mm~! compensable par CLPM. Les processus d’ordre 3
pourraient étre implémentés dans des fibres doubles coeur, en silice ou en verre de chalcogénure, suivant
les fréquences visées @; = 2w, — @3. Par exemple, un laser a 1550 nm et un a 1064 nm pourraient étre
combinés pour générer une longueur d’onde a 2,85 pm.

[1] P. Dong, J. Upham, A. Jugessur, and A. G. Kirk, “Observation of continuous-wave second-harmonic gene-

ration in semiconductor waveguide directional couplers,” Opt. Express, vol. 14, pp. 2256-2262, 2006.
[2] I. Biaggio, V. Coda, and G. Montemezzani, “Coupling-length phase matching for nonlinear optical fre-
quency conversion in parallel waveguides,” Phys. Rev. A, vol. 90, p. 043816, 2014.
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Nous présentons la réalisation expérimentale de la génération de second harmonique dans une microcavité a modes de
gallérie en AlGaAs, suspendue sur un piédestal en GaAs, avec le doublage en fréquence d’une pompe a 1.58 pum et une
efficacité de conversion de 7x10-4 W—1. Ce dispositif peut &tre intégré sur une puce photonique monolithique pour des
applications classiques et quantiques dans la bande télécoms.
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RESUME

Nous détaillerons quelques configurations de micro-résonateurs & modes de galerie illustrant
le fait que leurs propriétés intrinséques peuvent étre exploitées pour la miniaturisation de
sources optiques de grande qualité ou de fonctions d’optique non-linéaire.

MOTS-CLEFS : Micro-cavités ; Modes de galerie ; Lasers solides ; Optique non-linéaire
INTRODUCTION

Les micro-résonateurs alliant trés haut facteur de qualité et faible volume de mode offrent de
nombreuses perspectives d’application en intégration de sources Lasers, miniaturisation de dispositifs
d’optique non-linéaire, métrologie ou encore physique fondamentale. Parmi les différentes approches
possibles, on obtient des micro-résonateurs & modes de galerie (MG) en utilisant la réflexion totale in-
terne dans un milieu diélectrique a symétrie cylindrique ou sphérique [1]. Cette géométrie trés simple
permet de disposer d’un résonateur miniaturisé monolithique de tres grande finesse conduisant a des fac-
teurs de qualité ultra-élevés. En utilisant des cristaux comme le CaF, dont I’absorption est trés faible
dans I’infrarouge, il a été mesuré des facteurs de qualité de 3 x 10** pour une longueur d’onde autour
de 1.55 um dans des sphéroides de taille millimétrique [2]. Méme sans atteindre de telles valeurs, I’uti-
lisation de résonateurs sphériques en silice obtenus par fusion ou de micro-disques en semi-conducteurs
permettent d’obtenir des facteurs de qualité jusqu’a respectivement 10° et 106 avec des dimensions mi-
crométriques. Dopés avec des matériaux actifs, ces micro-résonateurs se comportent alors comme des
micro-Lasers a faible seuil [3] de trés bonnes propriétés spectrales [4]. Par ailleurs, les propriétés de fort
confinement et de finesse élevée des résonateurs 8 MG sont mises a profit pour améliorer I’efficacité des
effets non-linéaires. Quelques exemples précis permettent d’appréhender leur potentiel d’application.

1. AMPLIFICATION OPTIQUE ET REGIME LASER

Par fusion de poudres de verre ZBLALIP dopé erbium dans une torche plasma micro-onde, on ob-
tient des micro-sphéres dont le diamétre varie entre 10 um et 250 um. Les modes de galerie sont excités
en utilisant le mode fondamental trés peu confiné d’une fibre optique dont le diamétre a été réduit a en-
viron 1 um comme cela est schématisé Fig. 1(a). Le pompage des ions erbium pour de I’émission autour
de 1550 nm se fait par I’intermédiaire de modes de galerie autour de 1480 nm. A partir de cette configu-
ration, plusieurs expériences sont possibles. Tout d’abord, le fonctionnement Laser peut étre démontré.
La figure 1(b) représente le résultat d’une mesure auto-hétérodyne retardée d’un Laser a MG obtenu dans
une sphere de diametre 105 um dopée a 0.1 mol%. La largeur de la raie Laser est d’environ 40 kHz. La
micro-sphére a modes de galerie se comporte ici comme un micro-Laser délivrant un signal trés cohérent
du fait de son facteur de qualité tres élevé. Si maintenant on injecte un signal autour de 1550 nm a I’entrée
de la micro-sphere, le systeme se comporte alors comme un amplificateur résonant. Des gains atteignant
19 dB ont pu étre mesurés de cette maniere [5].

2. OPTIQUE NON-LINEAIRE

Les propriétés de résonance et de fort confinement du champ électrique des résonateurs a MG ont
été mises a profit pour obtenir des effets non-linéaires d’ordre 2 ou 3 tres efficaces. Citons entre autres,
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FIGURE 1: (a) Schéma de principe du couplage de la lumiére dans un résonateur a MG sphérique. (b) Signal auto-
hétérodyne obtenu dans un Laser 8 MG en verre ZBLALIP dopé erbium. v représente la fréquence d’émission du
Laser. (DSP : densité spectrale de puissance).

le mélange a 4 ondes [6], la génération de peignes de fréquences [7] ou I’oscillation paramétrique [8]. La
structure des MG peut également étre utilisée pour exploiter pleinement les matériaux non-linéaires. Par
exemple, I’utilisation de micro-disques en semi-conducteur 111-V (comme le GaAs) permet d’atteindre
une configuration de quasi-accord de phase naturelle sans inversion artificielle de domaine. Ici ce sont la
structure cylindrique du mode associée a la symétrie des cristaux de la classe 43m qui permettent d’ob-
tenir I’accord de phase dans ces matériaux isotropes [9]. En conjuguant ce phénomeéne avec le tres fort
confinement de la lumiére dans des micro-disques semi-conducteurs de rayons inférieurs a 2.5 um, des
convertisseurs de fréquences intégrés ont pu étre démontrés dans I’infrarouge [10, 11].

Ce travail a été soutenu par I’ANR a travers les projets ORA et CALIN. Le CNES (action R&T
SHYRO), la DGA et I’Institut Universitaire de France sont également remerciés.
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RESUME

Dans une architecture d’oscillateur utilisant une source de pompage de forte brillance a
979 nm, nous nous sommes intéressés au blocage de mode par effet Kerr dans le cristal
Yb :CALGO dans deux régimes de dispersion. Dans un premier temps, des impulsions
aussi courtes que 32 fs ont ét¢ générées dans le régime solitonique. Un travail
d’optimisation sur la puissance moyenne nous a permis d’obtenir des impulsions sub
40 fs avec 1.1 W de puissance moyenne en sortie. Dans un second temps, nous nous
sommes intéressés a la production d’impulsions femtosecondes en régime de
dispersion faiblement positive. Des impulsions étirées a quelques ps ont été¢ générées
pour une puissance moyenne en sortie de I’oscillateur de 4 W. Ces impulsions sont
caractérisées par un spectre trés large de 41.6 nm de forme carrée et sont
recompressible en sortie de ’oscillateur a une durée de moins de 100 fs.

MOTS-CLEFS : Blocage de mode, laser solide; Ytterbium; femtoseconde,
1. INTRODUCTION

L’YDb :CALGO, par ses propriétés spectroscopiques et thermiques, s’est rapidement imposé
comme |'un des matériaux les plus propice pour la réalisation de sources sub 100 fs de forte
puissance moyenne. En pompage longitudinal, I’absence de sources suffisamment brillantes limite
la puissance moyenne accessible [1] et rend difficile le blocage de mode par effet Kerr. D’un autre
cOté, la technologie a disque aminci permet de s’affranchir de la limitation en puissance mais limite
la briéveté des impulsions générées [2]. Nous proposons dans cette étude, de présenter I’intérét du
pompage forte brillance pour la réalisation d’oscillateurs sub 100 fs de forte puissance moyenne
dans deux régimes de dispersion grace a I’utilisation d’une source spatialement monomode émettant
10 W a 979 nm.

2. MONTAGE EXPERIMENTAL

Notre architecture laser est basée sur une configuration de cavité en gamma. Un cristal
d’Yb:CALGO de 5 mm coupé a angle de Brewster, orienté suivant ’axe ¢, est monté dans une
monture en cuivre refroidie par eau. Le cristal est pompé par un laser a fibre monomode émettant 10
W a 979 nm polarisé et focalisé¢ dans le cristal a 25 um (1/e?). La sous-cavité est constituée d’un
miroir dichroique et d’un miroir Rmax de rayon de courbure de 100 mm. Des prismes en SF10 et en
silice sont utilisés, respectivement dans la configuration de dispersion (GDD) négative et positive,
pour ajuster finement la GDD intra-cavité. Enfin, tous les miroirs utilisés sont a8 GDD contrélée.

3. RESULTATS

En utilisant un coupleur de sortie de 35 %, la cavité délivre en régime continu une puissance
de 4.5 W. Pour favoriser 1’établissement du régime impulsionnel, la cavité est placée en limite de
stabilit¢ en modifiant 1égérement un des miroirs de la sous cavité par rapport a la configuration
optimale. Dans ces conditions, la puissance de sortie chute a 1 Watt et le régime impulsionnel peut
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étre déclenché par I’utilisation d’une monture vibrante. Pour une configuration en régime de
dispersion négative, la GDD nette par aller-retour est proche de -2200 fs? sur la bande 1010-1100
nm. Dans ces conditions, la largeur spectrale des impulsions atteint 34 nm (FWHM) a la longueur
centrale de 1045 nm et délivre 1.15 W de puissance moyenne. A la sortie de I’oscillateur, la
caractérisation temporelle des impulsions (FROG-SHG) révele une légere phase d’ordre deux
(+1000 fs2) relativement commune a ce type d’oscillateur. L’ajout de miroirs chirpés (-1000 fs?) en
sortie de 1’oscillateur nous a permis d’obtenir des impulsions de 40 fs (FWHM) trés proche de la
limite de Fourier estimée a 39 fs (cf figure a). En réduisant le coupleur de sortie a 3%, nous avons
favorisé des impulsions a spectres plus larges. Dans ces conditions, des impulsions de 32 fs (largeur
spectrale de 51 nm) ont été obtenues pour une puissance moyenne de 90 mW [3]. Ce résultat
correspond aux impulsions les plus courtes jamais générées sur cristaux massifs Ytterbium
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Fig 1 a) Profil temporel reconstruit en régime de dispersion négative, insert : spectre expérimental ; b)
Profil temporel reconstruit en régime de dispersion positive, insert : spectre expérimental

Cependant, la principale limitation a I’augmentation de la puissance des oscillateurs sub-100
fs réside dans la puissance créte intracavité qui, lorsqu’elle dépasse la puissance critique
d’autofocalisation, est source d’instabilités et de régime multi-impulsionnels. Un régime de
fonctionnement basé sur la génération d’impulsions fortement chirpées permet de passer outre cette
limitation et d’augmenter sensiblement la puissance de sortie. En changeant les prismes de notre
cavité pour nous ramener a une GDD nette positive proche de zéro (+100 fs?), nous avons été en
mesure de générer des impulsions a dérive de fréquence de 1.4 ps (2.4 ps autocorrélateur) a la
puissance moyenne de 4.5 W. Le spectre des impulsions produites en sortie de 1’oscillateur est de
forme carré (cf Fig. 1.b) et atteint la largeur de 41.6 nm. Les impulsions délivrées sont caractérisées
par une dérive de fréquence quadratique (+40000 fs?). Moyennant I’utilisation d’un compresseur a
réseau (600 tr/mm, 87% de transmission), la durée des impulsions est raccourcie a 91 fs; valeur
proche de la limite de la transformée de Fourier du spectre (82 fs) (cf figure b), pour une puissance
de3.9W.

4. CONCLUSION

Plusieurs régimes de fonctionnement ont été étudiés. Tout d’abord en régime de dispersion
négative, nous avons réalisé¢ un oscillateur capable de délivrer des impulsions sub 40 fs avec une
puissance moyenne de 1.1 W. Dans un second temps, le régime a dispersion positive nous a permis
d’ouvrir la voie a la réalisation d’oscillateurs sub 100 fs multi-Watt dans les matériaux dopés
ytterbium.
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RESUME

Cet article présente les résultats expérimentaux obtenus sur le développement d’une
source d’impulsions laser en régime femtoseconde avec des faisceaux a polarisation
cylindrique. Trois amplificateurs a fibre cristalline Yb:YAG successifs sont implémentés
aprés I’oscillateur laser a verrouillage des modes en phase pour obtenir jusqu’a 85 W en
polarisation radiale.

MOTS-CLEFS : laser, amplificateur, fibre cristalline, Yb:YAG
INTRODUCTION

Au cours de ces dix dernieres années, plusieurs réalisations expérimentales ont montré I’intérét des
faisceaux a polarisation cylindrique (radiale ou azimutale). La symétrie de ces états de polarisation
permet, entre autres, d’augmenter la vitesse des processus de découpe et de produire des trous de fort
rapport d’aspect avec une meilleure symétrie [1]. Ces faisceaux peuvent étre générés directement par
les oscillateurs laser en utilisant des éléments sélectifs intra-cavité ou par conversion de polarisation
d’un faisceau extra-cavité [2]. Dans cet article, nous présentons les résultats obtenus sur le
développement d’une source laser femtoseconde amplifiée qui délivre un faisceau a polarisation
radiale. Les étages d’amplification sont réalisés en utilisant des fibres cristallines Yb:YAG dont la
symétrie est particuliéerement bien adaptée a I’amplification de faisceaux a polarisation radiale [3].
Dans la configuration présentée ici, Ils permettent d’atteindre des puissances moyennes de 100 W et
85 W respectivement en polarisation linéaire et radiale.

Le schéma du montage expérimental est présenté figure 1. La source laser d’injection est un
oscillateur a cristal massif délivrant une puissance moyenne de 1,5 W a une cadence de 20 MHz. Elle
produit des impulsions de 360 fs avec un spectre de 3,5 nm de large a mi-hauteur centré autour de
1031 nm et une polarisation linéaire. La chaine d’amplification est constituée de trois amplificateurs
a fibre cristalline Yb:YAG consécutifs. Les amplificateurs sont utilisés en double passage en
polarisation linéaire de fagon a augmenter I’extraction de puissance moyenne. La conversion de la
polarisation linéaire a la polarisation radiale est ici effectuée entre le deuxiéme et le troisieme étage
d’amplification.

Le premier étage d’amplification opéré en double passage est pompé par une diode de forte brillance
délivrant une puissance moyenne de 120 W a 940 nm. L’utilisation d’un module a fibre cristalline
Yb:YAG de 30 mm de longueur avec un dopage de 2 % at. permet d’atteindre une puissance de 22,5
W avec une excellente qualité de faisceau. L efficacité d’extraction est alors de 17%.
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Les expériences sur le deuxiéme étage d’amplification ont donné lieu a une comparaison des
performances de I’amplificateur pour un pompage a 940 nm et un pompage utilisant la transition zéro-
phonon a 969 nm. Bien que le pompage a 940 nm donne de meilleurs résultats a faible puissance de
pompe (I’absorption élevée favorisant un meilleur recouvrement), la réduction de la charge thermique
avec le pompage a 969 nm permet d’obtenir une puissance de sortie environ 10% plus élevée a 150
W de pompe. Ainsi, jusqu’a 70 W sont obtenus pour une amplification en double passage exploitant
une puissance de pompe de 200 W a 969 nm. Un convertisseur composé de 8 segments de lames
demi-onde a ensuite été utilisé pour convertir la polarisation de linéaire a radiale. Ce dernier introduit
environ 20% de pertes ce qui réduit la puissance moyenne a 55 W en entrée du troisieme étage
d’amplification.

L’isotropie des cristaux de YAG ainsi que la symétrie du cristal et de son environnement thermo-
mécanique font des fibres cristallines Yb:YAG une architecture laser particuliérement bien adaptée
pour I’amplification de faisceaux a polarisation cylindrique. Par exemple, des effets comme la
biréfringence induite thermiquement ou la double focalisation sont théoriquement inexistants pour
des faisceaux a polarisation radiale amplifiés dans un systéme a symétrie cylindrique. En revanche,
la polarisation radiale ne permet pas de réaliser des amplificateurs a deux passages tels que ceux
démontrés avec une polarisation linéaire. Avec une diode de pompe de 120 W & 940 nm (identique a
celle employé sur le premier étage), une amplification jusqu’a 85 W est observée avec une bonne
conservation de I’état de polarisation. En polarisation linéaire, le troisieme étage d’amplification a
aussi permis d’obtenir jusqu’a 100 W de puissance moyenne. La durée des impulsions amplifiées est
de 750 fs ce qui correspond a une puissance créte de 4 MW.

Fig. 1 : Montage expérimental des amplificateurs a fibre cristalline

CONCLUSION

Nous avons démontré I’amplification d’impulsions femtoseconde dans trois étages successifs
d’amplificateurs a fibre cristalline. Jusqu’a 85 W ont été obtenus avec un faisceau a polarisation
radiale.
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ABSTRACT

We demonstrate the broadband tunable CW laser operation of a Pr:LiYF, crystal
pumped by an OPSL from 863nm to 924nm, thus over more than 60 nm. Small signal
gain measurements are also performed in the same spectral range to confirm the nature
of the involved emission transition and the values of the spectroscopically derived
emission cross sections.

MOTS-CLEFS : solid state laser; wavelength tunable; infrared laser
1. INTRODUCTION

Owing to favorable optical and mechanical properties, Pr*":LiYF, (Pr’":YLF) is now the most
attractive laser crystal for the production of efficient diode-pumped laser systems operating at
multiple laser wavelengths across the whole visible spectral range. In addition, Pr**:LiYF, was also
recently proved to lase in the near-infrared range with good laser efficiencies around 907 and 915
nm [1]. Such laser emissions were assigned to spin-forbidden and spin-allowed Pr’" optical
transitions from the thermalized energy level set *P;, 'Iy and *Py to the lower energy one 'Gy [2]. In
this communication, we show that broadband tunable CW laser emission can be really achieved
over 60nm around 900 nm and that the spectroscopically estimated emission cross sections derived
on the basis on the above emission transitions assignments are confirmed by small signal gain
measurements.

2. SMALL SIGNAL GAIN

Small signal gain measurements were performed by using a 900 mW InGaN blue diode laser
operating at 444 nm as pump source and a CW Ti: Sapphire laser which can be tuned from 675 nm
to 1100 nm as probe beam.
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Fig. 1 Emission cross section spectrum and small signal gain measured in 7 polarization

50



Session JNCO 4 - Matériaux et Dispositifs laser solides OPTIQUE 2015

Attenuating the probe beam and collecting only about 4% with the aid of a standard glass
plate interposed on the pump beam, only about 2.4 mW was sent and combined with the pump
beam throughout the 0.8%Pr doped and 3 mm thick Pr:YLF crystal. The wavelength and the
corresponding intensity of the probe beam were analyzed, detected and measured simultaneously
via a monochromator, a Si photodiode and a standard oscilloscope. The pump beam was chopped at
a frequency of 81 Hz. Using these conditions, significant gain could be found in = polarization at all
the emission peaks of 869 nm, 895 nm, 915 nm and 922 nm with gain of 7.0%, 7.9%, 9.6% and
4.4%, thus, in perfect agreement (see in Fig. 1) with 7 polarized emission cross section values of
1.4X1020 cm2, 1.6x1020 ¢cm?2, 2.25xX1020 cm2 and 1.3X1020 cm?, respectively.

3. LASER WAVELENGTH TUNABILITY

Laser wavelength tunability was demonstrated by using a V-type laser resonator consisting
of a flat input dichroic mirror, a folding one with a radius of curvature of 100mm, a flat output
coupler and a SF10 intracavity dispersing prism. The 0.8%Pr doped- and a-axis cut Pr:YLF laser
crystal was placed immediately after the input dichroic mirror and pumped, through this dichroic
mirror, with a 1.5-W optically pumped semiconductor laser (OPSL) operating at a wavelength of
479.2 nm. Laser operation was obtained by using an output coupler with a transmission of about
0.88% over the entire spectra range and laser wavelength tuning by rotating this output coupler
along its vertical axis. As shown in Fig. 2, laser wavelength tunability was achieved almost
continuously between about 863 and 924nm, thus over more than 60nm.
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Fig. 2 Laser wavelength tunability of Pr’":LiYF, around 900 nm (diamond symbol) along
with the corresponding emission cross section spectrum registered in @ polarization,

CONCLUSION

We have demonstrated the broadband tunable small signal gain and CW laser operation of Pr:
LiYF, between 863 nm and 924 nm, thus > 60 nm. It is also confirmed that the entire emission
band can be assigned to the same set of thermalized emitting levels (1I¢,3Po,1). More data,
including recent laser measurements obtained at 915 nm and showing laser thresholds below
100mW and laser slope efficiencies of 33%, will be reported at the meeting.
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RESUME

Le monde du verre largement dominé par les verres d’oxydes trouve ses limites en
raison de 1’opacité de ces matériaux au-dela de 3pm. Exploiter le monde de
I’infrarouge oblige a concevoir de nouveaux verres formés d’atomes plus lourds
comme le Sélénium et le Tellure. Trois approches ont été développées pour la
réalisation de lentilles IR : le moulage, la formation de vitrocéramiques IR et la
mécano-syntheése. Pour guider la lumiere IR trois stratégies ont permis la réalisation de
fibres monomodes ou multi-modes dopée Terres Rares, de fibres effilées pour capteurs
a ondes évanescentes et de fibres micro-structurées. Des applications dans les
domaines spatial, médical, imagerie thermique, analyse déportée sont présentées

MOTS-CLEFS : verre, infrarouge, analyse, imagerie
1. INTRODUCTION

Les verres d’oxydes en particulier ceux a base de silice sont incontournables pour 1’optique visible
et proche IR. Leur énergies de phonons élevés les rend opaques au-deld de 3pum. Former des verres
partir d’atomes plus lourds est donc une nécessité. La chimie du Se, du Te et de leurs voisins de
tableau périodique permet d’accéder a une classe de verres dite de chalcogénures qui peuvent
transmettre la lumiére jusqu’ & 20um [1, 2]. Le domaine spectral de I’infrarouge moyen est trés
riche en information. Il correspond 1’émission thermique des objets & température ordinaire, autour
de 10um et contient aussi les signatures vibrationnelles de toutes les molécules. Le développement
de composants optiques & base de verres infrarouge se divise en deux catégories. La premiére vise a
maitriser la fabrication d’optiques bas-cout comme des lentilles destinées a équiper des systémes
d’imagerie thermique ou de caméras IR. Trois approches ont été tentées avec succes 1) le moulage
de verres au dessus de la transition vitreuse 2) la formation de vitrocéramiques transparentes ayant
des propriétés thermomécaniques renforcées 3) La mise au point d’une méthode de fabrications de
verres basées sur la mécaniques appelés mécano-synthése.

Le second type de composants optiques qui ont pu étre manufacturés sont des fibres optiques
élaborées sous différentes configurations.1) Des fibres mono-indice dopés Terres Rares comme
Dy’" et utilisées comme source IR vers 4um 2) Des fibres monomodes opérant dans la région 10pm
3) Des fibres effilées transparentes dans la région 2-13um et utilisées comme capteurs de signature
moléculaire en mesurant I’absorption des ondes évanescentes 4) Des fibres micro-structurées dont
le cceur en verre IR est entourés par des couronnes de trous. Ces fibres ont un comportement
monomodal dans la région 2-10pum.

Les technologies utilisant le rayonnement IR sont en constant développement mais souffrent du
manquede composants. Les objets IR présentés dans ce papier sont autant de briques technologiques
qui répondent a ce déficit

2. DES VERRES BASES SUR LA COMBINAISONS D’ATOMES LOURDS

Le verre nait lorsqu’en refroidissant un liquide celui-ci devient de plus en plus visqueux.
Quand la viscosité est infinie ce liquide est devenu un solide appelé verre. Ce solide possede les
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propriétés d’un liquide c'est-a-dire un développement continu, sans rupture de la liaison chimique
autorisant la production d’objets massifs homogenes. C’est toutefois un solide métastable hors
d’équilibre. Chauffé au-dessus de Tg la transition vitreuse, ce solide redevient plastique facile a
mettre en forme par moulage ou fibrage. Ces opérations ne sont pas sans danger car ce solide hors
d’équilibre peut a tout moment cristalliser en affectant sérieusement la propagation de la lumiére.

Hormis le cas des verres d’oxydes la formation de verres stables utilisables en optique est un
phénomene rare. Les verres de fluorures a base de ZrF, ou InF; sont des produits commerciaux mais
ont leur coupure IR situés vers 6-7um. Pour atteindre la zones stratégique 8-13um qui correspond a
la plus grande fenétre atmosphérique et la zone 2-13um qui contient la signature des molécules il
faut inventer des compostions formés d’atome lourds comme S, Se, Te combinées avec d’autres
atomes comme As, Sb, Ge qui ont pour rdle de réticuler le réseau vitreux[ 3,4]. Plus les atomes sont
lourds plus la transmission est déplacée vers les grandes longueurs d’ondes comme indiquée sur la
figure 1. Le jeu des combinaisons chimiques consistent a obtenir des propriétés thermomécaniques
acceptables associées a une bonne résistance a la cristallisation et une excellente transmission
optique. Ce dernier parameétre nécessite un controle drastique de la pureté des verres.

Figl Transmission IR de verres base SiO,, fluorures, soufre sé¢lénium et Tellure

3. DEVELOPPEMENT DE LENTILLES IR BAS-COUTS PAR DIFFERENTS PROCEDES

3-1 Par moulage. Quand un verre Ge/As/Ge est pressé dans un moule a une température T>
Tg dans sa zone de plasticité il permet la fabrication directe de lentilles complexes comme
diffractives ou asphero-diffractives directement adaptable sur une caméra IR (voir figure 2)

3-2 Pour renforcer les propriétés thermomécaniques des composants une nouvelle famille de
composite verre/nano cristal appelés vitrocéramiques IR a été développée. Ce procédé nécessite le
controle absolu de la cristallisation du verre et en particulier des phénomenes de
nucléation/croissance. L’objectif est de nucléer le maximum de grains de tailles nanométriques qui
n’affectent pas la transmission dans la bande 8-12 pm

3-3 La synthése traditionnelle oblige a passer par la phase liquide suivie d’une trempe et d’un
recuit. Une approche inédite utilisant des procédés mécaniques a été développée. Ici des grains de
verres sont formés par mécano-synthése (balls milling) suivi d’un frittage (spark plasma sintering)

4. FIBRES OPTIQUES IR SOUS DIFFERENTES CONFIGURATIONS

4-1 Des fibres monomodes cceur/gaine a base de verres Te/Se/As ont été manufacturées et
testées pour la mission spatiale ESA Darwin dont I’objectif est la détection de signes de vie sur des
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exo planétes. Ces fibres destinées a équiper un interféromeétre spatial sont monomodes dans la
région 10pum

4-2 Des capteurs utilisant 1’absorption des ondes évanescentes dans la région 2-14um ont été
réalisés a partir de fibres effilées a base de Se et de Te. Elles permettent la détection et I’analyse in-
situ de molécules chimiques et biochimiques. Une start-up DIAFIR est née de cette invention et
travaillent surtout sur des projets de médecine et biologie ;

4-3 Des Terres Rares comme Dy3+ ont été introduites dans un verre Ge/Ga/Sb/S. Des fibres
mono indice ont été préparées puis pompées vers 0.9um. Ces fibres actives émettent de la lumiére
vers 4,3um dans la premiére bande d’absorption de C0,. Un capteur déportée permettant 1’analyse
in-situ a été développé.

4-4 Pour la premiere fois des fibres micro-structurées a base de verres au Se ont été ¢laborée
sous différentes configurations. Ces fibres a cceur de verre entourés par des couronnes d’air sont
monomodes de 1 a 10um (voir figure 2). Une start-up SelenOptics en cours de création va
commercialiser ce type de fibres en particulier pour pigtailer la nouvelle génération de sources laser
IR que sont les QCL ( Quantum Cascades Laser) qui opérent dans cette région spectrale

Figure 2 : a) Lentilles de verre de chalcogénures moulées, b) section de fibre microstructurée en verre de
chalcogénures

CONCLUSION

Cet article décrit brievement la nouvelle génération de composants optiques ¢laborés a partir
de verres ou vitrocéramiques transmettant la lumicre infrarouge dans les régions stratégiques des
fenétres atmosphériques et dans la zone des signatures IR des molécules. Ces guides d’onde,
lentilles ou microlentilles constituent des briques technologiques qui viennent s’ajouter aux autres
composants émergents que sont les nouvelles sources( QCL) et la nouvelle génération de détecteurs
infrarouge type micro-bolomeétres non-refroidis.
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RESUME

Les matériaux lasers dopés Yb se sont largement répandus car ils peuvent étre
optiquement pompé directement par des diodes lasers et produire des impulsions de
moins de 1 ps. En utilisant des lasers a fibre comme moyen de pompage optique a la
place des diodes laser, il est possible de repousser considérablement les limites des
matériaux dopés Yb en terme d’efficacité, de gain et d’autre part produire des
impulsions énergétiques de moins de 100 fs dans des architectures trés compactes.

MOTS-CLEFS : impulsions femtoseconde, lasers a 976 nm, pompage haute brillance,
matériaux dopés Yb.

1. INTRODUCTION

Les impulsions ultracourtes (de quelques femtoseconde a quelques centaines de
femtoseconde) sont de plus en plus utilisées dans le monde académique bien siir mais aussi pour des
applications industrielles (micro-usinage athermique) ou médicales (chirurgie réfractive). Un grand
nombre d’expérience en physique des champs forts nécessite de fortes énergies, de courtes durées,
de treés grandes cadences de répétition et parfois toutes ces propriétés en méme temps. Les
applications industrielles nécessitent des technologies fiables, robustes, efficaces et imposent des
contraintes de colt tant sur les composants que sur la maintenance. Jusqu’a présent, la production
d’impulsions femtosecondes énergétiques se fait grace a la technologie Ti:Al,0; dans des
configurations d’amplificateurs a dérive de fréquence (CPA) ou I’impulsion est temporellement
étirée avant d’étre amplifiée afin de limiter les effets non-linéaires. L’impulsion est ramenée a sa
durée la plus courte dans un compresseur apres le dernier étage d’amplification. Cependant, ces
systémes présentent un défaut quantique important induisant des effets liés a la charge thermique
qui doivent étre compensés par des techniques de refroidissement sophistiquées (cryogénie)
difficilement exploitable dans des systémes industriels. Au cours des 10 derniéres années, les
matériaux lasers dopés aux ions Ytterbium ont démontré leur avantage dans des configurations
d’oscillateurs femtoseconde a ultra haute cadence ou pour de I’amplification jusqu’au kW de
puissance moyenne. L’avantage majeur de ces matériaux Yb est leur adéquation au pompage
optique par diodes lasers dont I’efficacité «a la prise » est inégalée. D’autre part, le défaut
quantique de ces matériaux est relativement limité ce qui réduit considérablement les effets
thermiques permettant le refroidissement par circulation d’eau. Cependant, la technologie tres
prometteuse a base de matériaux dopés Yb n’a démontré, a ce jour, que des performances limitées
en terme de durée, puissance moyenne et énergie. La raison principale de cette limitation est la forte
intensité de saturation du matériau associ¢e a 1’utilisation de diodes de pompe de puissance peu
brillantes (largement multimodes et donc de qualité spatiale réduite). Une alternative permettant de
casser ces verrous consiste a mettre en ceuvre le concept de pompage haute brillance du matériau.
Cette approche consiste simplement a remplacer les diodes de pompage multimodes communément
utilisées par une source de pompage haute brillance dont la qualité¢ du faisceau est proche de la
limite de diffraction. La brillance de cette source permet d’utiliser des cristaux beaucoup plus long
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(gain fortement accru) et moins dopés (thermique mieux gérée). Durant les 5 derniéres années, le
CELIA a mis au point une technologie de laser a fibre fournissant un faisceau monomode (de
qualité spatiale optimale) permettant le pompage optique de certains matériaux dopés Yb. Nous
allons montrer ici I’intérét du pompage haute brillance en décrivant les principes mis en ceuvre ainsi
que les principaux résultats obtenus dans des architectures d’oscillateurs et d’amplificateurs.

2. SOURCE DE POMPAGE BRILLANTE : LASER A FIBRE A 976 NM

Nous avons développé une source laser de forte puissance et de trés bonne qualité spatiale
émettant & 976 nm et résonnante avec la raie d’absorption de certains matériaux dopés Yb. Cette
source est basée sur une fibre double gaine a large aire modale dopé aux ions Yb et pompé par une
diode multimode a 915 nm. Le laser fonctionne sur un schéma a 3 niveaux a 976 nm en perpétuelle
compétition avec une émission naturelle a 1030 nm. Le fonctionnement efficace de ce laser
implique donc une architecture particuliere et des contraintes sur la géométrie de la fibre. Nous
utilisons de maniere journaliere des sources de 40 W pour une puissance maximale démontrée de 94

W [1]. Le parametre essentiel de cette source est la brillance définie comme B = P/(MfMj/lz) ou P

est la puissance, A la longueur d’onde et M? la facteur de qualité spatiale du faisceau. Un faisceau
parfait posséde un M* =1 et un faisceau de mauvaise qualité un M>>>1. La figure 1 montre qu’il
existe 2 a 3 ordres de grandeur entre la brillance d’un laser a fibre et celle d’une diode multimode de
100 W par exemple.

Fig. 1 : Etat de I’art de la brillance des sources de pompage optique a 976 nm.

3. POMPAGE HAUTE BRILLANCE

La brillance d’une source, et donc sa qualité spatiale, a une conséquence importante sur la
focalisation du faisceau. Un faisceau de bonne qualité (brillant) peut étre maintenu avec un petit
diametre sur une longueur b (parametre confocal) bien plus grande que pour le faisceau de mauvaise
qualité. Une forte densité de puissance peut alors étre utilisée sur de grandes longueurs fournissant
un gain important y compris dans des matériaux lasers dont la section efficace d’émission est
relativement faible. C’est cette propriété qui est mise en valeur dans le ce concept. D’autre part,
utiliser des cristaux de plus grande longueur permet d’étaler la chaleur et favorise le
refroidissement. Enfin, le recouvrement optimal de la pompe et du signal limite 1’émission
spontanée amplifiée et le rendement de I’amplification.
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4. OSCILLATEURS ET AMPLIFICATEURS EN POMPAGE HAUTE BRILLANCE

Nous avons réalisé plusieurs architectures d’oscillateurs et d’amplificateurs. En utilisant notre
source laser a fibre 2 976 nm, nous avons pu démontrer que les gains petit signal obtenus dans un
cristal d’Yb:CaF, a température ambiante surpassaient ceux mesurés avec un refroidissement
cryogénique [2]. Dans un deuxiéme temps, le pompage haute brillance avec une source
commerciale d’Azur Light Systems nous a permis de démontrer pour la premiere fois le vérouillage
de mode par pur effet Kerr dans un cristal d’Yb:CaF,. Dans ce cas, I’oscillateur fournit des
impulsions de moins de 100 fs (68 fs) pour une puissance moyenne exceptionelle de 2.3 W [3].
Plus récemment, le concept a été appliqué a des cristaux d’Yb:CALGO (Yb:CaGdAlO,) dont la
bande d’émission est particulierement large. Nous avons ainsi pu produire des impulsions d’une
durée record de 32 fs [4]. Ces résultats sont reproduits sur la figure 3 ou le pompage haute brillance
est comparé aux architectures pompées par diodes.
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Fig. 3 : Puissance vs durée des oscillateurs a base d’Yb. Les points bleus montre les puissances et durées
obtenus en pompage haute brillance par rapport aux autres technologies.

Bien que le pompage haute brillance permette de produire des impulsions extrémement
courtes (< 50 fs) avec de tres fortes puissances moyennes ( > 1W) certaines applications nécessite
des puissances et énergies par impulsions plus importantes. Nous avons donc réalisé des
amplificateurs dits « booster » permettant d’accroitre la puissance des oscillateurs d’un facteur 5 a
10 grace au gain exceptionnel obtenus en simple passage dans une architecture haute brillance. Des
puissances jusqu’a 20 W ont été mesurées.
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RESUME

Depuis leur introduction commerciale en 2010, la détection cohérente et les
technologies associées ont transformé les systémes de transmission a fibre optique. Ils
ont non seulement permis I’éclosion du multiplexage de mode, qui pourrait soutenir la
croissance considérable du trafic dans les futurs systémes, mais ont aussi permis de
repenser le mode opératoire des réseaux optiques. Grace aux nouveaux terminaux
élastiques et conscients de leur environnement de propagation, les réseaux seront plus
efficaces et mieux améme de répondre ala diversité des besoins.

MOTS-CLEFS : transmission, fibre, réseaux, détection cohérente
1. INTRODUCTION

Les réseaux a fibre optique forment les artéres de I’internet mais transportent également la
télévision et la téléphonie mobile et filaire. Ils sont donc au ceeur de la société de communication
d’aujourd’hui. Pourtant, derriére les apparences, le réseau internet perd peu a peu sa position
dominante au profit des réseaux intranet pan-continentaux des grands acteurs de la société de
I’information. C’est la révolution du Cloud. Ces réseaux privés amenent I’information au plus prés
des utilisateurs sans emprunter les artéres de communication des opérateurs de téléphonie
historiques. Il s’ensuit une transformation profonde du marché des télécommunications optiques. En
paralléle, de nouveaux besoins apparaissent ol les fermes (data centers) de milliers, voire millions
de serveurs prennent un réle centrd. Il s’ensuit (1) une augmentation considérable du trafic
transporté, mais aussi (2) un besoin d’adapter le réseau a des flux dynamiques et de plus en plus
hétérogénes.

Les technologies cohérentes, responsables de la septieme rupture technologique dans
systémes de transmission a fibre optique [1] se révélent porteuses de nombreuses promesses pour
résoudre ces deux défis.

2. LESSYTEMESCOHERENTS

Il est important de noter que I’adjectif “cohérent” ne désigne pas ici qu’un mode de réception
du signal optique [2], qui ne serait qu’une mise a jour de celui étudié dans les années 1980. Plus
justement, les systémes cohérents actuels sont issus de la combinaison de cinq briques
technologiques : (1) la modulation avec des aphabets de plus de deux symboles, en phase et/ou
amplitude, (2) le multiplexage en polarisation, (3) la détection cohérente, (4) le traitement
numérique du signa, (5) la transmission sans compensation périodique de la dispersion
chromatique. Bien que connues et étudiées par la communauté scientifique pendant de longues
années, aucune de ces cing briques technologiques, prise isolément, n’avait apporté d’avantage
compétitif suffisamment déterminant pour étre mise en ccuvre commercialement. C’est bien lamise
en commun des cing qui remit en cause les conclusions admises par le plus grand nombre. Cette
mise en commun conduit & des solutions de transmission qui combinent une longue liste
d’avantages: plus robustes aux effets du bruit, plus robustes a la dispersion chromatique, plus
robustes a la dispersion de polarisation, plus robustes aux filtres optiques trés étroits, donc aux
distorsions causées par les nceuds traversés, plus robustes aux effets non linéaires optiques entre-
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canaux, plus robustes auix effets non linéaires entre impulsions d’un méme canal, compatibles avec
des débits plus élevés (ex : 100 Ghit/s, 400 Ghit/s et plus) et moins gourmandes en énergie [1].

3. LESSYSTEMESDE COMMUNICATIONSAMULTIPLEXAGE DE MODE

Le multiplexage est I’opération par laquelle plusieurs trains de données sont agrégés pour
former un seul train de données a plus haut débit. Au contraire des trois techniques de multiplexage
(en temps, en longueur d’onde et en polarisation [2]) déa toutes employées dans les systémes
cohérents actuels, le multiplexage de modes n’exploite pas a proprement parler une propriété de la
lumiére mais une propriété de la fibre. Dés que le ceeur de celle-ci dépasse un certain diamétre, elle
devient multimode et donc capable de transporter la lumiére sur des trgjets différents appelés
modes. Les modes sont caractérisés par leurs distributions spatiaes spécifiques lorsqu’on analyse le
faisceau optique transversalement. Le multiplexage de modes consiste donc a envoyer N trains de
données différents selon N modes d’une fibre multimode. Afin de privilégier un mode spécifique de
lafibre au moment du couplage dans la fibre de transmission, chague train de données aura été émis
par un laser dont le profil spatial aura été préparé par passage dans un filtre spatial. Aprés
propagation, on utilisera d’autres filtres spatiaux dans le récepteur, qui ne laissent passer qu’un
mode a lafois. Ainsi, on pourraisoler (démultiplexer) les trains de données transportés par chague
mode. Comme le multiplexage en polarisation, le multiplexage de modes a fait I’objet d’un
renouveau d’attention dans les laboratoires de recherche quand les technologies cohérentes sont
apparues. Ce n’est que grace a elles qu’on a pu éaborer des algorithmes de compensation des
inévitables fuites d’'un mode a I’autre. Toutefois, il reste de nombreux défis a résoudre avant que le
multiplexage de modes ne devienne une réalité commerciale [3].

Fig. 1 : Principe de fonctionnement d’un systéme de transmission optique & multiplexage de mode, exemple
de 5 modes (MIMO = Multiple Input Multiple Output, Att. = Atténuateur)

4. LESRESEAUX OPTIQUESDYNAMIQUES

Quelles que soient les techniques de multiplexage retenues, les systémes de transmission sont
interconnectés entre eux pour former des réseaux optiques. Une analyse des moteurs d'évolution des
techniques optiques laisse penser que I’évolution de ceux-ci sera conditionnée par la réponse atrois
questions. Les technologies cohérentes joueront incontestablement un réle prépondérant dans la
maniére d’y répondre.

(1) comment rendreles réseaux optiques plus transparents ?

Le défi consiste a maintenir dans le domaine optique les données, sur les distances les
longues possibles, et ainsi supprimer les étages de conversions opto-électroniques (OEO)
intermédiaires, particulierement co(teux. Il faut, en particulier, pouvoir composer avec des
changements de types de fibres sur le parcours emprunté par le signa. La tache est rendue d’autant
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plus complexe que I”augmentation des débits au-dela de 200Ghit/s par laser utilisé depuis 2012 rend
désormais impossible la transmission des plus haut débits sur les distances les plus longues
rencontrées dans les réseaux terrestres, une situation jamais vue depuis plus de 10 ans, dont les
opérateurs n’ont pas encore apprécié |’ éendue des conséguences.

(2) comment rendrelesréseaux plus dynamiques ?

L>occupation spectrale des artéres de communication les plus chargées est telle que leur mise
a I’échelle future en ligne avec la croissance des besoins des utilisateurs n’est pas durable sans
changement de paradigme. Dans ce contexte, la faible utilisation effective des réseaux optiques (a
hauteur d’environ 20% de leur capacité, mais ce chiffre est trés variable d’un réseau a I’autre),
parait anachronique. Héritage d’une longue histoire et dictée par des soucis de simplification, elle
laisse apparaitre des opportunités évidentes de progrés. L utilisation pourra étre augmentée en
particulier en mutualisant les cartes d’émission/réception (cohérentes), qui sont les éléments les plus
coliteux dans un réseau optique. Cela suggere de les rendre flexibles et adaptables a la multitude de
configurations rencontrées [4]. Une méme carte flexible (on dit auss élastique), quant & son débit,
son écartement spectral avec ses voisines ou son format de modulation, pourra transporter des débits
trés devés sur des distances modérées ou un débit moyen sur de trés longues distances. Ces cartes
sont particuliérement intéressantes lorsqu’il s’agit de détourner plus efficacement le trafic en cas de
panne, mais aussi, a reconfigurer le réseau dés I’arrivée de nouvelles demandes de connexions entre
utilisateurs. Dans tous les cas, I’intelligence qui contréle le réseau (auss appelée plan de contrdle)
devra recourir a des agorithmes rapides de calcul de route, alimentés par une description précise
des conditions de propagation selon e chemin optique exact emprunté. Cette description précise est
rendue possible par la mesure de multiples paramétres physiques fournie par les récepteurs
cohérents (puissance optique, bruit, dispersion chromatique, dispersion de polarisation, effets non-
linéaires), disponible aujourd’hui mais largement sous-exploitée.

(3) comment rendrelesréseaux plusrespectueux del'environnement ?

Le défi consiste d’abord a réduire la consommation énergétique, ce qui suppose de recenser
les éléments de commutations les plus énergivores, de redéfinir les architectures de réseaux pour
déplacer ces éléments en bordure du réseau (plus prés de I’ utilisateur), et de développer les moyens
de mettre en veille les @ éments du réseau qui ne sont pas actifs.

Ces questions correspondent a trois attentes du marché, qui appellent des réponses techniques
qui peuvent se révéler contradictoires. Elles ouvrent toutefois des opportunités qui vont simplifier
I’ opération des réseaux, les rendre plus efficaces, et finalement plus économiques.

CONCLUSION

Dans les systémes et les réseaux a fibre optique, les technologies cohérentes ont déja permis
de rendre techniquement et économiquement viables quelques réves que d’aucuns avaient
condamnés al’oubli. Il y afort a parier que ces réves devenus réalités ne seront pas les derniers.
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RESUME

La photonique silicium est sur le point de révolutionner le domaine de
I’optoélectronique intégrée. Elle apparait en effet comme la solution incontournable
pour faire face a la demande croissante des débits des systémes de communications a
bas colts et a faible consommation énergétique. Dans ce contexte, les résultats récents
en photonique silicium concernant les composants optoélectroniques a haut débit et
tout particulierement les modulateurs optiques et les photodétecteurs seront présentés
pour la réalisation des futurs systémes de communications optiques intra et inter-puces.

MOTS-CLEFS : photonique intégrée, modulateur, photodétecteur, silicium, germanium,
puits quantiques Ge/SiGe, silicium contraint, III-V sur silicium

1. INTRODUCTION

La photonique silicium apparait comme la solution incontournable pour faire face & la demande
croissante des débits des systémes de communications & bas colts. En effet, I’utilisation de la
plateforme silicium donne acces a la technologie mature développée en microélectronique, et
permet d’atteindre de grands volumes de production. De plus la convergence des circuits
électroniques et photoniques sur une méme puce rend possible le traitement de 1’ information au plus
prés de I’émetteur et du récepteur, amenant a une plus grande compacité des circuits et une
augmentation de leurs performances. Le fort contraste d’indice entre le silicium et la silice des
substrats silicium sur isolant (SOI pour Silicon On Insulator) permet la réalisation de dispositifs
passifs ultra-compacts et & faibles pertes optiques. Le développement de composants
optoélectroniques efficaces est considéré aujourd’hui comme un des défis majeurs en photonique
silicium. Les démonstrations récentes concernant les modulateurs optiques et les photodétecteurs,
ainsi que les études actuelles concernant la réduction de la puissance consommée de ces composants
seront présentées.
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2. COMPOSANTS OPTOELECTRONIQUES HAUTE FREQUENCES INTEGRES SUR SOI

Pour le photodétecteur, le matériau de choix est le germanium, compatible avec les
technologies silicium, utilisé en microélectronique et présentant une forte absorption aux longueurs
d’onde télécoms. Le principal challenge étant la différence de paramétre de maille entre le silicium
et le germanium, des techniques spécifiques d’épitaxie ont été mises au point pour obtenir une
couche de germanium de bonne qualité cristalline et d’épaisseur compatible avec la taille d’un
mode optique. De nombreuses structures ont été développées pour la réalisation de photodétecteurs
germanium intégrés en bout de guide d’onde silicium principalement a base de diodes PIN latérales.
Une bande passante ¢lectro-optique supérieure a 50 GHz, avec une sensibilité supérieure a 0.5 A/W
et des courants d’obscurité de I’ordre du nanoampére ont pu étre ainsi obtenus. Une détection a
40Gbit/s a été démontrée sans tension de polarisation [1].

Du point de vue du modulateur, I’effet d’électro-refraction par variation de densité¢ de
porteurs a ouvert la voie aux modulateurs optiques intégrés. Différentes structure interférométriques
peuvent étre utilisées pour convertir la modulation de phase en modulation d’intensité optique : les
interférométres Mach Zehnder présentant une grande bande passante spectrale et une faible
sensibilité a la température, mais nécessitant des régions actives de quelques millimétres de long,
alors que les résonateurs en anneau permettent de diminuer la taille des composants, au prix d’une
deux types d’interférometres ont été démontrés, fonctionnant a 40 Gbit/s avec des taux d’extinction
supérieurs a 8 dB [2].

Ces démonstrations ont permis aux modulateurs optiques en silicium et aux photodetecteurs
en germanium d’atteindre une maturité permettant leur fabrication dans les plateformes de la
microélectronique [3], et permettant d’envisager la commercialisation a court terme d’émetteurs et
de récepteurs pour les systemes de communication. En paralléle a ces travaux, de nouveaux enjeux
sont apparus, concernant notamment la réduction de la puissance consommée des systemes.

3. REDUCTION DE LA CONSOMMATION ENERGETIQUE DES COMPOSANTS

Parmi les enjeux pour les futurs systémes de communications de demain, la réduction de la
puissance consommée est un point clef tant pour le récepteur que pour les modulateurs optiques.
Différentes voies sont étudiées pour atteindre cet objectif.

Des photodiodes germanium a avalanche présentent un gain dd a la multiplication des
porteurs ont été développées. Cette approche permet de réduire la puissance optique globale du
systtme de communication en réduisant le seuil de détectivité. Récemment, des photodiodes a
avalanche en germanium ont ainsi présenté un facteur de gain supérieur a 20 et la possibilité de
détecter un signal a 10 Gbit/s d’une puissance inférieure a -26dBm [4].

Concernant le modulateur optique, I’objectif pour les communications courte distance est
d’atteindre une consommation électrique de quelques centaines de fJ/bit (alors que les modulateurs
en silicium de type Mach Zehnder consomment quelques pJ/bit). L’utilisation d’effets non-linéaires
dans le silicium contraint comme effet électro-réfractif est un exemple de solution a I’étude pour
atteindre cet objectif [5].

4. NOUVELLES PLATEFORMES POUR LES COMMUNICATIONS A BASSE CONSOMMATION.

A T’heure actuelle, de nombreuses technologies différentes sont utilisées pour réaliser les
différents composants : laser III-V, modulateur silicium, photodétecteur germanium. L’utilisation
d’une méme plateforme pour la réalisation de plusieurs composants a basse consommation présente
un atout majeur pour les applications futures.

Des modulateurs a électro-absorption et des photodétecteurs fonctionnant a plus de 10 Gbit/s
ont été démontrés avec des structures a puits quantiques Ge/SiGe [6]. Le principal challenge de ces
structures est leur intégration sur une plateforme intégrée. Deux approches ont été développées : la
premiére a été d’utiliser une couche tampon fine entre le silicium et les puits quantiques Ge/SiGe
pour permettre une intégration sur SOI [7]. La deuxiéme approche est basée sur un concept
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complétement nouveau. En effet, elle porte sur la possibilité d’utiliser un substrat virtuel SiGe pour
réaliser le guidage de la lumiére. Un lien complet modulateur/guide/photodétecteur a pu étre ainsi
démontré [8].

L’intégration III-V sur silicium est également un candidat de choix pour I’intégration de
lasers, modulateurs et photodétecteurs sur un méme circuit. L’enjeu actuel étant la consommation
du modulateur, il a ét¢ montré théoriquement que la combinaison de la plateforme III-V sur SOI
avec des structures a cristaux photoniques pour ralentir la lumiére permet d’envisager des
composants présentant une bande passante supérieure a 15 GHz sur une large bande spectrale, avec
une consommation inférieure a 50 £J/bit [9].

CONCLUSION

Les réalisations de composants optoélectroniques rapides et efficaces ont permis de
démontrer le potentiel de la photonique silicium pour les communications optiques et ont ouvert la
porte a une grande variété de nouvelles applications : capteurs, cryptographie quantique,...

REMERCIEMENTS

Les travaux présentés ont bénéficié du soutien des projets ANR Ultimate, Gospel, Silver, des
projets Européens Helios et Platform et du projet IDEX Paris-Saclay Nanodesign. D . M-M
remercie l'institut Universitaire de France.

REFERENCES

[1] L. Vivien, et al, "Zero-bias 40Gbit/s germanium waveguide photodetector on silicon," Opt. Express 20,
1096-1101 (2012)” Optics Express, 20, p. 1096-1102, (2012)

[2] D. Marris-Morini, et al, "Low loss 40 Gbit/s silicon modulator based on interleaved junctions and
fabricated on 300 mm SOI wafers", Optics Express 21 (19), 22471- 22475 (2013).

[3] D. Marris-Morini, et al, "40 Gbit/s optical link in 300-mm silicon platform", Optics express (2014), 22
(6), 6674-6679 (2014).

[4] L. Virot, et al, "Germanium avalanche receiver for low power interconnects", Nature Communications,
5,4957,(2014)

[5] P. Damas, et al, "Wavelength dependence of Pockels effect in strained silicon waveguides", Optics
Express, 22 (18), 22095-22100

[6] P. Chaisakul, et al, "23 GHz Ge/SiGe multiple quantum well electro-absorption modulator" Optics
Express, 20 (3), 3219-3225, (2012)

[7] M-S. Rouifed, et al, "Advances Toward Ge/SiGe Quantum-Well Waveguide Modulators at 1.3pm"
Journal of Selected topics in quantum electronics, 20, 4, 3400207 (2014).

[8] P. Chaisakul, et al, "Integrated germanium optical interconnects on silicon substrates", Nature Photonics
8, 482-488 (2014)

[9] T.-N. Vu, et al “Hybrid III-V on silicon photonic crystal based optical modulator”, 6th International
Conference on Metamaterials, Photonic Crystals and Plasmonics, 4-7 august 2015.

63



OPTIQUE 2015 Session Pléniére 3

SPHERE, CHASSEUR DE PLANETES EXTRASOLAIRES

Jean-Luc Beuzit'?, Anne Costille®, Kjetil Dohlen®, Thierry Fusco™, David Mouillet'?, Jean-
Francois Sauvage® et I’ensemble du consortium SPHERE

! Université Grenoble Alpes, IPAG, F-38000 Grenoble, France
2 CNRS, IPAG, F-38000 Grenoble, France
? Aix Marseille Université, CNRS, LAM (Laboratoire d’Astrophysique de Marseille) UMR 7326,
13388, Marseille, France
* ONERA, the French Aerospace Lab., 92322, Chatillon, France

Jean-Luc .Beuzit@obs.ujf-grenoble.fr

RESUME

SPHERE est le tout nouveau « chasseur de planetes extrasolaires » de 1’Observatoire
Européen Austral. Installé en mai 2014 sur 1’'un des quatre télescopes du Very Large
Telescope sur le Cerro Paranal (Chili), il atteint, grace a I’utilisation conjointe de
technologies optiques de pointe, et notamment de son systtme d’optique adaptative
extréme, des résolutions angulaires sans précédent que ce soit au sol ou dans I’espace.

MOTS-CLEFS : optique adaptative extréme ; planétes extrasolaires ; instrumentation
astrophysique ; imagerie haut contraste.

1. INTRODUCTION

L’existence de plus d’un millier de planétes en orbite autour d'étoiles autres que le Soleil a
déja été confirmée. La plupart d'entre elles ont été découvertes au moyen de méthodes indirectes
reposant sur la détection des effets des planétes sur leurs étoiles hotes — les variations de luminosité
générées par le passage de planctes devant leur étoile (transits), le mouvement réflexe de 1’étoile
résultant de 1’existence de planétes en orbite (vitesses radiales), etc. A ce jour, seules quelques
planétes ont été détectées par imagerie directe de 1’émission de la planéte a coté de celle de son
étoile. L'instrument SPHERE (Spectro-Polarimetric High-contrast Exoplanet Research) [1][2] a
pour principal objectif de détecter et de caractériser, au moyen de I’imagerie directe, des planétes
extrasolaires géantes en orbite autour d’étoiles proches. Cela constitue un challenge de taille, de
telles planétes étant caractérisées par une luminosité bien plus faible que celle de leur étoile, avec un
contraste de typiquement 10°, ce qui est équivalent a détecter, depuis Paris, la lumiére d’une bougie
située a 50 cm d’un phare dans la rade de Marseille. De telles études nécessitent 1’utilisation
conjointe de technologies optiques de pointe, toutes a la limite de 1’état de 1’art.

2. L’INSTRUMENT SPHERE

Toute la conception de SPHERE a donc reposé sur la nécessité d’obtenir le contraste le plus
élevé possible dans I’environnement immédiat de 1’étoile en combinant de nombreux systemes
optiques complexes, ainsi que des processus de traitement d’images optimisés. L’instrument a été
congu et réalisé par un consortium européen piloté par 1'Institut de Planétologie et d’ Astrophysique
de Grenoble (IPAG) et comprenant 'ONERA, le Laboratoire d'Astrophysique de Marseille (LAM),
le Laboratoire d'Etudes Spatiales et d'Instrumentation en Astrophysique (LESIA, Paris), le
laboratoire Lagrange (Nice) ainsi que des instituts allemands, italiens, suisses et néerlandais, en
collaboration avec 1'Observatoire Européen Austral (ESO).

Tout d’abord un systeme d’optique adaptative extréme, SAXO (Sphere Adaptive-optics for
eXoplanet Observation) [3][4], met en forme le faisceau en le corrigeant de toutes ses imperfections
(turbulence atmosphérique, erreurs de pointage, vibrations, aberrations instrumentales quasi
statiques) avec une précision nanométrique. Pour ce faire, SAXO met en ceuvre des concepts et des
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composants parmi les plus avancés a ce jour. La correction est obtenue par un miroir de pointage
rapide de grande dimension (50 mm a 800 Hz) spécifiquement développé par le LESIA et par un
miroir déformable de type piezo stack a 1377 actionneurs réalisé par la société CILAS. Une optique
de relai combinant 3 miroirs toriques polis sous contrainte par le LAM [5], permet de minimiser le
nombre de surfaces optiques, augmentant ainsi la transmission de I’instrument tout en garantissant
une excellente qualité optique. Par ailleurs, I’'un de ces miroirs, rendu actif par 1’ajout d’un
actionneur, permet la compensation des aberrations propres, lentement variables, du miroir
déformable. L’analyseur de front d’onde, de type Shack-Hartmann, utilise une caméra EMCCD
(electron-multiplying CCD) de E2V de 240x240 pixels avec une fréquence trame de 1200 Hz et un
bruit de lecture équivalent, apres amplification du signal, inférieur a 0,1 électron. Un filtre spatial
ajustable en amont de 1’analyseur permet de s’affranchir du phénomeéne de repliement. Les
excellentes performances de ce détecteur, alliées aux diverses optimisations de concepts et de
traitement de données du Shack-Hartmann permettent d’atteindre des magnitudes limites allant au-
dela des spécifications originales et donc d’ouvrir la voie a I’observation de nombreux objets jusque
la inaccessibles. L’analyseur de front d’onde et les optiques déformables sont reliés par un
calculateur temps réel développé par I’ESO, qui contréle ’ensemble de ces optiques avec un temps
de latence inférieur a 80 microsecondes. Un filtrage de Kalman permet de compenser jusqu’a 12
pics de vibrations qui pourraient apparaitre aléatoirement entre 10 et 300 Hz. Cette dernicre
fonctionnalité permet de stabiliser I’'image avec un mouvement résiduel inférieur a 2 millisecondes
d’arc (soit moins d’un vingtieme de la limite de diffraction en bande H) et garantit ainsi une
performance optimale des différents coronographes. Toutes ces fonctionnalités, optimisées en temps
réel durant I’observation, permettent d’obtenir une correction quasi parfaite du front d’onde avec
des performances sans précédent sur un télescope de 8 metres : plus de 90% de rapport de Strehl en
bande H et des images limitées par la diffraction jusqu’aux longueurs d’onde du visible (en I et R).

En sortie de SAXO, divers coronographes sont ensuite utilisés pour éliminer les photons
provenant de 1’étoile, soit en les bloquant physiquement a 1’aide d’une pastille opaque, soit en
créant des interférences destructives au niveau du plan focal de I’instrument. Ces coronographes ont
été principalement développés au LESIA et au laboratoire Lagrange [6].

En aval de ce premier étage d’optimisation du faisceau optique, trois détecteurs vont analyser
la lumiere résiduelle non bloquée par les coronographes afin d’en extraire une information
pertinente sur I’environnement de 1’étoile observée :

* IRDIS [7], une caméra d’imagerie sensible dans I’infrarouge proche (0,95 a 2,3 microns)
permettant d’imager simultanément la méme scéne a deux longueurs d’onde proches pour
bénéficier d’une potentielle information spectrale dans 1’objet observé. IRDIS a, au-dela de
ses capacités d’imagerie, un mode spectrographique a fente et un mode polarimétrique.

e IFS [8], un spectrographe imageur lui aussi sensible dans le proche infrarouge (0,95 a 1,7
microns) avec une résolution spectrale de 40, qui va permettre une analyse fine des objets et
I’utilisation de techniques de traitement de données avancées pour gagner significativement
en contraste. Typiquement 80% des observations seront effectuées avec IRDIS et IFS
fonctionnant en mode multiplex, dans deux sous bandes distinctes de I’infrarouge proche.

e ZIMPOL [9], un polarimetre imageur visible (0,5 a 0,9 microns) qui permet d’acquérir
simultanément (et trés rapidement) des images soit a deux longueurs d’onde différentes soit
dans des états de polarisation différents. La encore, I’idée est d’utiliser des possibles
fluctuations de la polarisation de la lumiere re¢ue pour distinguer entre les photons résiduels
provenant de 1’étoile, non arrétés par le coronographe a cause des imperfections du systeme,
qui ne sont pas polarisés et ceux réfléchis par 1’objet d’intérét qui, eux, peuvent 1’étre.

3. PREMIERS RESULTATS

En mai 2014, SHERE a été installé sur I’'un des 4 télescopes de 8 metres de diametre du Very
Large Telescope (VLT) de ’ESO. Apres plus de 3 ans de tests exhaustifs en Europe (performances
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ultimes, robustesse, opérabilité), 3 mois de remise en route et 6 mois de caractérisation sur le ciel au
Chili, I’instrument est maintenant ouvert a la communauté astronomique depuis début 2015.

Les performances sont au rendez-vous, comme 1’illustre la figure 1 ci-dessous. Les 3 images
présentées ont le méme champ de vue (1,8 seconde d’arc sur le ciel). La limite de diffraction du
télescope est atteinte en bande H (1,65 microns) et en bande I (0,82 microns) alors que pour la
bande Ha (0,65 microns), la largeur du pic de diffraction est de 20 millisecondes d’arc au lieu de 18
millisecondes théoriques. Cela n’en reste pas moins la meilleure résolution jamais atteinte a cette
longueur d’onde pour un télescope monolithique, que ce soit au sol ou dans 1’espace.

Fig. 1 : Illustration des performances typiques de SPHERE en infrarouge proche et en visible.

CONCLUSION

Associant un défi scientifique & un défi technologique, SPHERE est 1’un des instruments
d’observation astronomique depuis le sol les plus complexes jamais réalisés. Il va dans les années a
venir, sans nul doute, apporter des percées significatives sur la compréhension de la formation et de
I’évolution des systemes planétaires, mais il sera également I'un des précurseurs de la future
instrumentation du télescope européen géant de 39 metres (E-ELT), dont la construction vient d’étre
décidé par les pays membres de I’ESO et qui sera installé d’ici a 2028 au Chili, a proximité du VLT.
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RESUME

Ce tutorial rappelle d’abord les fondamentaux et paramétres pertinents a 1’origine de la
conversion de fréquence a partir de processus quadratiques. Nous considérerons des
cristaux utilisés dans les dispositifs de type oscillateur paramétrique optique (OPO),
générateur paramétrique optique (OPG) ou amplificateur paramétrique optique (OPA).
Les techniques de caractérisation les plus employées pour 1’étude des directions
d’accord de phase et du walk-off seront discutées ensuite. Il en sera de méme pour
celles des mesures de rendement de conversion qui rendent compte de la valeur et
signe des éléments non nuls et indépendants du tenseur de susceptibilit¢ du second
ordre d’un cristal, et des acceptances spectrale et angulaires associées. Nous
montrerons enfin a quel point il peut étre délicat de travailler dans le repére
diélectrique pour les cristaux de basse symétrie. Nous expliquerons comment la
caractérisation est possible aussi bien pour la génération dans le proche-infrarouge que
dans le terahertz.

MOTS-CLEFS :  Optique non linéaire ; Conversion de fréquence, Processus
quadratiques, Cristaux

Ce tutorial présente d’abord les fondamentaux permettant de comprendre les parametres pertinents a
’origine de la conversion de fréquence a partir de processus quadratiques dans des cristaux massifs
avec ou sans domaines férroélectriques périodiquement alternés. Nous considererons aussi bien la
génération de second harmonique (SHG), la génération de somme et de différences de fréquences
(SFG et DFG), ou encore le processus de fluorescence spontanée (SF). Nous travaillerons dans le
domaine de transparence du cristal.

Si les configurations des dispositifs sont essentiellement 1’oscillateur paramétrique optique
(OPO), le générateur paramétrique optique (OPG) ou I’amplificateur paramétrique optique (OPA),
les propriétés des matériaux non linéaires qui y sont exploitées sont trés nombreuses. Ce sont non
seulement les propriétés basiques de 1’optique non linéaire comme les directions d’accord de phase
et les coefficients non linéaires, mais aussi le dommage optique et les acceptances angulaires
particulierement sollicités a haute énergie. Ce sont encore les propriétés thermiques comme la
thermo-conductivité, les coefficients thermo-optiques et ’acceptance thermique sollicités a haute
puissance moyenne. Il y a aussi I’évolution des propriétés dans le temps et la maturité de la
croissance des matériaux qui conditionne leur taille et qualité.

De cette liste non exhaustive, nous nous intéresserons en détail aux conditions d’accord de

phase critique et non critique angulairement, par biréfringence (BPM), par quasi-accord de phase
(QPM) ou encore quasi-accord de phase angulaire (AQPM). Nous regarderons les régles que les
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cristaux imposent aussi bien pour les indices de réfraction, pour les états de polarisation des trois
ondes en interaction dans un processus quadratique, que par 1’existence d’un walk-off spatial. Nous
regarderons ensuite le rendement de conversion et acceptances angulaires et spectrale associées, et
leur relation avec les éléments non nuls et indépendants du tenseur de susceptibilité électrique du
second ordre du matériau non linéaire étudié. Ces éléments ont une valeur et un signe. Ils ont aussi
des relations entre eux imposées par le groupe ponctuel du systeme cristallographique qui doit étre
non centrosymétrique.

Classiquement deux techniques de caractérisation sont mises ne place pour déterminer les
directions d’accord de phase dans les cristaux. Nous les décrirons en détail et les comparerons
sachant que 1’'une consiste en la mesure directe des indices de réfraction principaux d’un cristal en
fonction de la longueur d’onde qui permet d’établir des équations de Sellmeier utilisées pour
calculer les directions d’accord de phase. L’autre consiste en la mesure directe d’un ensemble
judicieux de directions d’accord de phase qui permette apres interpolation des données de trouver
des équations de Sellmeier. Pour les deux techniques, le défi est de disposer d’équations de
Sellmeier valides sur tout le domaine de transparence du cristal.

Deux autres techniques de caractérisation permettent de déterminer la valeur des éléments
non nuls et indépendants du tenseur de susceptibilit¢ du second ordre d’un cristal. Les deux
reposent sur des mesures de rendement de conversion, mais 1’une est en accord de phase, alors que
’autre travaille hors accord de phase. Dans les deux cas se pose la question du signe des ¢léments
sollicités et nous verrons comment discriminer les différentes possibilités.

Enfin nous discuterons de la fagon dont peut-étre mesuré le walk-off spatial qui peut limiter
la longueur d’interaction dans un cristal. Nous parlerons aussi de I’orientation du repere dié¢lectrique
par rapport au repére cristallographique. Cela se justifie pour tous les cristaux qui sont usinés
orientés dans le repére cristallographique alors leurs propriétés sont étudiées dans le repere
di¢lectrique. Cela se justifie particuliécrement dans les cristaux monocliniques ou les reperes
cristallographique et dié¢lectrique sont liés par un seul axe qui est I’axe d’ordre 2 du groupe ponctuel
2, et I’axe perpendiculaire au miroir du groupe ponctuel m. Par conséquent 1’orientation du repere
diélectrique d’un cristal monoclinique peut tourner en fonction de la longueur d’onde et cette
mesure s’impose avant la mesure de toute autre propriété optique.

Nous illustrerons ce tutorial & partir de résultats publiés récemment et leur référence bibliographique
permettra de les retrouver. Nous montrerons que les différentes techniques de caractérisation
discutées, utilisent des échantillons usinés en forme de parallélépipéde, prisme, cylindre ou sphere
et comment le développement de nouvelles sources et/ou de nouvelles détections ont permis
d’étudier des nouveaux cristaux capables de générer de la lumiére paramétrique aussi bien dans le
proche infrarouge (entre 1.4 et 3 microns), que dans I’infraouge moyen (entre 3 et 8 microns),
I’infrarouge lointain ( 8 — 15 microns), ou encore le terahertz ( entre 15 et 3000 microns).

68



Session JNCO 5 - Matériaux pour I’Optique Non-Linéaire OPTIQUE 2015

LE CHALLENGE DE L’AUTO-DOUBLAGE DE FREQUENCE DANS LES
CRISTAUX BORATES DOPES YTTERBIUM

Federico Khaled!, Pascal Loiseau!, Suchinda Sattayaporn', Gérard Aka', Lucian Gheorghe?

'PSL Research University, Chimie ParisTech — CNRS, Institut de Recherche de Chimie Paris,
75005 Paris, France
? National Institute for Laser, Plasma and Radiation Physics - Laboratory of Solid-State Quantum
Electronics (LSSQE), Bucharest Romania

federico.khaled@chimie-parisyech.fr

RESUME

Les lasers solides sont particulierement efficaces dans le domaine du proche infra-
rouge vers lpm, tandis que leur doublage de fréquence permet d’accéder a des
longueurs d’onde visible. Une miniaturisation ultime du dispositif est possible si la
conversion de fréquence d’un rayonnement laser infra-rouge au sein d’une méme
matrice, a la fois non linéaire et dopée.

Parmi les différentes matrices envisagées, nous nous concentrerons sur une matrice
oxyfluorée : BaCaBOsF:Yb (BCBF:Yb). La cristallogenése du matériau, ainsi que ses
propriétés spectroscopiques et lasers sont présentées.

MOTS-CLEFS : auto doublage de fréquence, cristallogenése, optique non linéaire
INTRODUCTION

Les diodes laser et les lasers solides sont trés désirés en raison de leur compacité et de leur
grande efficacité. Néanmoins, il existe peu de lasers solides qui proposent une émission
fondamentale efficace dans le domaine visible: on peut citer les systémes contenant I’ion
Praséodyme ou encore le laser saphir: titane (Al,03: Ti).

Une solution alternative consiste a convertir un rayonnement laser infra-rouge en un
rayonnement visible a I’aide de phénoménes non linéaires. Au sein de notre équipe, nous
envisageons de combiner les phénoménes d’émission laser proche infra-rouge et de doublage de
fréquence au sein d’une seule et méme matrice non linéaire dopée par un ion luminescent, ce qui a
pour avantage d’étre plus compact et de présenter un co(t plus faible.

Un bon candidat a I’auto-doublage de fréquence doit a la fois présenter les caractéristiques
d’un matériau laser (bonne insertion de I’ion luminescent, sections efficace d’émission et
d’absorption éevées, bonne conductivité thermique...) et celle d’une matrice non linéaire (groupe
d’espace non centrosymétrique, biréfringence adéquate, grande valeur du coefficient non
linéaire...). Les nombreuses recherches menées jusqu’a ce jour ont montré que les composés a base
de borates constituent probablement les meilleurs candidats pour de telles applications.

CRISTALLOGENESE

Le caractéere congruent a la fusion du BCBF (BaCaBO3F) permet d’envisager sa croissance
par la méthode Czochralski. La croissance du matériau non dopé a déja été réalisée par plusieurs
équipes, et la qualité des cristaux obtenus est trés correcte [1-3].

Dans le cas du dopage Yb, Schaeffers [4] reporte des défauts diffusants visibles a I’ceil nu,
et Xu Ke [5] n’a pas réussi a obtenir de monocristal. Cela peut étre expliqué par la différence de
charge entre I’ion dopant et 1’ion d’accueil (Ca?*). C’est pourquoi, en se basant sur une idée de [6],
nous avons envisagé un co-dopage avec des ions sodium. Différents cristaux présentant des teneurs
dans le bain de 3% en Yb et Na ont été synthétisés, ainsi qu’un cristal contenant 10% de Sr et 1%
d’Yb et de Na. Malgré la présence de quelques défauts, les cristaux sont de meilleure qualité.
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PROPRIETES SPECTROSCOPIQUES

Bien qu’il n’y ait qu’un seul site cristallographique d’accueil possible pour les ions ytterbium,
le mécanisme d’insertion de ces ions dans la matrice s’avére étre en fait assez complexe, comme le
révele les spectres d’absorption réalisés dans différentes tranches du matériau.

De plus, les études spectroscopiques réalisées a basse températures (10K) mettent en
évidence de nombreux types d’environnement pour les ions ytterbium. Cette différence
d’environnement a aussi été soulignée par des expériences de RPE a froid (10K).

Fig. 1 : Spectre d’absorption (10K) et spectre RPE (10K) d’un échantillon de BCBF: YD (0,08%) orienté o
PERFORMANCES LASERS

La premiére démonstration de I’effet laser par pompage par diode en régime continu dans une
cavité plan-concave a été réalisée sur un échantillon orienté o et dopé 1% Yb et 10% Sr dans le
bain. Un rendement optique de 3% a été obtenu (500mW a 1034nm pour une puissance incidente
de 13W). Les performances modestes obtenues peuvent étre expliquées par 1’inhomogénéité de la
teneur en ions ytterbium, la non optimisation de la cavité laser (compte tenu de la fragilité des

Fig. 2 : Tests laser réalisé en régime continu sur un échantillon dopé 1%Yb et captures d’image du mode laser
échantillons)...

CONCLUSION

Les différents mécanismes d’insertion de I’ytterbium dans la matrice doivent encore étre
compris afin d’améliorer la qualité¢ des cristaux et d’en faire ressortir tout le potentiel comme
matériau auto-doubleur de fréquence. De plus, la qualité mécanique doit elle aussi étre améliorée,
afin d’éviter les risques de fractures lors de tests laser.
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RESUME

Apres une analyse des différentes architectures tout-solide de conversion de fréquence op-

tique vers I’ultraviolet profond (266 nm), nous présenterons nos derniers résultats a forte
puissance moyenne (400 W) en utilisant une voie originale a trois étages en triborate de
lithium (LBO). Nous montrerons I’intérét de fonctionner aux températures cryogéniques.

MOTS-CLEFS : laser ; optique non-linéaire ; conversion de fréquence ; LBO

De nombreuses applications scientifiques, médicales et industrielles (fluorescence laser, photolyse,
ophtalmologie, photolithographie, micro-usinage, traitements de surface...) sont en attente de sources
laser de forte puissance dans 1’ultraviolet profond (DUV). De la méme maniére que les lasers a gaz (a
argon, a vapeur de cuivre) ont été largement supplantés il y a 15 ans par des lasers a solide pompés
par diodes doublés en fréquence, plus compacts et efficaces, on assiste actuellement a une montée en
puissance des systémes tout-solide dans le DUV, qui remplacent progressivement les lasers a eximere, a
azote ou a argon a des longueurs d’onde UV de plus en plus courtes.

Les sources tout-solide dans I’UV sont en général basés sur des processus de doublement et somme
de fréquences en cascade, en partant d’un rayonnement fondamental dans le proche infrarouge (A =~
1 um) issu des transitions laser 4F3/2 — 4111/2 de I’ion Nd** ou 4F5/2 — 4F7/2 de I’ion YH*t dans
différentes matrices. Des systemes produisant des dizaines de Watts a 355 nm par triplement de fréquence
en deux étapes (@ + @ — 2@ puis @ +2® — 3®) du rayonnement IR a 1064,2 nm du YAG :Nd** sont
maintenant commercialisés et font preuve d’une fiabilité suffisante pour les utilisateurs finaux.

Le quadruplement de fréquence a 266 nm présente de plus grandes difficultés. Les architectures
laser reposent habituellement sur deux étages non-linéaires en cascade : le rayonnement IR est d’abord
converti dans le vert & 532.1 nm par doublement de fréquence (w + @ — 2), ce dernier est a son tour
doublé en fréquence pour produire le rayonnement DUV a 266 nm 2@ + 2@ — 4w). Or les cristaux
transparents dans le DUV sont peu nombreux. En outre, I’accord de phase a des longueurs d’onde tres
courtes nécessitent une forte biréfringence pour compenser la plus grande dispersion chromatique des
matériaux. Le nombre de cristaux utilisables pour ce 2e étage est particulierement restreint (Tableau 1).

Le dihydrogénophosphate de potassium deutéré DKDP (KD,POy) est depuis longtemps le matériau
privilégié pour la génération de DUV a basse cadence. Son fonctionnement proche de 6 = 90°[1] offre
une confortable tolérance angulaire et une bonne qualité de faisceau. Cependant une absorption linéaire
résiduelle non-négligeable conjuguée a de mauvaises propriétés thermiques interdisent son emploi a forte
puissance moyenne. Le béta-borate de barium 3-BBO (-BaB,04) présente de meilleurs paramétres
thermiques. Sa forte biréfringence permet méme 1’accord de phase de type II, avec comme contrepar-
tie toutefois, des tolérances angulaires tres serrées et un fort walk-off spatial qui posent de difficiles
contraintes systeme sur la taille de faisceau, sa divergence et sa stabilité. Le BBO souffre de problemes
d’absorption a deux photons [2], ainsi que d’un vieillissement rapide par effets photo-induits dans le
DUV, qui limitent la puissance produite a une vingtaine de Watts et affectent sa durée de vie. Le bo-
rate de cesium et lithium CLBO (CsLiBgOjg) possede une biréfringence optimum et des coefficients
d’absorption a deux photons nettement plus faibles (<+-10) que le BBO. Extrémement hygroscopique, ce
matériau est toutefois trés difficile a préparer et a intégrer. Bien que des puissances moyennes de 1’ordre
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de 40 W a 266 nm aient été obtenues dans ce matériau [3, 4], la dégradation de ses surfaces optiques
limite considérablement sa durée de vie.

Pour contourner ces difficultés, nous avons mis en oeuvre un schéma alternatif fondé sur trois
étages de conversion. Un faisceau a 354.7 nm est généré classiquement dans les deux premiers étages.
Le rayonnement & 3@ est a son tour mélangé avec le fondamental résiduel dans le troisieéme étage
(1o + 3w — 4w) pour générer la longueur d’onde désirée a 266 nm. Ce mélange d’un rayonnement
dans le proche UV avec de I’infrarouge requiert une moindre biréfringence que le doublement direct du
rayonnement vert. Cette architecture permet donc d’utiliser d’autres matériaux, présentant de plus larges
tolérances angulaires ou thermiques ou une meilleure résistance a I’endommagement et au vieillissement.

Dans la partie inférieure du tableau 1 montre que le triborate de lithium LBO (LiB30Os) présente un
ensemble de propriétés intéressantes pour la génération de 266 nm [5] par somme de fréquences. Grice
a des progres récents en cristallogenese[6], des cristaux de LBO de grandes dimensions sont maintenant
disponibles avec une excellente homogénéité. Plus de 360J d’UV ou été produits a 351 nm avec un
rendement global de 80% en régime monocoup [7]. En régime impulsionnel multi-kHz, 1.8 kW de vert et
500 W d’UV a 343 nm ont été récemment obtenus[8] malgré une qualité de faisceau moyenne (M? <14).
Les mesures d’endommagement laser a basse cadence sont prometteuses. Enfin, grice a sa large bande
interdite, le LBO est peu sujet aux phénomenes d’absorption non-linéaire et de vieillissement.

TABLE 1 : Parametres comparés de cristaux non-linéaires courants pour la génération de DUV a 266nm a
température ambiante (293 K). Partie supérieure : doublement de fréquence a 532 nm. Partie inférieure : mélange

du troisieme harmonique & 354.7 nm avec le fondamental a 1064 nm. (— : biréfringence insuffisante)
matériau DKDP B-BBO CLBO LBO
Polarisation en accord de phase ooe eoe ooe eoe ooe eoe ooe

Doublement de fréquence 2 + 2@

Angles d’accord de phase 60=853° — 0=47.6°81.1° 0=614° — —
Non-linearité efficace [pm/V] 0.43 — 1.75  0.05 0.79 — —
Acceptance angulaire [mrad.cm] 3.7 —_ 0.19 1.16 0.54 —_ —_
acceptance thermique [K.cm] 35 — 6 7.4 6.8 — —
Somme de fréquences 10+ 3®
Angles d’accord de phase 60=61.7°78.4° 60=40.3°46.6° 6=50.5°60.4° 6=90°
¢=60.6°
Non-linéarité efficace [pm/V] 038 0.16 2.0 1.0 0.70 0.66 0.47
Acceptance angulaire [mrad.cm] 069 1.85 0.18 0.23 0.45  0.66 0.93
Acceptance thermique [K.cm] 39 3.5 7.6 8.2 8.6 8.5 4.6

Nous présenterons nos derniers résultats obtenus avec une source impulsionnelle de forte puissance
(YAG :Nd>* de 400 W, 35ns a 10kHz)[9] ainsi que des études approfondies des étages convertisseurs
successifs dans une large plage de température (de 12 K a 500 K).
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RESUME

Cet article présente I’étude compléte de Génération de Second Harmonique (SHG) en
accord de phase angulaire non critique dans le cristal monoclinique BaGa,Se; (BGSe).
Les longueurs d’onde d’accord de phase correspondantes, les rendements de
conversion et les acceptances ont été mesurés, ainsi que les coefficients non linéaires.

MOTS-CLEFS: Optique non linéaire; Cristaux anisotropes; Génération de second
harmonique
1. INTRODUCTION

Le choix des cristaux permettant la conversion de fréguence avec un fort coefficient non linéaire et
une large fenétre de transparence est limité [1]. Une alternative est le nouveau cristal monoclinique
de BaGa;Se; (BGSe), transparent entre 0,78 et 14,72 um [2] et appartenant au groupe ponctuel m.
Parmi les six coefficients non linéaires indépendants, seulement deux ont été déterminés
récemment avec la méthode des franges de Maker: d,, = 24,3 pm/V et d3 = 20,4 pm/V [3].

Les études de I’orientation du repére diélectrique de BGSe en fonction de lalongueur d’onde
et dela SHG en accord de phase non critique (NCPM) angulaire sont présentées dans cet article.

2. ORIENTATION DU REPERE DIELECTRIQUE EN FONCTION DE LA LONGUEUR D’ONDE

Dans BGSe, I’axe b appelé axe spécia du repére cristallographique (a,b,c) est perpendiculaire au
plan miroir mqui contient les axes a et c. L’axe x du repére diélectrique est paralléle al’axe b, alors
que les axesy et z sont dans e plan miroir. Comme tout cristal monoclinique, I’ orientation entre les
repéres diélectrique et cristallographique peut varier en fonction de lalongueur d’onde A.

Nous avons donc déterminé I’angle a()) entre I’axe a du repere cristalographique et I’axe y
du repére diélectrique en fonction de la longueur d’onde A avec une méthode que nous avons
développée [4]. Lamesure arévélé que I’orientation du repére diélectrique de BGSe reste constante
jusque 1,8 um avec une précision de 0,2°. De ce fait, on ne s’attend a aucune rotation de ce repere
dans I’infrarouge moyen c’est-a-dire jusque 2,5 pm.

3. GENERATION DE SECOND HARMONIQUE EN ACCORD DE PHASE NON CRITIQUE ANGULAIRE

Le NCPM angulaire présente I’avantage d’une double réfraction nulle selon les axes principaux du
repére diélectrique, ce qui est tres attractif du point de vue du rendement de conversion. D’apreés les
calculs, lestypes | (ee-0) et Il (e0-0) de SHG selon x permettent de déterminer les coefficients non
linéaires dy; et di, respectivement. Le type Il (eo-0) selon y permet de solliciter I’éément dy du
tenseur de susceptibilité électrique d’ordre 2. La valeur absolue du coefficient d devrait étre
obtenue selon I’axe z mais d’aprésles calculsil n’y apas d’accord de phase SHG type |l selon z [2].

Pour leur étude, deux cristaux de BGSe ont été taillés selon les axes x et y. Les deux lames
ont été collées sur des tétes goniométriques et placées au centre d’un cercle d’Euler ayant une
précision angulaire de 0,1°. Le faisceau laser fondamental est émis par un générateur paramétrique
optique dont la durée d’impulsion est de 15 ps et la fréquence de répétition de 10 Hz. Il est
accordable entre 0,4 et 10 um et est polarisé rectilignement. Le faisceau fondamenta a été focalisé
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avec une lentille de 100 mm en CaF, entrainant un waist d’environ 90 um dans les échantillons. La
longueur de Reyleigh correspondante est de 30 mm. C’est un ordre de grandeur plus grand que la
longueur des échantillons, ce qui assure une propagation paralléle du faisceau incident dans les
lames. L es énergies fondamentale et générée ont été mesurées simultanément avec des Joulemeétres
Molectron. Le rendement de conversion normalisé est tracé fig. 2a et 2b en fonction de la longueur
d’onde ou de I’orientation du cristal pour la SHG type 1.

A partir de nos mesures, nous avons pu déterminer précisément les longueurs d’onde

a b)

Fig. 2. Energie du second harmonique en fonction de lalongueur d’onde fondamentale A, (8) et I’angle de
rotation du cristal autour de I’axe x (b). Les points correspondent aux points expérimentaux et les traits
continus aux calculs[2].
d’accord de phase A,,. Elles sont toujours décalées d’au moins 130 nm par rapport aux valeurs
théoriques A, calculées a partir des équations de Sellmeier [2], ce qui implique que ces derniéres
doivent étre affinées. Pour déterminer la valeur absolue des coefficients non linéaires associés dss,
ds, and da;, nous avons choisi le d,, du cristal de référence KTP avec lequel nous avons mesuré la
SHG type Il aux mémes longueurs d’onde que celles de BGSe. Pour cela, trois lames de KTP
orientées aux bons angles ont été préparées avec une épaisseur L = 0,5 mm. Les principaux résultats
sont représentés dans le Tableau 1. Notons que la valeur de d,; est en accord avec [3] et nous

confirmons qu’il n’y a pas d’accord de phase selon z.

Tableau 1. Valeur des coefficients non linéaires de BGSe déter minés par SHG en NCPM angulaire

Echantillon Lamex (typel) Lamex (typell) Lamey (typell) Lamez (typell)

A (M) * 193 2,76 239
Ao (Hm) 180 253 32
d; (pm\V) 0=20£05 0p=37+04  dy=1204 '
CONCLUSION

Finalement, nous avons montré que |’orientation du repére diéectrique de BGSe ne change
pas en fonction de la longueur d’onde. A partir de toutes les configurations possibles de SHG en
NCPM angulaire, nous avons déterminé les longueurs d’onde d’accord de phase, les rendements de
conversion ains que les acceptances angulaire et spectrde. Les valeurs des coefficients non
linaires prouvent la potentialité du cristal de BGSe.
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RESUME

La croissance de monocristaux de YAI3(BO3), (YAB) a été effectuée en flux La,O3-B,05-
LiF et La,05-B,05-LiF-KF. Plusieurs monocristaux de tailles 17x17x25mm?® environ ont
pu étre obtenus. Des spectres de transmittance ont été mesurés sur des échantillons
orientés selon la direction c. Les indices optiques n, et n. ont pu étre mesurés sur un
prisme de 59°. De plus des échantillons orientés pour la GHS de type | ont pu étre utilisé
pour la conversion de fréquence 532 a 266nm avec un rendement de 16.6%.

MOTS-CLEFS : Optique non linéaire, YAB, 4™ harmonique,

Le borate d’yttrium et d’aluminium YAlI3(BOs)s (YAB) est connu pour étre un excellent matériau
optique non linéaire. C’est un matériau appartenant a la famille des huntites : il est formé par des
groupements borates [BO3]* et il cristallise dans le groupe d’espace Rs,. Depuis les années 60, il a été
intensivement étudié pour ses propriétés d’autodoublage de fréquence. Mais ce n’est seulement a partir
de 2008 que I’équipe de Rytz et al [1] a montré les applications potentielles du YAB comme
matériaux pour la conversion de fréquence dans le domaine de I’UV, en soulignant notamment la
possibilité de générer du 266nm par doublage de fréquence. En effet le YAB possede de nombreuses
propriétés intéressantes : un grand coefficient non linéaire, une biréfringence modérée et d’une trés
bonne stabilité physique et chimique (il est notamment non hygroscopique). Le seuil intrinseque de
coupure du YAB est déterminé a 170nm. Mais sa transmittance chute brutalement en-dessous de
300nm, ceci étant ddi & la présence d’impuretés Fe** qui se substituent aisément aux cations AI** dans
le cristal. Bien que leurs concentrations ne soient que de quelques ppm, les ions Fe** absorbent trés
efficacement par transfert de charge entre 200 et 300nm. Le YAB étant un composé a fusion non
congruente, sa croissance se fait par la méthode Top Seeded Solution Growth (TSSG). Historiquement
le flux utilisé est le mélange K,;M00O1,-B,03, mais d’autre flux ont récemment été étudiés comme le
mélange LizO-BzOg [2] , AIQOg- LizO-BzO:-; [3], LizWO4-Bzog[4].

Notre étude porte sur la croissance du YAB en flux La,03-B,0s-LiF-KF. Plusieurs cristaux de tailles
17x17x25mm? environ, dont la masse atteint 20g, ont été obtenus (fig. 1). Le domaine de température
de croissance est de 1120°C a 1080°C. Des mesures de transmittance sur des échantillons orientés
selon la direction x et z ont permis de déterminer des coefficients d’absorption optique a 266nm qui
sont respectivement 2,48cm™ et 1.56cm™(fig. 2).
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Fig. 1: Cristaux de YAB synthétisés sous flux La203-B203-LiF-KF

Fig. 2: Courbe de transmittance d’une plaque de Fig. 3 : Indice optique du YAB
YAB orientée selon (001)

Un prisme de 59° a été taillé et les indices optiques n, et n. ont pu étre mesurée dans les domaines UV-visible et
proche infrarouge (fig. 3). Des observations en ombroscopie montrent que les échantillons contiennent des stries
de croissance mais des macles de tailles micrométriques sont également présentes. Des échantillons taillés en
accord de phase pour la GSH de type | (532->266nm, 6=66.2°, ¢=0) ont permis d’obtenir une efficacité de
conversion de 16.6% en utilisant une source micro-laser Q-switched de forte brillance (fig. 4).

Fig. 4: Rendement de conversion 532->266nm d’un cristal de YAB
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RESUME

La stabilité thermique des domaines ferroélectriques périodiquement alternés, créés en
appliquant un fort champ électrique, dans des cristaux de KTiOPO,4 dopés avec du Rb a
été étudiée par microscopie optique et par microscopie a force atomique. Ces deux
techniques ont permis de visualiser que le mouvement des parois de domaines
ferroélectriques est thermiquement activé a des températures supérieures a 700 °C et
qu’il dépend de la taille du pas de réseau et de la qualité de la structuration périodique.
La vitesse de mouvement des parois des domaines est plus grande quand on diminue la
taille de pas de réseau et quand la taille du pas de réseau n’est pas réguliere dans
I’échantillon.

MOTS-CLEFS : KTiOPO; ; domaines ferroélectriques ; traitement thermique
1. INTRODUCTION

KTiOPO4 (KTP) est un des meilleurs cristaux ferroélectriques pour I’obtention de la conversion
de fréquence par Quasi Accord de Phase (QAP). La technique la plus utilisé pour inverser
périodiquement la polarisation spontanée, condition nécessaire pour I’obtention du QAP, est la
technique de I’Electric Field Poling [1]. La performance optique des dispositifs de QAP dépend
fortement de I’homogénéité de la structuration périodique, laquelle est loin d’étre bien contrdlée dans
des cristaux de KTP. La cause principale de ce manque de controle est due a des inhomogénéités de
la steechiométrie et une conductivité ionique élevée. Les cristaux massifs de KTP dopés avec du Rb
(RKTP) présentent une meilleure steechiométrie et une conductivité ionique plus faible. De ce fait il
a été possible de préparer des cristaux de Periodically Poled-RKTP (PP-RKTP) d‘une épaisseur de 5
mm, selon la direction de la polarisation spontanée, avec un pas de réseau de 38.86 um et avec une
homogénéité exceptionnelle qui a permis d’excellentes performances au sein d’Oscillateurs
Paramétriques Optiques (OPO) [2]. Le procédé electric field poling appliqué a des cristaux de RKTP
épais et avec des petits pas de réseau (< 10 um) est toujours un défi qui ne peut étre surmonté que
directement par croissance, en solution a haute température, a partir de lames fines de PPRKTP [3].
Néanmoins la réussite de cette croissance va dépendre de la stabilité thermique des lames fines de
PPRKTP et des cinétiques de croissance relatives entre les domaines c+ et c-.

2. METHODES EXPERIMENTALES

Plusieurs lames de PPRKTP, avec différents pas de réseau (36.4 um, 9 um, 5 um, 2um et 0.65
um) et présentant différentes homogénéitées de la structuration périodique ont subi différents
traitements thermiques. Le but était de tester leur stabilité dans les conditions de croissance cristallines
en solution a haute température.

Toutes les lames ont suivi, avant le traitement thermique, un attaque chimique sélective
(KOH:KP05=1.82 :1 @ 100 °C pendant moins d’une minute), qui permet de révéler la qualité de la
structuration périodique des domaines ferroélectriques via un microscope optique. Cing échantillons
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avec le méme pas de réseau (9 um) ont été placés dans un four a moufle et ont suivi le méme cycle
de rampe de température avec différentes températures cibles finales (500 °C, 600 °C, 730 °C, 800 °C
et 900 °C). Les échantillons sont restés a ces températures pendant environ 4,5 heures avant de revenir
a température ambiante. Cing autres échantillons, avec aussi le méme pas de réseau (9um) ont été
portés a une température finale de 730 °C et sont restés a cette température pendant des durées allant
de 4,5 h jusqu’a 24 h. Quatre échantillons avec des pas de réseau différents (36.4 um, 9 um, 5 um et
2 um) ont subi le méme traitement thermique (730°C pendant 4,5 h) et un échantillon présentant 3
zones de structuration périodique de différentes qualités ont aussi suivi ce dernier traitement
thermique.

3. RESULTATS

Les observations réalisées apres traitement thermique ont permis la visualisation du
mouvement des paroirs des domaines (Fig. 1a). Le rétrécissement selon la direction cristallographique
[010] est beaucoup plus grand que selon la direction [100]. Ce rétrécissement est beaucoup plus
important dans les échantillons ayant un pas de réseau plus petit (Fig. 1b). La stabilité thermique est
meilleure dans des échantillons avec une structuration périodique plus homogene.

Fig. 1 : a) Images des faces initiales ¢ et ¢* d’un échantillon de PPRKTP avec un pas de réseau de 9 um et qui
a suivi un traitement thermique (730 °C pendant 4,5 h). Lo c’est la longueur initiale des domaines selon [010]
et L est la longueur aprés le traitement thermique. b) Rétrécissement selon [010] dans la face initial c* des
échantillons de PPRKTP de différents pas de réseau (2 um, 5 um, 9 um et 36.4 um) qui ont suivi le méme
traitement thermique (730 °C pendant 4.5 h).

4. CONCLUSIONS

Au cours de ce travail, nous avons étudié la stabilité thermique de domaines ferroélectriques
périodiquement structurés de lames de PPRKTP en fonction du traitement thermique, de la taille du
pas de réseau et de I’homogénéité de la structuration périodique. Lorsque la température est inférieure
a 730 °C, rien ne change, par contre les domaines sont complétement effacés a des températures
proches a 900 °C, c’est a dire proche de la température de Curie du KTP [4]. Le mouvement des
domaines est amplifié dans des échantillons présentant un pas de réseau plus petit et dont
I’homogénéité est mauvaise.
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RESUME

Nous présentons la réalisation expérimentale du premier oscillateur paramétrique
optique (OPO) intégré en semiconducteur dans le proche infrarouge. La cavité
doublement résonante est formée d’un guide d’onde multi-structuré en AlGaAs/AlOx
et de deux miroirs de Bragg dichroiques. A la dégénérescence située autour de 2 ym,
nous mesurons un seuil d’oscillation de 210 mW. En vue de I’amélioration de ce
dispositif, qui constitue un maillon essentiel de la quéte vers un OPO intégré, une
nouvelle géométrie de cavité a été caractérisée, les résultats préliminaires montrant une
diminution de ce seuil d’oscillation en deca de 200 mW.

MOTS-CLEFS : oscillateur paramétrique optique ; guides d’ondes ; optique intégrée

1. INTRODUCTION

Un demi-siécle apres la premiere démonstration d’un OPO par Giordmaine et Miller [1], la version
sur puce et pompée électriquement de ce dispositif n’existe pas encore. Dans cette optique, le GaAs
s’aveére étre un matériau particuliérement intéressant, dans la mesure ou ce semiconducteur III-V
posséde un gap direct, une large fenétre de transparence (de 0.9 a 17 pUm), une susceptibilité
quadratique importante (x® ~ 110 pm/V), une bonne conductivité thermique, et une maturité
technologique avérée. A partir de ce matériau, nous avons donc fabriqué un OPO en guide d’onde
émettant autour de 2 pm. Cet OPO pompé optiquement représente la premiére étape importante vers
I’OPO pompé électriquement attendu par la communauté scientifique, et son développement peut
avoir des retombées importantes en termes d’applications dans le proche et le moyen IR.

2. BIREFRINGENCE DE FORME ET CARACTERISATION OPTIQUE

Le dispositif que nous considérons ici est dessiné pour la conversion de fréquence
descendante d’une pompe a 1064 nm vers un signal et un complémentaire avec une dégénérescence
22128 nm. Pour compenser la dispersion du GaAs isotrope, nous utilisons la biréfringence de forme
[2] : en insérant a une échelle sub-longueur d’onde des couches d’oxyde d’aluminium (AlOx) de
faible indice optique dans le cceur guidant en GaAs, la symétrie du cristal est brisée, et le matériau
devient artificiellement biréfringent pour les ondes considérées, nous permettant d’égaliser les
indices des modes TM, a A,, et TE,, a A, .. Nous faisons croitre I’hétérostructure ainsi calculée par
épitaxie par jets moléculaires puis nous définissons les guides d’ondes par gravure chimique. Les
couches d’AlOx sont finalement obtenues par oxydation latérale thermique humide de couches
d’AlygsGagpAs [3].

La caractérisation optique de ces guides d’ondes permet de mesurer des pertes de propagation
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des modes fondamentaux inférieures a 1 cm™ a A, et autour de 2 cm™ a A, [4]. La réduction de ces
pertes, principalement lies a 1’étape d’oxydation, font I’objet d’un travail spécifique que nous ne
décrirons pas ici.

3. CAVITE OPTIQUE ET OSCILLATION PARAMETRIQUE

Nous avons ensuite placé notre guide d’onde AlGaAs/AlOx dans une cavité doublement
résonante (DROPO), meilleur compromis entre la stabilité du signal produit et un faible seuil
d’oscillation. Pour cela, nous avons ajouté par dépot assisté par ions (IAD) des miroirs de Bragg
composés d’une alternance de couches de SiO, et TiO, sur les facettes de nos guides (cf. figure 1,
gauche). Les deux miroirs symétriques présentent une réflectivité de 11% a A, et 90 % a A,.

Sous le seuil d’oscillation, nous mesurons une efficacité normalisée de conversion de
1500 %W'cm™ [5]. Dans les cavités présentant les meilleurs miroirs, nous avons pu observer
I’oscillation paramétrique, et mesurer une puissance de pompe au seuil P, = 210 mW (figure 1,
droite). Nous sommes cependant limités a P, ., = 230 mW, des dommages thermiques irréversibles
ayant lieu pour des puissances de pompe supérieures  cette valeur.

Fig. 1 : Gauche: Vue au microscope €lectronique a balayage d’une facette du guide apres le dépot de miroir.
Droite : Puissance en sortie du DROPO en fonction de la puissance de pompe a la dégénérescence
(A, = 1068.5 nm, A; = 2137 nm), montrant un seuil d’oscillation tres clair a P, = 210 mW.

4. PERSPECTIVES : RESULTATS PRELIMINAIRES

Nos efforts se concentrent a présent sur I’amélioration du rapport P,,./P,s afin
d’augmenter la puissance disponible en sortie de I’OPO. Outre un travail sur la réduction des pertes
de propagation, nous avons construit une cavité asymétrique, ot le miroir de sortie réfléchit aussi la
pompe, qui fait donc un aller-retour dans le guide d’onde. Cette configuration nous a permis, sur
une premiere série de guides, d’obtenir 1’oscillation paramétrique avec un seuil d’oscillation
inférieur a 200 mW.
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RESUME

Nous décrivons une source de type oscillateur paramétrique optique NesCOPO
amplifié, de haute pureté spectrale, émettant plus de 17 mJ a 30 Hz, et accordable dans
la gamme 1,89-2,3um, permettant de sonder les raies d’absorption des trois principaux
gaz a effet de serre (vapeur d’eau, dioxyde de carbone, méthane). La source sera
décrite en détail et son potentiel d’utilisation pour les applications Lidar spatiaux
présenteé.

MOTS-CLEFS : OPO, Spectroscopie, Lidar Infrarouge

1. INTRODUCTION

A I’heure actuelle, dans le contexte de possibles prochaines missions spatiales lidar (MERLIN,
MICROCARB, EXCALIBUR, ASCENDS,..) destinées a la mesure intégrée des concentrations de
la vapeur d’eau, de CO, ou CH, dans les basses couches de I’atmosphere, en vue d’alimenter les
modeles de cinétique de I’atmosphere, la stratégie de mesure repose sur la comparaison de la
transmission optique de I’atmosphére pour deux longueurs d’onde d’excitation (mesure colonne par
LIDAR DIAL).

Une des longueurs d’onde émise par le Lidar est choisie en coincidence avec une raie
d’absorption du gaz a détecter ; la seconde est choisie hors absorption pour normaliser la mesure.
Pour que ce type d’approches atteigne la précision souhaitée sur la mesure de concentration, il faut
que la source laser qui émet les deux longueurs d’onde, satisfasse a des conditions trés fortes au
niveau de la qualité spectrale du rayonnement produit: grande pureté spectrale, stabilité de
fréquence de I’ordre de 1 MHz rms sur quelques dizaines de secondes en régime nanoseconde [1].

A ce jour, diverses solutions ont été proposées, basées sur des lasers émettant directement a
2 um ou bien des oscillateurs paramétriques optiques, afin de sonder les raies d’absorption de ces
especes dans les gammes 1,6 um ou bien 2um, permettant de sonder ces especes avec la précision
voulue, sans souffrir d’interférences avec les raies d’absorption des autres especes atmosphériques
[1]. Ces solutions reposent, pour obtenir un rayonnement de grande pureté spectrale, sur I’injection
du rayonnement émis par des injecteurs supplémentaires, ce qui complexifie les systemes et réduit
leur capacité d’accord en longueur d’onde [2-4]. Nous présentons ici la premiére source pour
émetteur Lidar permettant d’atteindre les raies d’absorption d’intérét de ces trois especes pour la
mesure depuis I’espace, avec une source unique.

2. L’EMETTEUR LIDAR

L’émetteur Lidar (Fig.1) est composé d’un laser de pompe mono-fréquence nanoseconde,
émettant des impulsions de 100mJ a 30Hz, pompant :
e Un oscillateur paramétrique optique de type NesCOPO, permettant d’obtenir un
rayonnement mono-fréquence largement accordable dans la gamme 1,89-2,3 um ;
e Des étages amplificateurs a base d’un cristal de PPLN puis de plusieurs étages des
KTP [5].
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Les énergies émises sont supérieures a 17 mJ (Fig 1), en coincidence avec les raies d’absorption
désirées (Fig 2).
Espece Longueur Energie
d’onde émise
(nm)
CO, 2050.97 20mJ
H,O 2056.64 20mJ
CH, 229 pm  17mJ

Fig. 1 : Schéma de la source et énergies émises pour les différentes longueurs d’onde d’intérét.

Fig. 2 : Accord en longueur d’onde du NesCOPO amplifié et raies d’absorption des especes d’intérét.

CONCLUSION

L’émetteur NesCOPO amplifié permet d’adresser les différentes especes d’intérét avec une
source unique, et les énergies obtenues sont supérieures a 17 mJ. Les perspectives de ce travail sont
la stabilisation active de la source et sa mise en ceuvre pour des mesures DIAL des espéces
d’intérét.
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RESUME

Refroidis proche du zéro absolu, les atomes, qui se déplacent alors a des vitesses égales ou
inférieures a quelques centimétres par seconde, se comportent non plus comme des particules, mais
comme ondes de de Broglie dont la propagation peut conduire a des phénomeénes d'interférence. On
peut alors utiliser ces interférences pour construire des dispositifs de mesure de haute précision qui
peuvent s’avérer extrémement sensibles aux effets inertiels comme 1’accélération et la rotation. Cet
exposé présentera les derniers avancements dans 1’étude de ces capteurs inertiels a ondes matiére. Il
sera abordé les expériences de laboratoires ou, par exemple, des interférométres ultra-précis sont
utilisés pour effectuer des tests précis de la physique fondamentale, comme le test du principe
d’équipalence ou la détection d’ondes gravitationnelles. L’exposé présentera aussi les divers
développements vers des applications commercials comme le guidage et la navigation, ou le
développement de gravimétres ultra-précis pour étudier le sous-sol.

MOTS-CLEFS :Interférométrie Atomique, Atomes Froids, Senseurs Inertiels, Ondes de
Matiére

1. INTRODUCTION

Depuis sa premiere démonstration en 1991, I’interférométrie atomique [1] s’est révélée étre un outil
de choix pour mesurer avec précision les constantes fondamentales, tester des modéles ultra
préciséement ou mesurer sans biais les effets inertiels. Ainsi, la sensibilité des interférométes a
l'accélération ou la rotation [2] a montré qu’ils pouvaient concurencer voire méme dépasser I'état de
I’art des capteurs basés sur d'autres technologies. La haute stabilité et la précision de ces capteurs
sont a la base de plusieurs applications allant de la physique fondamentale (par exemple les tests de
la relativité générale [3] et des mesures de constantes fondamentales [4]), a la géophysique
(gravimétrie [5], gradiométrie [6]) et la navigation inertielle [7].

Aujourd’hui, a ’image du développement des horloges atomiques, la recherche en interférométrie
atomique s’oriente & la fois vers la physique fondamentale et les applications. Dans le premier cas,
un des enjeux est d’atteindre des sensibilités ultimes en exploitant les fondements de la physique
quantique et de I’interaction matic¢re rayonnement, I’autre enjeu étant d’utiliser ces instruments pour
des tests de physique fondamentale, comme la détection des ondes gravitationnelles ou le test du
principe d’équivalence. Dans le second cas, la recherche repose sur I’innovation dans les concepts
et dans les briques technologiques clé. Ainsi, des développements technologiques considérables ont
été réalisés et ont permis la mise sur le marché de gravimeétres et d’horloges permettant des mesures
« statiques » a long terme. Cependant, I’utilisation de capteurs inertiels & atomes froids dans la
navigation et le positionnement nécessite encore de résoudre de nombreux enjeux scientifiques et
technologiques comme 1’embarquabilité et la compacité, la continuité de la mesure, I’opération de
ces capteurs en environnement réel et en présence d’autres instruments de mesure.
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2. PRINCIPE DE L’INTERFEROMETRIE ATOMIQUE

La géométrie d’un interférométre atomique est semblable a celle d'un Mach-Zenhder pour les ondes
optiques. Ce concept est représenté Fig. 1 ou des ondes de matiére sont manipulées par un ensemble
d’impulsions laser. A l'entrée de l'interférométre, une impulsion m/2 crée une superposition
cohérente d'états atomiques. L’onde de matiere est alors défléchie par une impulsion 7 avant d'étre
recombinés avec une seconde impulsion 7/2. Pour réaliser ces lames séparatrices et ce miroir, on
utilise les propriétés de diffraction de la matiere par des ondes lumineuses stationnaires . La
conservation de I'énergie-impulsion pendant ce processus impose de coupler seulement états
atomiques dont les vitesses différent de quelques cm/s. A la sortie de cet interférométre, la
probabilité de transition entre ces états est obtenue par une interférence de deux ondes donnant une
probabilité de détection P=1/2(1+Cos A®). Le déphasage de I’onde de matiere A @ dépend de la
différence de chemin entre les deux trajectoires atomiques dans I’interféromeérte.

Fig. 1 : Principe d’un interférométre atomique
3. TESTER LA RELATIVITE GENERALE AVEC DES ONDES DE MATIERE

Les interférométres atomiques sont utilisés, par exemple, pour effectuer des mesures précises et
absolues de la gravité locale, le taux de rotation de la Terre et tests de physique fondamentale tels
que l'universalité de la chute libre (UFF). C’est ainsi le cas des projets ICE et MIGA en France.

Les tests précis de I'UFF avec des ondes de matiére sont d'une importance clé pour comprendre la
gravité a l'échelle quantique. Ces tests utilisent deux interférométres atomiques qui mesurent
l'accélération relative entre deux especes atomiques en chute libre dans le potentiel gravitationnel de
la Terre. L'expérience I'ICE est congu pour générer des signaux interférométriques a partir
d'échantillons refroidis par laser de **K et ’Rb a bord de I'A-300 Zéro-G de Novespace avions.
Pendant le vol parabolique, l'expérience est en chute libre et cet environnement de microgravité
permet des temps d'interrogation de l'ordre de 10 s, permettant en principe de détecter les
changements dans I'accélération au niveau de 10" g.

En contraste avec ces expériences, le projet MIGA va explorer l'utilisation des interférométres
atomiques pour construire un capteur ondes de matiére a grande échelle qui ouvrira vers de
nouvelles applications dans les géosciences et la physique fondamentale. Contrairement aux autres
expériences, souvent limitées par les vibrations transmis aux atomes en chute libre a travers les
lasers d'interrogation, MIGA va exploiter I'environnement sismique trés faible bruit d’un laboratoire
souterrain [8] et utiliser les miroirs d’une cavité suspendus pour définir le champ d'interrogation.
Ce projet doit en particulier explorer le potentiel des interférométres atomiques pour la détection
d’ondes gravitationnelles a basse fréquence.
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Fig. 2 : Droite : membres de I’équipe ICE pendant les vols paraboliques. Gauche : Franges d’interférences des
deux interférométres atomiques.

4. DES GRAVIMETRES COMMERCIAUX AUX CENTRALES DE NAVIGATION

La recherche vers les applications a déja abouti aux premiers dispositifs « commerciaux », suite a
I’émergence de plusieurs entreprises parmi lesquelles on peut citer AOSENSE (www.aosense.com),
COLQUANTA (www.colquanta.com), pnQUANS (www.muquans.com,). Des développements
technologiques considérables ont été réalisés et ont permis la mise sur le marché de gravimetres et
d’horloges permettant des mesures « statiques » a long terme. Ainsi, \QUANS propose aujourd’hui
un gravimétre transportable aux performances équivalentes, voire meilleurs a celles des produits
existants. Cependant, ’utilisation de capteurs inertiels a atomes froids dans la navigation et le
positionnement nécessite encore de résoudre de nombreux enjeux scientifiques et technologiques
comme I’embarquabilité et la compacité, la continuité de la mesure, ’opération de ces capteurs en
environnement réel et en présence d’autres instruments de mesure. L’extension a des marchés plus
larges, comme la navigation commerciale, reste encore quasiment impossible au niveau de maturité
technologique et conceptuel actuel.
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RESUME

L’application des concepts de I’électrodynamique quantique en cavité [1] aux circuits électriques
supraconducteurs a donné lieu au développement de nouvelles techniques qui rendent pos-
sible la manipulation et 1a mesure de signaux micro-ondes avec une sensibilité considérablement
accrue, atteignant 1’échelle du photon unique [2]. Nos recherches visent, de maniere pa-
rallele, a atteindre le régime quantique de I'interaction entre des spins dans les solides et
des photons micro-ondes dans un résonateur, dans le but double de développer de nouveaux
dispositifs pour I’information quantique d’une part, et d’améliorer la sensibilité de la spec-
troscopie de résonance paramagnétique électronique (RPE) d’autre part.

MOTS-CLEFS : information quantique ; circuits supraconducteurs ; spins
1. INTRODUCTION

Les développements récents de I’information quantique avec des circuits supraconducteurs [2]
ont mené a la mise au point de nouvelles techniques expérimentales qui permettent de controler et de
mesurer avec une précision jamais atteinte des champs électromagnétiques aux fréquences micro-ondes.
Grace aux amplificateurs paramétriques a base de jonctions Josephson [3], les mesures micro-ondes attei-
gnant la limite du bruit de grenaille (shot-noise) sont devenues possibles, ainsi que la génération d’états
squeezés [4]. Des sources et détecteurs de photons uniques sont réalisés en utilisant des atomes artifi-
ciels supraconducteurs (ou qubits supraconducteurs), aussi basés sur des jonctions Josephson [5]. Enfin
I’état quantique du champ micro-onde dans une cavité peut étre préparé dans des états extraordinairement
complexes, avec des superpositions cohérentes d’états, du type chat de Schrodinger, allant jusqu’a une
centaine de photons [6]. Par rapport aux expériences comparables d’optique quantique aux longueurs
d’onde visibles, ces expériences aux fréquences micro-onde sont réalisées dans des cryostats a dilution
a des températures de quelques millikelvins pour que le champ électromagnétique soit dans son état
fondamental a 1’équilibre thermique.

Notre groupe de recherche vise a enrichir ce nouveau domaine de I’ optique quantique aux fréquences
micro-ondes et aux trés basses températures en combinant circuits supraconducteurs quantiques et spins
électroniques dans les solides. Les motivations sont duales. D’une part, les spins électroniques ont des
propriétés qui les rendent extrémement intéressants pour les applications d’information quantique, de par
leur long temps de cohérence (pouvant atteindre la seconde, ou plus [7]) lorsqu’ils sont inclus dans une
matrice cristalline ultra-pure. La combinaison avec les qubits supraconducteurs laisse entrevoir 1’espoir
de nouveaux types de dispositifs quantiques ”‘hybrides”” qui bénéficieraient des avantages de chaque type
de systeme [8]. En sens inverse, nous cherchons a utiliser les circuits supraconducteurs pour améliorer la
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sensibilité des mesures de résonance magnétique de spin, avec comme objectif ultime d’effectuer des me-
sures de spectroscopie RPE sur un unique spin. Dans cet exposé, j’aborderai ces deux axes de recherche.

2. MEMOIRE QUANTIQUE

Dans un premier temps je présenterai nos efforts pour réaliser une mémoire quantique aux fréquences
micro-ondes pour les qubits supraconducteurs, basée sur un ensemble de spins électroniques ayant un
long temps de cohérence [9]. Pour ce projet, nous utilisons des centres colorés du diamant appelés centres
NV (pour Nitrogen-Vacancy) constitués d’un atome d’azote substitutionnel du réseau du diamant situé a
cOté d’une lacune. Dans son état fondamental, un centre NV a un spin 1, avec une fréquence de résonance
proche de 3 GHz pour la transition entre 1’état mg = 0 et mg = +1. Il a été démontré que dans un dia-
mant suffisamment pur, le temps de cohérence du spin d’un centre NV peut atteindre jusqu’a 1s a des
températures < 100K [10], ce qui est 4 ordres de grandeur de plus que le plus long temps de cohérence
jamais mesuré pour un qubit supraconducteur. Notre idée est d’utiliser un ensemble de ~ 10'° centres NV
pour stocker un grand nombre d’états quantiques provenant de qubits supraconducteurs, ce qui pourrait
améliorer grandement 1’opération d’un processeur quantique supraconducteur tel que développé actuel-
lement dans de nombreux groupes de recherche. Sur un plan expérimental, nous avons dans un premier
temps démontré qu’il était en effet possible de transférer I’état quantique d’un qubit supraconducteur vers
un ensemble de centres NV (étape d’écriture) [11]. Notre travail actuel consiste a relire cet état quantique
le plus fidelement possible, en utilisant des techniques d’écho de spins inspirés de la RMN et de la re-
cherche sur les mémoires quantiques aux fréquences optiques. Une étape importante, atteinte récemment
dans notre groupe, a été de détecter un écho de spin pour une impulsion classique initiale d’ultra-faible
intensité correspondant a un seul photon micro-onde en moyenne [12].

3. SPECTROSCOPIE RPE HAUTE-SENSIBILITE

La deuxieme partie de mon exposé portera sur I’application des circuits supraconducteurs quan-
tiques a la spectroscopie de RPE. L’utilisation combinée des trés basses températures, de micro-résonateurs
supraconducteurs permettant d’avoir a la fois un fort confinement du champ micro-onde et un facteur de
qualité tres élevé, ainsi que d’amplificateurs paramétriques a la limite quantique, nous a permis d’obtenir
des sensibilités record dans la détection de la résonance magnétique d’un ensemble de donneurs dans le
silicium (atomes de bismuth) dont la fréquence de résonance de spin est proche de 7.3 GHz. Notre spec-
trometre permet la détection de 1.7 - 10° spins avec un rapport signal-sur-bruit de 1 en un seul écho de
spin, ce qui représente une amélioration de pres de 4 ordres de grandeur par rapport a I’état de 1’art. Enfin
notre expérience atteint un nouveau régime de couplage entre un spin et un champ micro-onde, ou la re-
laxation de spin est accélérée d’un facteur ~ 100 lorsque la fréquence de résonance de spin est accordée
a la fréquence de la cavité. Cela signifie que I’émission de photon par effet Purcell (émission spontanée
médiée par la cavité) devient le processus dominant de spin-flip, au lieu de I’émission de phonons comme
c’est le cas habituellement. Ces résultats démontrent le potentiel des circuits supraconducteurs pour les
applications de résonance magnétique en général.
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RESUME

A T'aube du XXI° siecle, le monde de 1’éclairage électrique est a nouveau en
effervescence comme il le fit au début du XXeéme avec la démocratisation de la lampe
a incandescence. Ainsi, pendant que 1’incandescence tire sa révérence, nous vivons
une vraie révolution grace a l’arrivée d’un « intrus » issu du monde du semi-
conducteur: la diode électroluminescente, la « LED ». Cette révolution doit permettre
de limiter les impacts liés a la croissance de la consommation électrique pour
I’éclairage, qui, selon des études récentes, serait multipliée par deux a I’horizon 2030.

MOTS-CLEFS : Sources Solides de Lumiére, Eclairage, Diodes Electroluminescentes,
Diodes Electroluminescentes Organiques.

1. LES DIODES ELECTROLUMINESCENTES - LEDS

En 1907, un pionnier de la radio, J.H. Round mentionne le premier une émission de lumiere a
partir d’un morceau de Carborundum (Carbure de Silicium) sans pouvoir 1’expliquer... Sans
connaitre cette découverte, O.V. Losev, un jeune chercheur russe, reproduit I’expérience en 1921 et
suppose qu’il s’agit la de I’effet photoélectrique inverse mentionné par Einstein... Il faudra attendre
plus de quarante ans, en 1962, pour que N. Holonyak invente la LED rouge. Puis, G. Craford
invente la LED jaune en 1972, la LED verte suit... 1993 fera date avec I’invention de la LED bleue
qui vaudra le prix Nobel de physique a I. Akasaki, H. Amano et S. Nakamura en 2014 et ouvrira la
porte de 1’éclairage artificiel aux semi-conducteurs.

Aujourd'hui, des LEDs blanches de haute brillance sont disponibles sur le marché et
produisent plusieurs centaines de lumens. Les performances des LEDs blanches n'ont eu de cesse
de progresser depuis pres de 20 ans (le record actuel est de 303 Im/W détenu par une LED CREE de
laboratoire). Cependant, c’est au cours des cinq dernieres années que le pas nécessaire a l'utilisation
de ces petites sources de lumiére comme « ampoules de substitution» a vraiment été franchi. Les
efficacités lumineuses intrinseéques du composant sont excellentes puisque les meilleurs produits du
marché dépassent déja l'efficacité des meilleures sources blanches existantes avec des valeurs de
plus de 130 Im/W. Cependant, les efficacités lumineuses des systemes complets, incluant les
composants LED, leurs optiques, lentilles ou réflecteurs, ainsi que 1’électronique associée, ont du
mal a dépasser la centaine de lumens par watt, la moyenne des luminaires 8 LED commercialisés se
situant plutdt vers 60 Im/W et dans les meilleurs cas, certains systemes dépassent les 100 Im/W.

Les LEDs n’ont cependant pas que des avantages. Elles ont longtemps fait illusion comme
produit écologique par excellence ! C'est oublier un peu vite que se sont des « puces électroniques »
issues de l'industrie de la microélectronique, consommatrices d'eau, de terres rares, de produits
chimiques en tout genre et génératrices de nombreux déchets polluants. D'ailleurs actuellement, on
ne sait pas vraiment recycler les LEDs. Le label « vert » ne semble donc pas si évident au regard des
autres solutions d'éclairage et demande des études complémentaires indépendantes. Les résultats des
campagnes de qualités sont aujourd’hui trop souvent décevants et parfois alarmants car le marché
présente aussi des produits de mauvaise qualité, comparables a celle d’une ancienne lampe a
incandescence, et ceci est particulierement vrai pour les pays en voie de développement... Une
profonde méconnaissance du composant « LED » et de sa fagon de I’intégrer dans un systéme est
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également a ’origine de ces résultats catastrophiques qui diffament une technologie valable. Ce
constat est fort inquiétant car les LEDs de mauvaise qualité qui existent aujourd’hui sur le marché
discréditent I’ensemble des produits aux yeux des concepteurs lumiere et des utilisateurs finaux. Un
rejet du produit par I’utilisateur final serait tres dommageable.

2. LES DIODES ELECTROLUMINESCENTES ORGANIQUES - OLEDS

Que nous réserve le futur ? Imaginez une feuille plastique, 1égere, pliable qui pourrait émettre
de la lumiere colorée ou bien blanche... Les LEDs organiques (OLEDs) frappent a la porte !

L’OLED (diode électroluminescente organique) représente aujourd’hui une technologie de
source de lumiere extrémement prometteuse. Ses propriétés naturelles permettent d’envisager a
I’avenir un éclairage large, diffus, non éblouissant, sur une surface extrémement fine,
éventuellement incurvée voire méme flexible. Ainsi, elle ne se présente pas comme une solution de
substitution a une technologie existante, mais, elle offre bel et bien des perspectives inédites pour
appréhender et concevoir 1’éclairage de demain. De nombreuses anticipations et images de synthese
montrent a quel point ces sources sont capables de réaliser des fonctions inenvisageables avec les
technologies actuelles. On peut par exemple citer des fenétres OLED, qui laisseraient passer la
lumiere le jour et s’illumineraient la nuit, des murs éclairants ou des véhicules carrossés de lumiere.
Les OLED déchainent a 1’évidence 1’imaginaire des créatifs, mais elles n’en sont encore qu’aux
premiers balbutiements dans le domaine de I’éclairage.

Les OLED ont trouvé leur place ces 10 dernieres années dans le domaine des écrans pour
appareils mobiles, o on les trouve sous forme de pixels associés en matrice. Selon les perspectives
clairement affichées des plus grandes industries de 1’éclairage, les OLEDs sont désormais un
domaine avec lequel il faudra compter pour I’avenir. La recherche aussi bien académique que privée
a permis de sortir des prototypes commercialisés qui ont en quelque sorte servis a « calibrer » la
technologie. Désormais, les feux semblent étre passés au vert pour la commercialisation a grande
échelle et d’ici quelques années, il sera possible d’acheter son OLED comme on achéte une
ampoule classique. L’idée est donc de comprendre comment ce composant, si différent des LEDs
classiques, a pu faire un tel chemin et peut ouvrir les portes a une vision éclairagiste différente. La
pénétration des OLED dans de nouveaux marchés, en particulier celui de 1’éclairage, nécessite
encore 1’amélioration de leur flux, de leur efficacité et de leur durée de vie. Cela impose des verrous
technologiques additionnels qui restent a lever: (1) Augmenter le fluxet (2) Augmenter
I’efficacité lumineuse.

L’efficacité d’'une OLED est liée a de nombreux facteurs. On peut mentionner en premier lieu
les matériaux qui, selon leur type (fluorescents, phosphorescents, petites molécules, polymeres
etc...) présentent des efficacités radicalement différentes. Un autre facteur est I’extraction de la
lumiere produite. En effet, elle est essentiellement produite dans 1’'une des couches organiques
appelée couche émissive et elle doit traverser plusieurs matériaux avant de sortir du composant et
participer a son rayonnement. Dans son cheminement, elle peut subir des réflexions multiples et
subir ainsi une forte atténuation. L’efficacité maximale d’un composant OLED a été obtenue au
début de ’année 2013 par NEC Lighting : elle est annoncée a 156 Im/W, mais trés probablement
dans des conditions séveres de laboratoire. Elle est d’environ 30 Im/W pour les produits disponibles
sur le marché. Afin que le OLEDs pour I’éclairage arrivent a la maturité, ’industrie doit
impérativement (1) augmenter leur durée de vie et (2) diminuer les couts de production.

Aujourd’hui, nous pouvons dire que la technologie OLED a réalisé de formidables progres
ces dix dernieres années. Elle est sur le point de dominer le marché des écrans d’appareils mobiles
et elle se présente aujourd’hui sur le segment des téléviseurs avec d’excellentes perspectives. La
prochaine étape, & moyen terme, concerne I’automobile out de nombreux projets ont débouché sur
des prototypes et des réalisations concretes. Mais d’ici quelques années, lorsque les avancées
techniques permettront d’obtenir des OLED puissantes, efficace et a grande durée de vie, elles
révolutionneront notre fagon d’appréhender I’éclairage général, en ouvrant des possibilités encore
jamais envisagées avec des sources traditionnelles.
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RESUME

Des monocristaux de saphir dopés titane de grandes dimensions (> 100 mm de
diametre) ont été tirés par le procédé Kyroupolos pour I'amplification optique. Le
controle et 1’optimisation des conditions de croissances (puissance de chauffage,
vitesse de tirage, atmosphere) ont été étudiés afin d’obtenir des cristaux de grande
qualité optique. Des essaies de tirage sous atmosphere hydrogénée ont été menés pour
obtenir une forte proportion de Ti** dans le saphir. Une plus grande maitrise du tirage a
été obtenue par la mise en ceuvre d’une automatisation du four de croissance. Ce qui
permet aujourd’hui une plus grande reproductibilité et une amélioration de la qualité.

MOTS-CLEFS : saphir dopé Ti, monocristal de grande taille, technique Kyroupolos
1. INTRODUCTION

Les excellentes propriétés mécaniques, thermiques, optiques du saphir dopé titane (Ti-Al203)
permettent le développement de systemes laser de haute puissance [1]. Le saphir dopé titane
présente une grande largeur de bande d’émission qui autorise une trés large accordabilité d’un laser
en longueur d'onde allant d'environ 660 a 1180 nm, et la production de courte impulsions au-
dessous de 10 fs [2,3]. Des lasers petawatt ont déja été réalisés en utilisant des cristaux de saphir
titane de grand diametre [4]. Ces résultats et ceux a venir, exigent nécessairement d’augmenté
continuellement les tailles des cristaux tout en conservant une ultra-haute qualité (absence de tout
défaut) avec des concentrations relativement élevés en dopants. L’accent a donc été mis sur le
développement et 'amélioration des technologies de croissance cristalline afin de produire ses
cristaux de grande taille présentant de haute qualité optique [5-6].

Dans cette étude, nous avons réussi a croitre des cristaux de saphir dopées Ti de grandes dimensions
(> 100 mm de diametre) par le procédé Kyroupolos. Afin obtenir des cristaux de grandes qualités,
différents essaies ont été réalisés. Nous avons mise en place un contrdle automatique des parametres
de croissance afin d’obtenir une meilleure maitrise du tirage. Nous avons testé 1’effet d’une
atmosphere de croissance hydrogénée afin de d’obtenir la plus grande proportion de Ti en valence
I

2. ETUDE DE L’AUTOMATISATION DU FOUR DE CROISSANCE KYROUPOLOS POUR LE TIRAGE DE
SAPHIRS

Le contrdle de la croissance cristalline est primordial pour obtenir un lingot de bonne
dimension contenant peu de défauts. Le control des différents parametres pendant la croissance s’est
donc avéré primordiale pour obtenir des lingots de grande taille de grande qualité. Ainsi nous avons
mis en place un contrdle automatique et un asservissement de la vitesse de tirage et de la puissance
de I'inducteur. La figure 1 permet d’illustré les améliorations évidentes obtenues sur la forme des
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lingots. De plus la mise en place de cette automatisation permet une meilleure reproductibilité des
tirages.

Figure 1 : lingots de saphir dopés titane obtenus par le procédé Kyroupolos. En A) lingot
obtenu par un control manuel des parametres de croissance, en B) un lingot obtenu avec notre
control automatisé.

3. L’EFFET D’UNE ATMOSPHERE DE CROISSANCE HYDROGENE

Le critere le plus courant permettant d’évaluer le potentiel pour les applications laser d’un
saphir dopé titane est le rapport entre ses coefficients d’absorption a 532 nm et a 800 nm. Ce rapport
pour les saphirs dopés titane est donc nommé « Figure Of Merit » FOM.

La valence du titane incorporé dans le saphir est une donnée primordiale. En effet, le rapport
de concentration entre le Ti** et le Ti** présent dans le cristal influence directement les coefficients
d’absorption a 532 nm et 800 nm et donc le FOM.

Ainsi, nous avons réalisé différents essaies de tirage sous atmosphére réductrice en
incorporant de 1’hydrogene dans 1’atmosphere de tirage, afin d’obtenir la plus grande proportion de
Ti** au final dans le saphir. Nous avons observé par cette opération un effet important sur la valence
du titane incorporé, et donc une augmentation de la proportion de Ti**.

Toutefois, nous avons remarqué en luminescence des inhomogénéités importantes de la
répartition du Ti*" dans les lingots. Nous attribuons actuellement cette répartition inhomogene a des
difficultés pour contrdler précisément la proportion d’hydrogene dans le four de croissance en cours
de tirage.

4. CONCLUSIONS

Nous avons réalisé des saphirs dopés titane de grandes dimensions (> 100 mm de diamétre)
tirés par le procédé Kyroupolos. Dans le but d’augmenter leur qualité, différentes études ont été
menées. L’automatisation de la régulation des parametres de croissance a permis d’atteindre une
grande maitrise de la forme des lingots. Les tirages de saphir sous atmosphere réductrice a certes
induit des homogénéités dans la répartition du Ti*", mais a permis d’augmenter le rapport Ti**/Ti*
et ainsi une augmentation du FOM.
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RESUME

Nous présentons la cristallogenese de Li,M0O4 massifs par la méthode de Czochralski,
développés en vue d’application a la détection des événements rares en physique des
particules. Les cristaux obtenus ont été caractérisés par spectroscopie visible, proche
infrarouge et FTIR, analyses GDMS et spectroscopie gamma, diffraction des rayons X
sur poudre en fonction de la température. La radiopureté (*%8U, 22Th et “K,
notamment), meilleure de plusieurs ordres de grandeur par rapport & ceux de masse
voisine élaborés dans un laboratoire étranger, a ainsi pu étre établie. Les mesures de
chaleur spécifique révélent une température de Debye plus élevée dans ces cristaux que
dans ceux de ZnMoO, ou de TeO; ce qui est encourageant en vue d’un
fonctionnement en bolométrie aux températures cryogéniques. Enfin, les premiéres
mesures de bruit de fond radioactif ainsi qu’un diagramme de discrimination chaleur-
lumiére seront présentés.

MOTS-CLEFS : Li:2MoOy ; méthode Czochralski ; bolométrie cryogénique a chaleur-
scintillation ;

Les détecteurs bolométriques cryogéniques a chaleur-scintillation (BCCS) sont des dispositifs
a double lecture, a faible seuil de détection et haute sensibilité, qui mesurent simultanément la
chaleur et la lumiére générées par une particule ou une relaxation dans un cristal [1]. Ces détecteurs
sont développés pour la détection directe de la matiére noire [2], la recherche de décroissances
double béta sans neutrinos (Ov2p), la spectroscopie de neutrons rapides, la mesure de décroissances
radioactives extrémement longues, entre autres événements rares. Un bolometre consiste en un
“absorbeur” cristallin fortement couplé a un thermométre, les deux faiblement couplés a un puits
thermique maintenu a 10-30 mK. La décroissance Ov2f est une transition nucléaire rare qui joue un
role unique pour tester la régle de conservation du nombre leptonique et pour la compréhension des
propriétés fondamentales du neutrino [3]. Comme le nombre leptonique total change de deux unités
au cours d’une telle décroissance, qui émet deux électrons dans le cristal, cette transition est
interdite dans le Modéle Standard, mais s’avére par contre envisageable dans plusieurs extensions
de cette théorie, qui expliquent naturellement la petitesse de la masse du neutrino. Une observation
de ce processus rarissime établirait que les neutrinos sont des particules de Majorana, c-a-d les seuls
fermions qui coincident avec leur propre antiparticule, ce qui reviendrait & découvrir un nouveau
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type de matiére. Compte tenu du temps de vie extrémement long d’une décroissance Ov2p (>10%
ans), sa détection requiert une tres grande source, contenant des dizaines a centaines de kg de
I’isotope pertinent. Les traits caractéristiques de ces détecteurs doivent donc étre une résolution en
énergie élevée et une grande efficacité, ainsi qu’un bruit de fond aussi faible que possible. Le choix
de I’isotope a étudier s'avére également crucial. Le Mo a été choisi parmi des dizaines de
candidats pour son énergie de transition élevée (Q=3034.4 keV), son abondance isotopique naturelle
raisonnable (5=9.82 %), et d’autres prédictions théoriques favorables [4]. Enfin, I”enrichissement
isotopique en ®Mo doit pouvoir se faire a un co(t et une vitesse de production raisonnables [3].
Cette affiche présentera nos premiers résultats de croissance de Li.MoO; de plus de 100 g. Cette
composition, longtemps utilisée comme solvant dans la croissance en flux d’oxydes réfractaires,
présente de nombreux avantages par rapport a d’autres cristaux molybdates scintillants: sa plus
forte concentration en Mo (55% en poids), I’absence d’isotopes naturels a longue durée de vie
radioactive (comme les émetteurs B tels que le 21%Ph et le 3Cd, ou les émetteurs 2 tels que le “*Ca
et 116Cd), sa fusion congruente et basse qui simplifie |I’élaboration de cristaux massifs et la présence
de ®Li pour la spectroscopie des neutrons rapides. En effet, ce dernier isotope présente une section
efficace de capture élevée des neutrons d’énergie comprise entre 10 et 100 keV.

Fig. 1 : Monocristal de LixMoO4 obtenu par croissance Czochralski.

Les cristaux ont été caractérisés par spectroscopie visible, proche infrarouge et FTIR, pour
étudier leur transparence, analyses GDMS et spectroscopie gamma, pour Vérifier leur radiopureté,
diffraction des rayons X sur poudre en fonction de la température, pour déterminer I’expansion
thermique des parameétres de maille. Nous avons ainsi pu établir que nos cristaux sont plus radiopurs
que ceux de masse voisine élaborés dans un laboratoire étranger, de plusieurs ordres de grandeur sur
les teneurs en 28U, 22Th et “°K. Les mesures de chaleur spécifique révélent une température de
Debye plus élevée dans ces cristaux que dans ceux de ZnMoO4 ou de TeO-, ce qui est encourageant
en vue d’un fonctionnement en BCCS. Enfin, nous présenterons les premiéres mesures de bruit de
fond radioactif ains qu’un diagramme de discrimination chaleur-lumiére.
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RESUME

Des monocristaux de (Lu,Gd),0O3:Eu et (Y,Eu),0; ont été obtenus par croissance en
solution entre 1230 et 1100°C. Le procédé de croissance utilisé est décrit dans cet
article. Le cristal de (Lu,Gd),O3:Eu présente un intérét important pour I’imagerie a
rayons X et ses propriétés spectroscopiques et de scintillation sont étudiées plus en
détail. Le comportement magnétique est également établi par des mesures de
susceptibilité magnétique entre 4.2 et 354 K.

MOTS-CLEFS : monocristal ; croissance en flux ; spectroscopie optique ; scintillation ;
imagerie a rayons X

1. INTRODUCTION

Le cristal de (Lu,Gd),05:Eu présente un intérét pour I’imagerie a rayons X [1,2]. En effet, ce cristal
posséde une densité trés élevée (proche de 9.4 g/cm®). C’est pourquoi ses propriétés de
luminescence ont été étudiées. La croissance en solution des cristaux de (Lu,Gd),Os;:Eu et
(Y,Eu),05 a été réalisée avec succes a I’aide d’un solvant a base de Li,COj3, de sesquioxyde de terre
rare (SOTR, TR=Lu, Gd, Eu, Y) et de H;BO;. L orientation des différentes faces des cristaux ont
été obtenues par la méthode de Laue. Le rendement de luminescence du cristal, mesuré & une
énergie de 8 keV, s’avere étre 2 a 3 fois supérieur a celui d’un monocristal de YAG:Ce utilisé
comme référence. Le spectre de radioluminescence montre que le pic d’émission principal se situe
a 612 nm. La transmission a cette longueur d’onde est proche de 80 %, la lumiere produite par
luminescence sera donc peu réabsorbée dans le cristal. L afterglow a été mesuré a 8 keV dans une
gamme dynamique de 14 bits. Aprés 100 ms, une dynamique de ~13 bits est atteinte.
(Lu,Gd),04:Eu cristallin présente un afterglow diminué de plus d’un ordre de grandeur par rapport
a son homologue sous forme céramique dans les mémes conditions de mesure.

2. MATERIEL ET METHODE

Le soluté de formule (Lug475Gdo.475EU005),03 a €té préparé en faisant réagir et en mélangeant
mécaniquement une quantité steechiométrique de poudres de Lu,O3, Gd,O3 et Eu,0s. Le solvant de
composition Lig(LUg475Gdo475EU005)(BO3); a été synthétisé en broyant et en mélangeant
mécaniquement des quantités steechiométriques de poudres de Li,COs, H3BO3, Lu,Os Gd,Os et
Eu,0s, en chauffant le mélange a 450 °C sous air pendant 12 h puis a 750 °C pendant 12 h. Enfin,
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une charge de 124.978 g de solvant, 30.792 g de soluté est mélangée et broyée. La charge est
ensuite fondue a 1225 °C dans un creuset en platine. La croissance est initiée sur une spatule en
platine immergée dans le bain fondu, puis menée a une vitesse de refroidissement de -0.2 °C/h entre
1225 °C et 1130 °C. A cette température, la spatule est retirée du bain puis refroidie. Concernant la
croissance de (Y,Eu),Os, un procédé treés similaire a celui décrit en [3] a été suivi. Les cristaux
obtenus ont été ensuite analysés par microsonde de Castaing pour déterminer les concentrations en
différents éléments et notamment le Gd et Eu. La transmission optique sur des lames a faces
paralléles de Lu; sGdo.41EU0 0303 a été mesurée de 200 a 3000 nm avec un spectrophotometre Cary
5000-UV-vis-NIR, et les spectres d’absorption calibrés en section efficace avec une épaisseur de
360 um et les concentrations en ions Eu®" déterminées en EPMA. Les spectres d’émission a
I’ambiante ont été enregistrés avec un Fluorolog 3 Horiba-Jobin Yvon et un détecteur InGaAs. Un
indice de réfraction moyen de 1.9 pour les deux cristaux a été utilisé pour calibrer les spectres par la
méthode de Fuchtbauer-Ladenburg. La susceptibilit¢ magnétique de LujssGdoaiEuUg030s
monocristallin a été caractérisée a I’aide d’un Quantum Design SQUID MPMS XL entre 4.2 et 354
K sous un champ magnétique appliqué de 10 mT.

Fig. 1 : monocristal (~0.5 cm®) de (Lu,Gd,Eu),0; aprés croissance en solution

Le rendement de luminescence a été mesuré avec un détecteur 2D haute résolution composé d’une
optique de microscope (objectif 2x), d’un miroir de renvoi d’angle et d’une caméra PCO Sensicam
SVGA. Ce détecteur offre un champ de vue de 3.4 mm x 3.4 mm et une résolution spatiale de ~6
um. Le spectre de radioluminescence est obtenu & I’aide d’un monochromateur CP140 (Jobin-
Yvon) couplé & une caméra PCO sensicam 1600. Enfin, I’afterglow est mesuré avec un
photomultiplicateur 2020Q couplé a un amplificateur SR445 (Standford Research). Un compteur
SR400 (Standford Research) est utilisé pour compter les photons dans une fenétre temporelle de 4
ms. Pour toutes ces mesures sous rayons X, la raie K, du cuivre a 8 keV est exploitée.

3. RESULTATS

Dans le cristal de Luy.x.,GdyEu,Os, nous avons mesuré x=0.41 (~5.69 10** Gd/cm®) et y=0.03
(~4.16 10%° Eu/cm®), alors que dans le cristal de Y,Eu,O; nous avons trouvé x=0.134 (~1.79 10%
Eu/cm®). La section efficace d’émission du cristal Y, ggEUg 13405 présente un pic ~1.8x10%° cm? &
610.4 nm, contre =~1.1x10% cm? dans Lu;ssGdo41EU00s05 & 611.8 nm. Cette comparaison reste
intéressante puisqu’a ce jour le seul cristal dopé Eu®* (et aussi un des cristaux lasers pionniers) qui
ait lasé (en 1963), est un cristal de Y,05:Eu®* élaboré par la méthode de Verneuil. Le temps de vie
radiatif déterminé par une analyse de Judd-Ofelt est plus élevé dans Luj ssGdo41EU0303 (1.19 ms)
que dans YigesEUpi1340s (0.99 ms). Le comportement magnétique de Lu;seGdga1EUg 0303
monocristallin n’est identifiable ni a une loi de Curie-Weiss, ni a un comportement de type Van
Vleck, ni a une combinaison linéaire des deux sur toute la gamme de température étudiée. De 4.2 K
a ~65 K, un ajustement raisonnable des données de susceptibilité magnétique avec une loi de Curie-
Weiss a pu étre obtenu, conduisant & une constante de Curie C=0.983 K, une température de Curie
paramagnétique 6,~-3.2 K et un moment magnétique effectif per=8.13 Wa/Gd>. Cette derniére
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valeur correspond a la valeur attendue pour I’ion libre et suggere qu’aux basses températures, ou
I’'on ne s’attend pas & ce que le paramagnétisme « Van Vleck » des cations Eu® affecte la
dépendance en température de la susceptibilité magnétique totale, le paramagnétisme est dominé par
le moment magnétique des cations Gd**. L’efficacité de conversion sous rayons X, corrigée de
I’épaisseur du cristal et de I’efficacité quantique de la camera CCD surpasse d’un facteur 3 celle
d’un monocristal de YAG:Ce utilisé comme référence et d’un facteur 2.3 celle d’un monocristal de
LuAG:Ce. Cette valeur peut étre surestimée du fait de la rugosité du cristal testé. Le spectre de
radioluminescence  présente les lignes  d’émissions  caractéristiques des transitions
intraconfigurationnelles *Dy—'Fo¢ de I’ion Eu®. Le pic d’intensité maximal & ~612 nm est
parfaitement adapté a I’efficacité quantique des capteurs CCD illuminées par I’avant (tels que ceux
utilisés dans les caméras FreLoN a I’"ESRF). L afterglow du monocristal atteint seulement 160 ppm
a 100 ms, contre ~10000 ppm a 100 ms pour la céramique de (Lu,Gd),Os:Eu.

(Lu,Gd)05:Eu radioluminescence spectrum afterglow of (Lu,Gd)203:Eu at different exposure time
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Fig. 2 : Gauche : spectre de radioluminescence du cristal et efficacité quantique du capteur atmel TH7899.
Droite : afterglow du monocristal pour 0.1's, 1 s et 10 s de temps d’exposition et comparaison avec les mémes
afterglow dans la céramique.
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0001
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CONCLUSIONS

Le monocristal (Lu,Gd),03:Eu est un scintillateur efficace et les propriétés de luminescence
semblent encourageantes pour son utilisation en imagerie a rayons X. Néanmoins, la qualité optique
du monocristal obtenu par croissance en solution doit étre encore améliorée pour cette application.
De méme, le procédé de croissance devrait étre adapté pour I’obtention de cristaux de dimensions
plus importantes.
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Résumé

Les sources laser du moyen infrarouge (3-12um) sont incontournables lorsqu’il s’agit des
applications de contre-mesures optiques pour la protection des aéronefs civils et militaires et
également des détecteurs d’especes chimiques gazeuses a longue distance. Le principe est de
convertir une source laser du proche infrarouge (entre 1 et 2 um) en une source laser du moyen
infrarouge par un cristal non linéaire dans un Oscillateur Paramétrique Optique (OPO). La gamme
de longueurs d’ondes accessibles par les sources laser a base de cristaux d’oxydes est limitée a4 ou
5 pum a cause des absorptions multiphonon. C’est pour cela que plusieurs équipes a travers le monde
(USA, Russie, Chine) se sont focalisées sur les cristaux non-oxydes (sulfures, phosphures,...) pour
atteindre les longueurs d’ondes souhaitées. En plus de cette transparence, le cristal doit posséder des
propriétés non linéaires et doit soutenir le flux laser. Depuis quelques années, |’Onera travaille sur
lachimie et le procédé de croissance de ce type de cristaux d’intérét stratégique.

Mots-clefs : AgGaGeS,, ZnGeP,, optique non-linéaire, cristallogenese, moyen-infrarouge, chimie du
solide, smulations ab initio

Le moyen infrarouge présente un fort intérét technologique du fait de la présence de bandes
de transparence de I’atmospheére qui permettent d’envisager de nombreuses applications telles que
la détection de composés a distance ou le brouillage infrarouge de missiles pour la sécurité des
aéronefs civils ou militaires. Les sources paramétriques optiques font partie des technologies de
choix pour la génération d’impulsions laser dans ce domaine. Elles nécessitent I’emploi de cristaux
non-linéaires pour convertir des signaux laser vers le moyen-infrarouge. Les matériaux tels que
ZnGeP;, et AgGaS, sont parmi les plus étudiés pour ces applications. AgGaGeS, est un candidat
prometteur pour ces applications. L’éaboration de ce matériau suivant les techniques de synthése
chimique et la cristallogenése par la technique Bridgman-Stockbarger est présentée dans ce travail.

Matériaux ZnGeP, AgGaS; AgGaGeS,
Biréfringence 0.04 0.053 0.054
Coefficient non-linéaire =75 19 dy=15
(pm/V) d5,=8
Bandgap (eV) 231 2.76 2.78
Domaine de transparence 0.75-12 0.5-13.2 0.4-13.5
Compatibilité avec un pompage a 1064nm Non Oui Oui
a (cm™) 3 0.001-0.005 0.01-0.05
Seuil de dommage a 1064nm / 25 50
(MW/cm?)

Table 1: Intéréts et propriétés de AgGaGeS,
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Ce travail présente I’daboration du cristal AgGaGeS, qui posséde I’avantage de pouvoir
étre pompé a 1,06 pm (comme AgGaS;) mais aussi de mieux résister aux flux laser (comme
ZnGepz).

Nous présenterons dans un premier temps le procédé de syntheése chimique dans un four deux-
zones, ce qui permet d’éviter les risques d’explosion. La croissance cristalline par la méthode
Bridgman de ce composé sera ensuite présentée ainsi que la caractérisation du produit final.

Nous avons obtenu des lingots cristallins de 100g avec une excellente transparence dans
I’infrarouge dont un monocristal taillé et poli est visible sur la figure ci-dessous. L’optimisation de
laqualité cristalline est en cours afin de permettre la réalisation de tests laser.

Figure 1 — Photo d’un monocristal d’AgGaGeS, recuit.
En insert, se trouve un cristal brut de croissance issu du méme lingot.

Des lingots d’AgGaGeS, de 28 mm de diamétre et 70 mm de longueur ont pu étre obtenus. Les
facteurs clés a maltriser pour le développement de ces cristaux ont éé mis en évidence, et en
particulier le nécessaire contréle de la volatilité du GeS,. Des ééments de caractérisation sont
présentésfigs2 & 3.

Pour ce qui concerne ZnGeP,, des simulations ab initio ont été réalisées pour étudier I’influence de
substituions ioniques sur les propriétés de ce matériau de référence pour I’infrarouge. En
complément, des monocristaux de ZGP:Sn ont été élaborés et caractérisés. L gout d’étain a permis
d’améliorer significativement la transmission optique autour de la longueur d’onde de pompe de ce

cristd (2 um).
Homogeneity characterization
Fig 2 : Absorption optique d’AGGS Fig 3: Caractérisation de | 'homogénéité par une
(épaisseur 4.4 mm) méthode d 'Ombroscopie
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RESUME

L’objectif de ce travail est de présenter I’ensemble du procédé d’élaboration des
céramiques transparentes de spinelle. Les matériaux alumine et yttrine seront
également abordés.

MOTS-CLEFS : céramique transparente ; MgAl,O,4; alumine ; Y,05

Les céramiques polycristallines transparentes sont généralement présentées comme une alternative
aux polymeres, aux verres ou aux monocristaux pour les applications extrémes telles que les
fenétres aérospatiales, les armures, les lasers de puissance,... L’intérét grandissant pour ces
matériaux est d a leur résistance thermomécanique élevée méme a tres haute température, leur
transparence du visible a ’infrarouge et la possibilité d’en faire des piéces de formes complexes.
Néanmoins, obtenir une forte transmission optique requiert un contrdle précis de la composition
mais surtout de la microstructure pour limiter toute source de diffusion telles que les inclusions ou
les porosités. Toutes les étapes du procédé sont importantes.

Ce travail présente le procédé d’élaboration de ces céramiques depuis la mise en forme des crus par
filtration de suspension jusqu’au frittage sous pression isostatique en passant par I’étape trés
importante du séchage de cru pour garantir I’intégrité de la piece et le frittage naturel pour fermer la
porosité. Nous avons obtenus des hublots de spinelle (MgAI,O,) de 75 mm de diametre et de 10 mm
d’épaisseur (voir figure 1) avec une excellente transmission optique. Des échantillons d’alumine
(figure 2) et d’yttrine (figure 3) transparents ont également été obtenus.

La prochaine étape sera de réaliser des pieces de forme intégres avec la méme qualité. Le dopage de
I’yttrine aux ions de terres rares est également abordé pour des applications en spectroscopie voire
en laser.
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Figure 1 : hublot en céramique transparente de spinelle (&75 mm x ép 10 mm)

Figure 2 : hublot en céramique transparente d’alumine (&30 mm x ép 1 mm)

Figure 3 : échantillons en céramique transparente d’yttrine (Y,05) aprés différents traitements (ép 1 mm).
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RESUME

Cette communication présente la technique d’épitaxie en phase liquide et ses
différentes étapes pour I’élaboration de guides d’onde laser monocristallins de
fluorures dopés avec des ions terres rares, ainsi que les principales techniques de
caractérisations mises en ceuvre pour les étudier.

MOTS-CLEFS : Epitaxie en phase liquide ; Croissance cristalline ; Guides d’onde ;
Laser

INTRODUCTION

La technique de cristallogenése qui est mise en avant dans cet article est I’épitaxie en phase
liquide ou LPE, pour la croissance de couches minces de cristaux fluorures destinées aux dispositifs
pour I'optique. Cette méthode de cristallogenése originale permet la réalisation de couches minces
monocristallines d’excellente qualité optique et d’épaisseurs pouvant atteindre la centaine de
microns, la rendant particulierement pertinente pour la réalisation de guides d’onde laser [1] ou de
laser sous la forme de thin disks.

En effet, la course a la miniaturisation des dispositifs optiques suscite un intérét croissant,
pour le développement de systemes de plus en plus compacts et performants pour de nombreuses
applications telles que: la détection de gaz, de polluants atmosphériques, le domaine biomédical, les
applications laser de puissance, les lidars... A cet effet et en s’appuyant sur les propriétés physico-
chimiques des cristaux fluorures, des guides d’ondes & base de LiYF, (YLF) dopés par des ions
terres rares (TR®") ont été développés au cours de ces derniéres années, notamment les systémes
YLF:Tm*[2], YLF:Yb*[3], YLF:Pr*'[4], dans le but de réaliser des dispositifs laser originaux
émettant a certaines longueurs d’ondes d’intéréts stratégiques, dans les domaines du visible, de
I’infrarouge moyen, voire de I’ultraviolet.

Cette communication présentera d’abord les différentes étapes mises en ceuvre pour
I’élaboration de couches minces monocristallines de fluorures par épitaxie en phase liquide, puis les
principales techniques de caractérisation utilisées pour I’étude de tels échantillons seront évoquées.
Enfin, nous conclurons sur les perspectives a court terme des couches minces obtenues par cette
technique.

1. DEMARCHE EXPERIMENTALE POUR L’ELABORATION DE COUCHES MINCES
MONOCRISTALLINES DE FLUORURES HOMOEPITAXIEES

Pour la réalisation de ces guides d’onde constitués de YLF:TR¥, deux techniques de
cristallogenese ont été mise en ceuvre : la méthode Czochralski d’une part, qui a été utilisée pour la
réalisation des substrats de YLF purs et I’épitaxie en phase liquide d’autre part, qui a permis la
croissance d’une couche monocristalline de YLF:TR®" épitaxiée sur un substrat de YLF non dopé
préalablement préparé, on parle alors d’homoépitaxie.

La préparation des bains a I’origine du substrat et de la couche épitaxiée a nécessité une étape
de fluoration des précurseurs chimiques a I’aide du NH4HF,, utilisé en tant qu’agent fluorant [1].
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Les cristaux bruts massifs obtenus par la méthode Czochralski sont ensuite découpés et orientés.
Les faces sur lesquelles aura lieu la croissance cristalline en LPE sont quant a elles polies miroir,
afin de présenter une rugosité de I’ordre de quelques nm et une bonne planéité de quelques franges.
La composition molaire du bain d’épitaxie quant a elle, est déterminée a partir du diagramme de
phase du systéme LiF-YF; et est précisée dans I’article en référence [1].

Les substrats sont ensuite immergés dans le bain fondu dont la température est légérement
inférieure a la température de sursaturation pendant une durée déterminée empiriquement, afin de
permettre la croissance cristalline de la couche sur les deux faces du substrat. Une fois cette couche
épitaxiée obtenue, il est nécessaire de la préparer avant de pouvoir I’étudier : I’échantillon subit
alors un protocole de polissage extrémement délicat, afin d’éliminer le dép6t résiduel de solvant sur
la couche, puis d’amincir ces derniéres a la bonne épaisseur et enfin de polir les faces d’entrée et de
sortie du guide, tout en préservant un excellent parallélisme entre ces deux faces, tel que I’illustre
les photos de la figure 1.

20 um

Figure 1: (a) Echantillon épitaxié non Figure 2: Observation de I’état de surface d’une couche et
préparé, (b) échantillon préparé sous forme de I’homogénéité de son interface avec le substrat.
de guide d’onde.

2. METHODES DE CARACTERISATION DES COUCHES MINCES EPITAXIEES

Une fois les couches minces préparées et polies, les premiéres caractérisations consistent a
observer au microscope optique d’une part I’épaisseur de la couche et son aspect, puis de
caractériser plus finement la qualité et I’homogénéité de I’interface couche/substrat, ainsi que I’état
de surface des faces polies en microscopie confocale et interférométrique, tel que I’illustre la figure
2. Une étude spectroscopique en émission et en absorption de la couche est ensuite effectuée, afin
de déterminer/vérifier sa nature cristalline et ses propriétés de luminescence. Cette analyse peut par
ailleurs étre complétée par une étude en diffraction des rayons X, de maniere a évaluer le désaccord
paramétrique entre la couche épitaxiée et le substrat. Enfin, une mesure rigoureuse des pertes
optiques au sein de la couche doit étre effectuée et accompagnée d’une mesure de la différence
d’indice de réfraction entre la couche et le substrat.

CONCLUSION

La technique d’épitaxie en phase liquide appliquée a la croissance de couches minces
monocristallines de fluorures présente un potentiel évident pour le développement de guides
d’ondes laser de tres bonne qualité optique. Cette technique de cristallogenése est en outre trés
prometteuse pour la réalisation de lasers et amplificateurs sous forme de thin disks.
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RESUME

Ce projet concerne la réalisation d’un dispositif permettant de déterminer la variation de
la steechiométrie de cristaux, comme par exemple dans KTiOPO4 (KTP), par mesure de
la conductivité ionique intrinséque de ces cristaux. L’objectif de cette mesure est de
caractériser les conditions de croissance conduisant & des cristaux homogénes du point
vue de la steechiométrie d’une part, et a des cristaux faiblement conducteur ionique
d’autre part. Le dispositif envisagé permettra a terme de réaliser ainsi des cartographies
de conductivité ionique sur des lames orientées. Ce type de dispositif sera ouvert a la
communauté pour la caractérisation de cristaux présentant une conductivité ionique. Ce
projet a été soutenu par le réseau CMDO+ avec une aide financiére pour sa mise en place
dans le cadre des Soutiens a Actions Technologiques en 2014.

MOTS-CLEFS : KTiOPOys ; stechiométrie ; conductivité ionique
1. INTRODUCTION

I1'y a une forte corrélation entre la steechiométrie des cristaux et leur conductivité ionique. Les
cristaux présentent des valeurs de conductivité ionique trés différentes comprises entre 10 et 10°
S/cm, dont les valeurs sont directement corrélées a la non steechiométrie en K dans le cas de KTP [1].
On propose donc, de cartographier la conductivité ionique sur les différents échantillons, obtenus
directement par croissance en solution & haute température ou en utilisant des lames monocristallines
traités par une technique post croissance (Vapor Transport Equilibration) pour caractériser la
steechiométrie des échantillons. Cette problématique de I’écart & la steechiométrie est assez générale
dans les cristaux et le dispositif envisagé sera ouvert a la communauté pour réaliser ces
caractérisations.

L’obtention de lames avec une steechiométrie homogene, et donc ne présentant pas de variation
dans les valeurs de conductivité ionique, est primordiale dans le procédé d’electric field poling pour
la réalisation de lames de KTP avec une micro structuration périodique de bonne qualité qui ne limite
pas leur performance dans des dispositifs optiques de haute énergie.

2. DISPOSITIF EXPERIMENTAL

Le dispositif (Fig. 1) pour les mesures de conductivité ionique a été réalisé a partir d’un
montage expérimental que nous avons utilisé dans le cadre d’une visite scientifique au KTH de
Stockholm.

La mesure repose sur I’application d’un fort champ électrique (1.5 kV) sur une lame mince
(environ 500 pm) monocristalline orientée. Le dispositif (Fig. 1a) est composé d’un générateur haute
tension, d’un générateur de signaux, d’un oscilloscope et d’un porte échantillon (Fig. 1b). Ce dernier,
permettra la cartographie de la conductivité ionique grace au déplacement d’une pointe conductrice
sur une des faces de I’échantillon, I’autre face étant en contact avec une électrode liquide.

Le montage électrique ainsi que le porte échantillon ont été déja réalisés a I’institut Néel et le
dispositif est pratiquement opérationnel méme s’il reste des points a optimiser.
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Fig. 1 : a) Schéma du circuit pour la mesure de la conductivité ionique. b) Schéma de la disposition de
I’échantillon dans le circuit électrique qui va permettre la réalisation de la cartographie de la conductivité
ionique.

3. MESURES PRELIMINAIRES

Dans un premier temps la calibration du dispositif a été réalisée avec des lames minces dont
les valeurs de conductivité ionique ont été préalablement mesurées au KTH. Dans un deuxiéme temps
on pourra mesurer les conductivités ioniques des lames obtenues a partir de cristaux massifs
synthétisés a I’Institut Néel, avec différentes conditions de croissance et a partir de lames
commerciales de KTP traitées post croissance par une atmosphére riche en vapeur du ou des
composants déficitaires.

Nous envisageons par la suite I’optimisation des conditions de croissance et de la composition
de la vapeur de traitement post croissance a partir des valeurs de conductivité ionique obtenues [2].

REFERENCES

[1] V. Nikolov, I. Koseva, P. Peshev, X. Solans, R. Solé, X. Ruiz, Jna. Gavalda, J. Massons, M. Aguilé and F.
Diaz, “Flux growth of KTiOPOj single crystals doped with Me** ions”, Mater. Res. Bull., vol. 34, pp. 1403-
1409, 1999.

[2] M. Roth, N. Angert, M. Tseitlin, and A. Alexandrovski, “On the optical quality of KTP crystals for nonlinear
optical and electro-optic applications”, Opt. Mater., vol. 16, pp. 131-136, 2001.

106



Session Posters JNCO OPTIQUE 2015
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RESUME

La diffusion et le piégeage des porteurs de charge dans le niobate de lithium sont
réexaminés sur la base de la théorie de Holstein des petits polarons dans le régime de
saut. Ce travail projette de développer une nouvelle approche qui explique dans un seul
cadre I’ensemble des phénomenes photo-induits dans le niobate de lithium dopé fer.

MOTS-CLEFS : Polaron, Niobate de lithium, photo-induction
1. INTRODUCTION

Le niobate de lithium (LN) est un matériau optique a large bande interdite ( = 4 eV ) capital pour
les applications photoniques, telles que la modulation électro-optique et la conversion de fréquence.
Le transport de charge photo-induit, dominé par 1’effet photovoltaique [1], donne lieu a un champ
de charge d’espace et une variation de I’indice de réfraction, a 1’origine notamment de
I’endommagement laser. Au cours des trois dernicres décennies, de nombreux travaux ont cherché a
mesurer, modéliser et contrdler le transport de charge dans le LN, domaine qui reste encore trés
actif a I’heure actuelle compte tenu de la diversité et de la complexité des phénomeénes mis en jeu.
Certaines propriétés restent peu étudiées, telles la faible efficacité quantique de photo-excitation,
I’activation thermique de la photoconductivité, ou la croissance anormale de cette derniere aux forts
dopages. Les mod¢les les plus utilisés pour expliquer la photoréfractivité dans le LN dopé sont
essentiellement des modéles de bande, a un centre a basse intensité ou a deux centres a haute
intensité. D’autres approches basées sur le transport par saut de polarons ont ensuite été
proposées [2].

Dans ce travail la photoréfractivité, la photoconductivité ainsi que 1’absorption photo-
induite (en régime pulsé et en régime continu), sont étudiés dans le cadre de la théorie de Holstein
des petits polarons [3]. Notre modéle est basé sur trois états : le polaron profond (Fe*), le polaron
1i¢ a I’antisite (Nb;;**) et le polaron libre Nby,** (Fig. 1). Sous illumination les particules sont photo-
excitées d’un site rempli Fe** vers un antisite Nb;;** ou un site Nby,’*. La relaxation des particules
est thermiquement activée et s’opere par une marche au hasard sur les différents sites existants
notamment dans le sous-réseau désordonné formé par les antisites.

fea'alaVeleV = 1 —
_/“4_/“‘/\14
|1 e N
Fe L.

Fe Nb
B.V. B.V.

Fig. 1 : Illustration schématique du modele. Photo-excitation, marche au hasard a travers le réseau puis
piégeage (a gauche),conversion polaron lié-polaron libre (a droite). B.C.: bande de conduction, B.V. bande de
valence
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Les polarons diffusent sous forme libre et/ou lié et les deux especes sont en équilibre
thermodynamique. La conversion est un processus activé thermiquement par lequel 1’échange entre
les deux populations s’opere. Nous avons dans un deuxiéme temps amélioré notre modele par la
prise en considération du désordre électrique, due a la présence de défauts intrinseques et
extrinseques, entre les sites couplés. La validité du modele est confortée par des simulations Monte
Carlo de la marche au hasard des polarons et par la comparaison avec des mesures expérimentales
de I’absorption photo-induite en régime pulsé et continu et de la photoconductivité par (1) une
méthode pompe-sonde ot I’on endommage 1’échantillon par un laser argon & 514 nm et on mesure
la différence de marche photo-induite avec un laser HeNe a 633 nm et par (2) un enregistrement
holographique dont on mesure la variation de ’efficacité de diffraction au cours du temps a travers
un réseau inscrit sur le LN. On montre, aussi bien avec les simulations Monte Carlo, qu’avec les
mesures expérimentales qu’il existe 3 régimes Arrhenius qui régissent le temps de vie des polarons
et qu’il existe une longueur de piégeage qui diminue en fonction de la température (Fig. 2).
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Fig. 2 : Résultats des simulations Monte-Carlo donnant la distance de piégeage du polaron lié (Nb,;*)
vers un piége profond (Fe**) en fonction de la température. Plusieurs concentrations de pieges sont
considérées.

La marche au hasard de la particule est simulée avec une méthode M.C conventionnelle sur
les sous réseaux ordonné, formé par les sites Nby,™*, et désordonné formé par les antisites Nb;;**
inscrits dans une boite cubique d’aréte L=21d, (dU=3.765A) avec d, est la distance interatomique
Nby,-Nby,. Pour s’affranchir des problemes dus aux effets de taille finie, on introduits les
conditions aux limites périodiques. L’étude statistique est basée sur 5 10° histoires.

A basse température, la distance de piégeage est de l'ordre de plusieurs distances
interatomiques et elle tend vers une limite qui dépend de la concentration de pieges qui est
quasiment égale a la valeur moyenne de la distance au pige le plus proche /=(2n[Fe**])"". Cette
distance diminue lorsque la température augmente, comme illustré sur la Fig. 2. A haute
température (T > 200 K), le régime de piégeage, au cours duquel la particule est piégée selon un
seul saut, s’estompe au profit du régime de saut, et donc la particule meéne une marche au hasard de
plusieurs sauts avant d’étre piégée.

[1] A.M.Glass, D. von der Linde, and T. J. Negran, Appl. Phys. Lett. 25, 233 (1974).
[2] B. Sturman and E. Podivilov, Phys. Rev. Lett 91, 17 (2003).
[3] T.Holstein: Ann. Phys. 8,343-389 (1959).
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RESUME

Les propriétés des ions lanthanides tels que I’Erbium ou 1"Ytterbium, sont depuis longtemps
d’un grand intérét pour ’optique et ses applications comme la conception de lasers [1-3]. Une des
particularités de Iion Er** est le couplage thermique de ses niveaux *Ss» et 2Hiip. Les matériaux,
souvent codopés Er**-Yb*, peuvent se présenter sous différentes formes, du verre codopé aux
nanocristaux et sont utilisés pour la détermination de la température [4].

Pour beaucoup d’applications, il est nécessaire de déterminer la température locale et de cartographier
la température aux échelles submicrométriques. La connaissance du comportement thermique, via
I’échauffement des microcomposants ou la température de phénomeénes biologiques intracellulaires
est importante pour I’industrie de la microélectronique et le domaine médical. La détermination de la
température avec une haute résolution spatiale est essentielle compte tenu de la réduction en taille des
microcomposants étudiés ou encore des phénomeénes biologiques a observer. Pour parvenir a cette
détermination, les techniques de microscopie thermique a sonde locale reposent sur 1'utilisation de
différents capteurs comme le thermocouple, la sonde composite, le thermomeétre a nanotube de
carbone ou encore la sonde de température luminescente [5]. Mais 1’évaluation de la température reste
un sujet délicat car elle nécessite une phase d’étalonnage.

Pour répondre a cette problématique nous proposons de coupler une sonde thermique avec un
microcristal photoluminescent dont I’intensité des raies de luminescence est sensible a la température.

La figure 1 présente le dispositif expérimental. La sonde thermique utilisée est une sonde
thermorésistive en Wollaston dont 1'élément thermosensible est en platine rhodiée, sonde couramment
utilisée en microscopie thermique a sonde locale (SThM) [6]. Un microcristal de quelques
micromeétres provenant d’un matériau transparent photoluminescent [7] a été¢ déposé en son extrémité.
Afin de provoquer I’émission de luminescence du microcristal, celui-ci est irradié par un laser a 655
nm. Un spectrometre Maya2000Pro est utilisé pour ’analyse du spectre d’émission anti-Stokes du
microcristal. La figure 2 présente 1I’évolution du spectre d’émission d’une particule de Cdo.7SrosF2
(4% Er*") en fonction de intensité du courant électrique parcourant la sonde. L application de la
technique du rapport des intensités [8,9] des niveaux *Ss» et 2Hji» nous permet de calculer la
température du microcristal, correspondant alors a celle de I’extrémité de la sonde (équation 1).
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Figure 1 : Montage expérimental Figure 2 : Evolution du spectre d’émission d’un
microcristal de 10um Cdo.7Sro.sF2 (4% Er®*) en
fonction du courant dans la sonde normalisé a
522 nm.
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Dans cette équation, I; et I> sont les intensités mesurées a partir des spectres d’émission de
photoluminescence provenant des niveaux “S;» et 2Hip. C est une constante expérimentale
déterminée a température ambiante. AE,; est le gap énergétique séparant les niveaux d’émission *Hj 12
et *Ss. Le terme k est la constante de Boltzmann et T est la température du microcristal. Nous nous
intéressons a ’évolution de T de deux microcristaux dopés Er**, le CdosSrosF2 (4% Er*") et le CaF,
(9% Er*") pour des tailles de 5, 10, 20 et 30 um. Les résultats sur la variation de AT (i) =T-T ambiants
ainsi que I’évolution des constantes expérimentales C, en fonction de la taille du microcristal sont
comparés et discutés.
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ReSUMEe

Nous présentons des résultats obtenus sur le couplage entre des ions Th* et des
nanoparticules d’Argent dans le but d’exalter la luminescence visible émise par le Tb*".
L’influence des parameétres prépondérants affectant le couplage et par conséquent la
luminescence (distance de couplage d entre émetteur(s) et nanoparticules d’Argent,
taille et concentration des nanoparticules d’argent) est présentée et discutée. Ces
résultats sont comparés aux différentes informations disponibles dans la littérature
concernant le couplage émetteur-métal.

MOTS-CLEFS : Couplage terre-rare/Argent ; Emetteurs ; Plasmons ; Luminescence
1. INTRODUCTION

Depuis les études pionniéres de Purcell [1], il est bien connu que I’émission spontanée d’un
émetteur n’est pas une grandeur intrinséque et qu’au contraire celle-ci peut étre considérablement
modifiée par la présence d’une surface, incluant des surfaces planes [2], sphériques [3], des
cavités [4], des cristaux photoniques [5], des guides d’onde [6], ou encore des nanostructures
plasmoniques [7]. Le désir de comprendre et d’exploiter ce phénoméne a motivé d’importants
travaux de recherches a I’image de ceux cités ci-dessus. Ces travaux & la fois expérimentaux et
théoriques ont montré que I’amplification du signal de la luminescence est fortement liée a
I’intensification du champ local au niveau de I’émetteur due a la présence dans son environnement
d’une surface réfléchissante ou de structures plasmoniques. Différents résultats tendent a montrer
que ces derniéres donnent lieu a une exaltation plus importante de la lumiere émise. C’est pourquoi,
ces dernieres années, est apparu un intérét grandissant concernant I’étude du couplage entre
émetteurs (terres rares par exemple) et nanostructures plasmoniques pour des applications
notamment dans la conversion de I’énergie solaire, ou I’amplification optique. Cependant, malgré
d’importants efforts fournis, I’ensemble des mécanismes sous-jacents & I’interaction émetteur-
surface ou émetteur-métal n’est pas encore bien connu. En particulier, pour les structures
plasmoniques, le rapport entre le taux d’émission radiatif (y®) et non radiatif (yV%), le role exact
des plasmons et de la séparation émetteur-plasmon sont encore des questions d’actualité. La réponse
a ces questions est cruciale si I’on veut optimiser I’exaltation de la luminescence.

Nous avons ainsi réalisé des structures comprenant une couche dopée avec des ions Th*" et
une couche composée de nanoparticules d’Ag et testé leur efficacité pour I’exaltation de la
luminescence. Le but de cette étude est double: d’abord participer a I’amélioration de la
compréhension des mécanismes d’interaction émetteurs-plasmons, et a plus long terme, chercher a
fabriquer un convertisseur de rayonnement pour des applications solaires.

2. APPROCHE THEORIQUE

Pour évaluer le role d’une surface quelconque placée au voisinage d’un émetteur sur son
émission, on calcule habituellement son taux de déclin (ou d’émission) normalisé. Pour cela, deux
approches sont utilisées : la méthode quantique qui utilise la loi d’or de Fermi, et la méthode
classique qui utilise les lois de I’électromagnétisme en assimilant I’émetteur a un dipdle oscillant,
dont les oscillations sont modulées par le champ réfléchi par la surface. C’est cette derniere qui est
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privilégiée dans de nombreuses études car elle semble donner les résultats les plus cohérents avec
ceux obtenus expérimentalement. Suivant cette approche, le taux de déclin total normalisé yl de
(]

s J— P . o .
I’émetteur est équivalent au rapport o entre la puissance totale P émise en présence de la surface et
0

la puissance émise par le méme dip6le en I’absence de surface P,:
L= = 14 T E Im(p Eg (o)) )
ou p et E¢(rg) sont respectivement le moment dipolaire de I’émetteur et le champ diffusé par
la surface au point ry. Le probléme se réduit donc a la détermination de E¢(ry).
En réalité, cette expression reste incomplete car elle ne répond pas aux questions soulevées
dans Iintroduction de cet article, en particulier concernant la distinction entre y® et y"R. La
distinction de ces deux contributions est pourtant primordiale puisqu’elle permet de définir le

R
rendement quantiquen = V"KW Les différentes voies de désexcitation radiative et non-radiative et

la fluorescence, qui en découle, sont par exemple, connues comme étant liées non seulement a la
géométrie de la surface [7], a I’orientation du dipdle [8] mais aussi a la distance de couplage d [7].
Les effets de ses trois paramétres apparaissent également liés entre eux, ce qui complique
d’avantage le probleme. En outre, il s’avere que le role des plasmons qui reste la question la plus
épineuse, dépend aussi de la longueur d’onde d’excitation [9] mais aussi d’émission [7, 8] de la
molécule émettrice.

3. TECHNIQUES EXPERIMENTALES

Pour les besoins de notre étude, nous avons préparé différents échantillons formées chacun
d’une superposition de couches minces d’Y,03 : Th*/ Y,04/Ag déposées sur un substrat en Quartz.
Les deux premiéres couches ont été déposées par PLD et la couche d’argent par la technique
d’évaporation thermique. Les épaisseurs des couches de Th" et d’argent ont été respectivement
fixées a 50 et 5 nm, alors que I’épaisseur de la couche passive d’Y,0; (distance d) a été variée de 5
a 25 nm par pas de 5 nm pour analyser I’effet de la distance de couplage. A noter également que
pour chaque échantillon, I’argent a été déposé uniquement sur la moitié de la surface, I’autre moitié
étant utilisée comme mesure de référence. Des recuits supplémentaires ont été réalisés en variant la
durée, ceci afin d’analyser I’effet de la concentration et/ou de la taille des nanoparticules d’argent
formées.

Différentes techniques de caractérisation (Microscopie Optique, MEB, spectroscopie
d’absorption UV/Vis et de photoluminescence) ont été utilisées pour étudier a la fois les
nanoparticules d’argent formées en terme de morphologie, taille et concentration, mais aussi la
modification de la luminescence des ions Th®" en fonction de la configuration des nanoparticules.
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Résumé

Les lasers solides émettant dans le domaine visible (bleu, vert, orange et rouge) sont
fabriqués et largement utilisés pour des applications diverses telles que la dermatologie,
I’imprimerie ou la spectroscopie. La réalisation des lasers solides consiste a utiliser une
matrice monocristalline dopée par des ions luminescents. Dans ce contexte, deux
cristaux de familles mélilite et hexa-aluminate dopé Pr®* ont été élaborés : SrLaGasO-
(SLGM) et SrixLaxMgxAl1-«O19 (ASL) par la méthode de croissance de Czochralski et
de four image. Les caractérisations optiques et structurales ont été réalisées. Egalement,
les temps de vie d’émission bleue (488nm) ont été déterminés a froid (77K) et a
température ambiante (300K).

Mots-clefs : cristallogenese, monocristaux oxydes, praséodyme

Depuis la premiére réalisation d’une émission laser en 1960, les applications des lasers se
sont considérablement développées et popularisées dans plusieurs domaines tels que la recherche
scientifique, lachirurgie et lamédicine, lestélécommunications, |e stockage optique del’information,
les dispositifs d’affichage, etc. Selon ces applications la longueur d’onde de I’émission laser doit
pouvoir couvrir une large gamme de longueurs d’onde de I’ ultraviolet, du visible, ou de’infra-rouge.

Les dispositifs laser les plus intéressants et désirés sont les diodes lasers et les lasers solides.
En effet, ces deux types de laser permettent de rendre le systeme le plus compact possible et de
consommer peu d’énergie en donnant un rendement assez élevé. L’ion Pr¥* est utile comme dopant
luminescent substitué dans une matrice monocristalline pour réaliser une émission dans le visible
étant donné qu’il posséde des transitions électroniques couvrant le domaine visible (figure 1) et
surtout une émission efficace dans le domaine bleu. Une autre possibilité pour obtenir un rayonnement
laser visible est d’utiliser I’ion Nd** émettant dans le proche-infrarouge. Dans ce cas, une matrice
non-linéaire doit étre associée au cristal laser pour réaliser un doublage de fréquence.

Figure 1 : diagramme des niveaux d’énergie de I’ion Pré*

Des lasers solides envisageables pour une émission efficace dans le bleu peuvent étre les
cristaux fluorure (LiYFs : Pre*, BaY2Fs: Pr*) hexa-aluminate comme (SrAl2Oss : Pré*), pérovskite
(YAIO,, GdAIO, : Pr) ou mélilite (Ca.AlSiO; : Nd®*, SrLaGasO- : Pr®*). Parmi ces cristaux, d’un
point de vue optique, les plus efficaces sont actuellement les cristaux fluorure. Cependant, il présente
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des inconvénients considérables comme leur croissance compliquée ou leur mauvais coefficient de
ségrégation. Par contre, ces inconvénients peuvent étre contournés avec des cristaux oxydes. C’est
pourquoi nous envisageons des cristaux oxyde pour améliorer les propriétés mécaniques. Nos études
préliminaires ont permis d’identifier des cristaux oxydes qui présentent de bonnes propriétés optiques
comme ceux des familles mélilite (SLGM), pérovskite (LAP) et hexa-aluminate (ASL). De plus, ce
sont des matériaux a fusion congruente. Donc la croissance de Czochralski maitrisée par le laboratoire
IRCP peut étre utilisée pour |I’élaboration.

Le laboratoire IRCP a développé I’oxyde monocristallin hexa-aluminate depuis des années
pour les applications lasers : il s’agit d’une solution solide entre SrAl1,019 (SRA) et LaMgAl11019
(LMA) de type SrixLaxMgxAl12xO19 (ASL). La solution solide ASL permet de résoudre le probléme
de congruence de SRA et de conduire & I’obtention de cristaux de bonne qualité optique par la
croissance de Czochralski. Un premier cristal ASL dopé 4%Pr a été élaboré au laboratoire IRCP
(figure 2). La qualité du cristal reste améliorable méme si aucune inclusion n’est présente.

Figure 2 : cristal ASL dopé 4%Pr élaboré par la croissance de Czochralski (gauche), visualisation
de la croissance en temps réel du cristal SLGM dopé 1,7%Pr par four a image (centre)
et cristal SLGM dopé 1,7%pPr (droite)

En outre, un cristal SLGM dopé 1,7%Pr a été élaboré par la croissance de four a image avec
une bonne qualité optique (figure 2). Il est transparent et sans défaut.

Les deux monocristaux SLGM et ASL dopés Pr ont été étudiés du point de vue de leurs
propriétés optiques telles que la section efficace d’absorption et le temps de vie. Les caractérisations
structurales ont été également effectuées par diffraction des rayons X.

Figure 3 : Spectres d’absorption du cristal ASL dopé 4%Pr (gauche) et du SLGM dopé 1,7%Pr
(droite) dans le domaine 400-530nm

Selon la figure 3, Les sections efficaces d’absorption a 488nm (la transition du niveau *Hsa
3Py) sont respectivement 0,8 x10?° cm? (c-polarisation) et 2,4x10% cm? (r-polarisation) pour ASL et
SLGM. Le temps de vie est de 38us a froid (77K) pour les deux cristaux. Par contre, les temps de
vie a température ambiante sont respectivement 35pus et 28us pour le ASL et SLGM.
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ABSTRACT

The polarization-dependent absorption and emission spectra of a Pr’":Cas(PO,);F crystal
(Pr:FAP) were registered from 400 to 1200nm. A new broadband and intense emission
corresponding to a 'D,—’F, transition is observed for the first time in the near-infrared
spectral range around 1100nm.

MOTS-CLEFS : solid state laser; infrared laser

1. INTRODUCTION

Calcium fluoro-apatite Cas(PO,)sF (also known as FAP) is a crystal host which was extensively
studied with rare-earth ion dopants like Yb* because of very specific and attractive spectroscopic
properties such as high and strongly polarized emission cross sections [1]. It was recently claimed that
Pr:FAP also had favorable spectral properties as a laser gain medium in the visible range [2]. This
assertion was based on an older result [3] according to which the quantum efficiency of the usual *P,
emitting level for visible radiations was of the order of 98%. As was already noticed in the pioneer’s
work of L.D. Merkle and col. [4] and will be confirmed in the present communication, such assertion
in fact is wrong. According to L.D. Merkle [4,5] for instance, by room temperature, the emission is
dominated by the 'D, emission regardless of the excitation wavelength. The emission lifetime of °P,
would of the order of hundreds of ns (less than 1 us, not 75 ps as claimed in Sardar’s paper), and that
for 'D, of the order of 65 us for sites A [4].

Therefore, our purpose here in this communication is to present a more detailed luminescence study of
this particular system than was reported in the past literature and to focus the investigation on the
emission characteristics and laser potential of this material in the near-infrared emission domain
around 1100nm more specifically.

2. POLARIZATION-DEPENDENT ABSORPTION SPECTRA

Polarized absorption spectra were measured first at room temperature and analyzed within the
framework of the Judd-Ofelt formalism. As shown in the Figure 1, there exists several sets of
absorption lines around 435nm, 475nm, 580nm, 970nm, 1420nm, 1800nm and 2050nm which can be
assigned (according to crystal-field calculations [6]) to *H, up to *P,, (*Po.1,'l6), *D2, *Gs, (CF5.°Fy), °F2
and *Hg optical transitions, without being possible to distinguish between the *Pyy,'ls and °F3,°F,
multiplets. In fact, depending on the considered Pr®* site, the actual emitting level around 450 nm well
can be a 'ls or a *P, energy level and their respective contributions to the emission intensities can
change with temperature. Thermalization and emissions from the 'ls Stark levels were already
evidenced and exploited in a well-known laser material like Pr:LiYF, [7,8] but these levels were
always supposed to be located above the P, multiplet. In the case of Pr:FAP (due to a higher local
crystal-field), it is clearly different : the lowest emitting level can be a "I Stark level opening the way
to the observation of real spin-allowed emission transitions between spin-singlets like ‘ls >'G,. More
details about our Judd-Ofelt analysis and crystal-field calculations will be given at the conference.
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3. POLARIZATION-DEPENDENT EMISSION SPECTRA AND FLUORESCENCE LIFETIMES

Continuous-wave and time-resolved emission spectra as well as fluorescence lifetimes were registered
by exciting a 1%Pr** nominally doped sample at 435nm, 445nm and 571nm, therefore in the °P,,
(®Po1,'1s), D, multiplets, respectively. We show for illustration in the figure 2 the emission spectra
which were obtained by pumping the crystal around 445nm with an InGaN laser diode.
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Fig. 1 Room temperature polarized absorption spectra Fig. 2 Room temperature polarized emission spectra

These spectra clearly show two sets of intense emission lines around 620nm and 1080nm. Time-
resolved emission spectra and fluorescence decays indicate contributions from both (°Py1,'ls) and 'D,
emitting multiplets with a predominance of the 'D, down to the *H, and °F, emission transitions
around 620 and 1080nm, respectively, and emission lifetimes of the order of 44ps.

Works are in progress to determine the branching ratios and the emission cross-sections associated
with these emission transitions and to conclude on their real potential as laser emissions.
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RESUME

Nous présentons une évaluation théorique des sections efficaces d’absorption du Ti-
Saphir (Ti** :AL,O3). A partir de la connaissance du temps d’émission spontanée nous
avons déduis les éléments de matrice du moment dipolaire électrique résiduel qui, en
retour, nous ont permis d’évaluer ces sections. Nous excluons les contributions
multipolaires pour la transition optique et nous proposons une hypothése quant a
I’existence d’une absorption résiduelle du matériau a 800 nm.

MOTS-CLEFS : Ti-Saphir ; section efficace d’absorption ; absorption résiduelle.
1. INTRODUCTION

L’utilisation de saphir dopé au titane (Ti** :Al,Os) de trés grands diamétres dans les lasers de haute
puissance de classe Petawatt impose, compte-tenu des inhomogénéités spatiales rencontrées, une
parfaite connaissance de la spectroscopie (en particulier d’absorption) pour ce matériau stratégique.
Notre étude s’inscrit dans ’acquisition d’une telle connaissance.

Les sections efficaces d’absorption ne sont plus évaluées par le ratio du coefficient d’absorption par
une mesure, imprécise, de la concentration de dopant. Nous considérons donc le temps de vie du
niveau « équivalent » excité E, en dessous de 200K pour lequel seule intervient une transition optique.
Ce temps de vie permet d’évaluer les éléments de matrice du moment dipolaire électrique résiduel
pour le Ti-Saphir lorsque la symétrie est abaissée. La connaissance de ces éléments fournit alors les
valeurs théoriques des sections efficaces. Ces valeurs sont confrontées a un test expérimental. Nous
excluons de mémes les contributions multipolaires, ce qui justifie a posteriori I’utilisation au plus du
moment dipolaire électrique dans notre théorie. Enfin, dans un travail exploratoire, pour lequel nous
présenterons au moins un calcul analytique en séance, nous proposons une hypothése quant a
I’existence d’une absorption résiduelle.

2. THEORIE ET EXPERIENCES

Suivant Melvin Lax [1], le temps de vie et la section efficace sont formulés a partir des
facteurs comme suit:

e Vitesse de phase (égale a la vitesse de groupe pour une matrice de saphir non-dispersive),
e Correction de champ local en électrodynamique de la matiére,

e Dégénérescence des niveaux entre lesquels a lieu la transition dipolaire électrique,

e Facteur de forme du aux intégrales de recouvrement des coordonnées nucléaires.

Suivant Donald S. McClure [2], les ¢léments de matrice du moment dipolaire électrique
conforme a la symétrie abaissée s’explicitent selon quatre constantes C, A, B et D. Nous ne retenons
que la constante C, expression du moment paralléle a I’axe ¢ et nous considérons les ratios des autres
constantes sur C.

La valeur de 3.85 ps pour le temps de vie nous donne celle de C. Ainsi Eq.(1) :

1 nn?+2)?% | 16 3
—=———""e2C?X. W, (200K
¢ 3goc3h n( )

T 9
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n étant I’indice de réfraction du saphir, X un facteur représentant les dégénérescences et W,
le facteur de forme du spectre (ici d’émission).
La connaissance de C produit les évaluations théoriques des sections efficaces d’absorption
parallele et perpendiculaire a I’axe c. Ainsi Eq.(2) :
W 1(n? +2)? 2n?v
o) =——>— .
I n 9 3goch

Ou F(v) est le facteur de forme du spectre a ’absorption.

e?(2C?).F(v)

P.F. Moulton [3] a mesuré 6.5 * 10%° ¢cm? pour la valeur maximale de la section efficace
d’absorption parallélement a I’axe ¢ du cristal. Nous pensons que notre approche fournira une
meilleure estimation. Nous exhiberons un test expérimental confortant notre approche. Ce test est
basé sur I’évaluation de la force d’oscillateur. De méme, cette théorie sera confrontée a de nouvelles
mesures expérimentales menées a Chimie ParisTech et qui seront présentées a la conférence.

Au départ de nos travaux, nous avions considéré que le systéme ne présentait pas de symétrie
abaissée (donc nous avions raisonné sur la symétrie Oy ) et que la premiére contribution a la transition
optique était un moment dipolaire magnétique. Tous calculs faits, cette contribution impliquerait une
durée de vie du niveau excité de 700 us au lieu de 3.85 ps. Cela nous conforte a ne retenir que des
moments dipolaires ¢lectriques méme si ceux-ci sont qualifiés de résiduels.

Enfin, nous ménerons un calcul analytique selon la théorie des perturbations dépendant du
temps. D’abord, nous simulerons un couplage électron-phonon appliqué a un matériau dont les
coordonnées seront séparées par 1” « approximation adiabatique ». Ensuite, nous considérerons une
plus petite perturbation définie par I’hamiltonien d’interaction -moment dipolaire électrique- (ce qui
est justifié ci-dessus). Cela nous autorisera a évaluer le module au carré de 1’élément de matrice d’un
tel hamiltonien. Nous chercherons ainsi a mettre en évidence I’influence d’un potentiel de
déformation de la maille cristalline qui est « incorporé » dans le calcul du couplage électron-phonon.
Nous pensons que des variations de ce potentiel de déformation, dues aux différences de densités de
charges (dont celle électronique) résultants d’appariements Ti** - Ti*" ou avec d’autres impuretés,
pourraient expliquer 1’absorption résiduelle & 800 nm. Nous devrions constater analytiquement des
variations des modules au carré des éléments. Nous espérons inclure des simulations numériques sur
ces potentiels de déformation a notre présentation a la conférence.

CONCLUSION

L’objectif réel de ce travail est de présenter une approche alternative pour la détermination des
valeurs de la spectroscopie du Ti-saphir quant a ’absorption. Nous pensons que cette approche
théorique pourrait étre généralisée a d’autres matériaux (un dopant dans une matrice diélectrique).

De plus, le troisiéme point s’avérerait étre une étape importante pour la compréhension de
I’absorption résiduelle du Ti-Saphir a 800nm. Nous I’appellerons « hypotheése du potentiel de
déformation ».
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RESUME

Nous retragons ici la petite histoire qui nous a poussés a caractériser finement les
coefficients thermo-optiques du cristal CaGdAIO, dopé a I'ytterbium. Le caractére
anisotrope de ces coefficients associé aux propriétés spectroscopiques particulieres
de ce cristal a, en effet, amené a I’observation d’un saut de modes laser étonnant.

MOTS-CLEFS : laser ytterbium, cristaux, CaGdAlO, CALGO
1. IL ETAIT UNE FOIS, LE SAUT DE MODE MAGIQUE

La montée en puissance des lasers femtoseconde pompés par diode est un point crucial de la
recherche laser actuelle. Dans ce cadre, I’Yb:CaGdAIO, (ou Yb :CALGO) présente des propriétés
particulierement intéressantes [2] : bonne conductivité thermique et spectre d’émission tres large.
Nous avons donc construit une expérience simple (fig. 1) pour caractériser les performances laser
d’un cristal d’Yb:CALGO (de 10 mm de long, dopé 4 2 at.% et de section 2x2 mm?) par une diode
de forte puissance émettant 200 W. Il est important de noter pour la suite que le CALGO est uniaxe
et que le cristal de CALGO utilisé est coupé pour une propagation (k ) selon I’axe g (fig. 1).

Figure 1 : Schéma du laser de puissance. Et observation du saut de mode « magique » a 128 W de pompe.
On indique (bas gauche) les profils spatiaux, les fronts d’onde et la polarisation au saut.

119



OPTIQUE 2015 Session Posters JNCO

En augmentant la puissance de pompe, on observe tres vite une dégradation —classique— du
profil spatial montrant la présence d’une lentille thermique importante. Mais a 128 W, surprise ! Le
faisceau redevient parfaitement monomode...

2. EN QUETE D’EXPLICATIONS

Pour expliquer cela nous avons fait des mesures de fronts d’onde lasers avec faisceau sonde
traversant le cristal pompé. La nous avons observé une forte anisotropie de la lentille thermique.
Celle-ci dépend de la polarisation incidente. Non seulement la valeur de la puissance dioptrique
varie mais aussi son astigmatisme (fig. 2). On peut donc définir des rapports entre les coefficients
thermo-optiques en fonction de la polarisation incidente (o ou =) et la direction du cristal sous
laquelle on observe la courbure du front d’onde (& ou ¢): x_. = x.. Hna = 046, e = 0.74 %,

dn/dT | dn/dT+(n-1)a x )

a-cut c-cut a-cut
+1 3 (Il a)
- 13
Ella 7.6 +1, +6,6 +13(lc)
+0,6 (Il @)
-8,6 0,7 -
Elle : o +09 (le)

“par mesures indépendantes de lentille thermique

Figure 2 : (gauche) mesure de la lentille thermique en fonction de la polarisation de la sonde. (haut droite)
Coefficients thermo-optiques pour les differentes polarisations. (bas droite) évolution de la lentille thermique
en fonction de la puissance de pompe.

Ceci explique pourquoi le mode spatial du faisceau est moins altéré en sautant de polarisation.
Mais pourquoi saute-il ? Pour répondre a cette question, nous avons étudié les sections efficaces de
gain pour les deux polarisations. Nous avons observé une faible différence en faveur de la
polarisation sigma. Ceci explique pourquoi celle-ci « lase » en premier, et pourquoi une faible
variation des pertes (par déstabilisation thermique de la cavité) enclenche le saut « magique » !.

Donc, c’est grice aux propriétés spectroscopiques mais surtout thermo-optiques de
I’Yb :CALGO que s’explique ce phénomene inédit de saut de mode. Pour comprendre d’ou
provient la forte anisotropie des coefficients thermo-optiques, nous avons, en collaboration avec
I’équipe du Prof. Yumashev, fait des mesures des coefficients dn/dT du CALGO (figure 2) et des
coefficients de dilatations (¢, = 10x10° et «. =16x10°K") suivant les différents axes
cristallographiques [3]. Les résultats valident les expériences comme le résume le tableau figure 2.

Nous avons observé un étrange phénomene de saut de modes avec I’Yb:CALGO lorsqu’il est
utilisé dans les lasers de trés forte puissance. Pour comprendre ce comportement inédit, nous avons
caractérisé finement les propriétés thermo-optiques du CALGO.
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RESUME

Nous présentons le premier laser pompé par diode & amplificateur céramique
d’Yb:CaF, éaborées par un procédé de synthése simple et écologique. Nous
obtenons une puissance laser de 1,6 W pour une puissance absorbée de 4 W. Les
résultats sont comparables a ceux obtenus avec un monocristal d’Y b:CaF, de taux de
dopage analogue et ouvrent ainsi des perspectives intéressantes pour ces nouvelles
céramiques optiques dans |e cadre des lasers de puissance pompés par diode.

MOTS-CLEFS: laser ytterbium, céramiques transparentes, fluorine
1. DEL’INTERET DESCERAMIQUESEN FLUORINE DOPEESYB

L>apparition des cristaux de fluorine dopée a I’ytterbium (Y b:CaF,) constitue, sans nulle doute,
une des avancées les plus significatives de cette derniére décennie dans le domaine des lasers. Ce
fluorure dopé Yb sous sa forme monocristalline est d’ores et déja reconnu comme un candidat
sérieux pour le développement de lasers pompés par diode de haute énergie grace a des propriétés
thermiques adaptées a une utilisation comme matériau laser et des propriétés spectroscopiques a la
frontiere entre celles des verres et des matériaux cristalins du fait de la présence d'agrégats
d'ytterbium au sein de la structure cristalline [1]. Néanmoins, les monocristaux souffrent de
limitations dues aux problémes de dépolarisation, de résistance thermo-mécanique avec un impact
négatif sur les performances laser et de colts de production élevés préjudiciables a une large
diffusion de ce matériau comme amplificateur laser. Ainsi, dans les systémes haute-puissance, la
dépolarisation en raison de contraintes peut fortement dégrader les performances laser en induisant
des pertes; le polissage des cristaux fortement dopées (typiquement> 3%) reste difficile, ce qui
entraine souvent une mauvaise qualité de surface et un seuil de dommage dégradé ; et la sensibilité
aux chocs thermiques des cristaux implique des précautions particuliéres.

De ce point de vue, la céramique devient une aternative attrayante économiquement et permet
d’améliorer certaines des propriétés du fluorure de calcium dopé ytterbium. Le caractére
polycristalin de la céramique et I'orientation aléatoire des grains rendent en effet le matériau plus
isotrope et moins sensible aux contraintes et ala dépolarisation. De plus, I’utilisation de céramiques
présente des avantages tels que: I’absence de ségrégation macroscopique des ions dopants, une
meilleure résistance thermo-mécanique, presque pas de restrictions en taille ou en forme, la capacité
de produire des architectures complexes a dopages variables. Cependant, a ce jour, seules quelques
rares études sur les céramiques Y b:CaF, permettent de conclure sur leur intérét.

Les céramiques utilisées dans cette étude sont produites a partir de nanopoudres d’Yb :CaF,
obtenues par un processus de chimie douce décrit précédemment [2] . Un corps a cru est alors
produit et fritté a une température modérée (généralement < 60 % de la température de fusion) dans
|'air et sans aucune assistance de pression. Ainsi, contrairement a un procédé de synthése céramique
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a base d’un monocristal déja existant, tel que rapporté dans [3], cette méthode ne nécessite pas une
étape de traitement a forte et couteuse dépense énergétique comme une croissance des monocristaux
préliminaire ou une étape de frittage a haute température et a haute pression.

2. RESULTATSLASER EN POMPAGE PAR DIODE

Les performances des céramiques ont été évaluées, a température ambiante, dans une cavité
laser simple, représentée fig. la. Les faces des céramiques n’étant pas traitées antireflet, les
réflexions de Fresnel sont recouplées dans la cavité afin de réduire les pertes. Les échantillons sont
pompés en continu par une diode laser fibrée (de diamétre 50 um et O.N.=0,22) délivrant, 2977 nm,
jusqu'a 7,5 W. Le faisceau de pompe a été imagé 1 : 1 dans le cristal. Les meilleures performances
sont obtenues avec une céramique dopée a 4 % en ytterbium et de longueur 2,71 mm qui absorbe
jusqu’a 4 W. En optimisant le coupleur de sortie, une puissance de 1.6 W est obtenue pour une
puissance absorbée de 4 W (fig. 1b). En insérant un prisme dans la cavité, I’accordabilité en
longueur d’onde est réaisée entre 1015 nm et 1062 nm (fig. 1c). A titre de comparaison, un
monocristal d’Yb :CaF, dopé & 4,5 % et de longueur 3,8 mm testé dans les mémes conditions. Le
monocristal absorbant plus du fait d'un plus fort dopage et d'une plus grande longueur, nous avons
comparé les performances en fonction des puissances absorbées (fig. 1d). Les pentes d’efficacité
sont trés proches : 51,7 % pour le monocristal testé et 42,7 % pour la céramique.

b d

Fig. 1: Résultat laser d’une céramique Y b:CaF, : dispositif experimental, puissance de sortie en fonction du coupleur, accordabilité et
comparaison avec un monocristal.

En conclusion, nous avons démontré pour la premiére fois un laser a céramique Yh:CaF,
élaborée a partir de nanopoudres et nous avons obtenu des résultats prometteurs avec une bonne
efficacité ( > 40%), comparable aux monocri staux.
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RESUME

Nous présentons, ce qui est a notre connaissance, la premiére démonstration d’un laser
Nd:YVOs pompé par LED, fonctionnant en régime quasi-continu, a température
ambiante. Le cristal est pompé transversalement par deux panneaux de LED ayant un
spectre centré autour de 850 nm. Nous avons obtenu une énergie allant jusqu’a 40 pJ a
250 Hz pour une énergie de pompe émise par les LED de 7,4 mJ. Ceci correspond a une
efficacité optique de 0,5% (ou 2,6% par rapport a I’énergie de pompe absorbée).

MOTS-CLEFS : laser ; LED ; Néodyme
1. INTRODUCTION

Depuis plusieurs années, les performances des LED ne cessent de s’améliorer (avec des efficacités
atteignant aujourd’hui plus de 200 Im/W a température ambiante [1]). En paralléle, le prix des LED
chute de facon importante d0i a une production de masse (aujourd’hui, le Watt optique collte moins
d’un euro). Ces améliorations ont généré un regain d’intérét pour le pompage par LED depuis le début
des années 2000, si bien que plusieurs équipes de recherche commencent & revisiter le pompage laser
par LED, abandonné depuis le début des années 80 [2]. Plusieurs systémes laser étant pompés dans
le visible par des LED ont récemment €té démontrés, tel que des lasers a polymére [3], des
amplificateurs fibrés [4] ou encore des lasers a semi-conducteurs [5]. Enfin, le pompage de milieux
cristallins par des LED bleues et blanches a été étudié théoriquement [6]. Cependant, aucun résultat
expérimental n’a été présenté.

2. DEMARCHE & MONTAGE EXPERIMENTAL

Nous avons mené une étude du potentiel du pompage par LED pour différents milieux
cristallins. Nous avons trouvé que le Nd:YVO, pourrait étre un candidat idéal car ce milieu posséde
des sections efficaces d’absorption et d’émission ¢levées. A partir de calculs simples de gain, nous
avons anticipé que ’intensité des LED actuelles (typiquement 100 W/cm?) est juste suffisante pour
atteindre le seuil laser. Afin d’améliorer les performances laser, nous avons utilis¢ les LED en régime
impulsionnel, nous permettant ainsi d’obtenir des intensités crétes plus élevées. Etant donné qu’une
LED a une émission quasi lambertienne, un systéme optique imageant ne permet pas d’augmenter
significativement 1’éclairement de pompe au sein du cristal. C’est pourquoi, nous avons opté pour
une configuration de pompage transverse. Nous avons utilisé un cristal de Nd:YVOj taillé selon I’axe
a, de 20 mm de long pour une section transverse de 2x2 mm?. Le dopage du cristal est de 1 at.%. Les
faces laser sont traitées antireflet a 1064 nm et nous avons poli deux faces transverses pour le
pompage. Comme source de pompage, nous avons utilisé deux panneaux de LED, chacun composé
de 18 puces de 1x1 mm? émettant un spectre centré a 850 nm avec une largeur spectrale d’environ 50
nm. En régime impulsionnel, chaque puce émet des impulsions de 100 ps a une fréquence de 250 Hz
avec une intensité créte de 200 W/cm?2. Nous avons congu une cavité plano-concave, composée d’un
miroir de fond de cavité de rayon de courbure 100 mm et d’un coupleur de sortie plan. Nous avons
utilisé différents coupleurs avec des transmissions allant de 1% a 6% a 1064 nm.
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3. RESULTATS EXPERIMENTAUX

Afin de connaitre le gain accessible dans notre systéme laser, nous recherchons 1’énergie de
pompe requise pour atteindre le seuil laser, et ceci, pour différentes transmissions du coupleur de
sortie (Fig. 2). Un gain petit signal de 6% a été¢ obtenu a I’énergie de pompe maximale.
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% 1040 + -
S 9 32 4
® 1035 1 5% o =30
[C) 2
4% ® £
= 1030 1+
2 2 20+
2 1.025 + 3 —o—T0,5%
= @ T1%
2 1.020 + 2% e : 1
a 5 10 T2%
£ 1015 + 1%e & _’_m%/
8 .
9 1010 } ; ' , . 0 1
0 1.5 3 4.5 6 7.5 0 2 4 6 8
Energie de pompe (mJ) Energie de pompe (mJ)

Fig. 2 (a) : Gain petit signal au seuil laser en fonction de I’énergie de pompe, pour différents coupleurs
de sortie. (b) : Energie en sortie du laser en fonction de 1’énergie de pompe émise par les LED. Insert : Profils
temporel et spatial du laser pour une énergie de pompe de 7,4 mlJ.

L’¢énergie de sortie maximale a été obtenue avec le coupleur ayant une transmission de 1%
(Fig. 3). Le laser émet des impulsions d’environ 65 ps avec une énergie de 40 pJ pour une énergie de
pompe émise par les LED de 7,4 mJ. Ceci correspond a une efficacité optique-optique de 0,5%. Cette
efficacité peut étre expliquée par la faible absorption de la pompe. En effet, sur les 7,4 mJ émis, seuls
1,5 mJ sont réellement absorbés. En prenant en compte 1’absorption, nous obtenons une efficacité de
2,6%. Nous avons mesuré un facteur M? de 19. Nous I’expliquons principalement par le pompage
transverse (qui favorise les modes d’ordres supérieurs) ainsi que par un mode fondamental non
optimisé.

CONCLUSION

Ceci représente, a notre connaissance, la premiere démonstration d’un laser Nd:YVOa, pompé
transversalement par des LED IR, fonctionnant en régime quasi-continu, a température ambiante.
Cette premicre démonstration montre I’intérét de considérer le pompage par LED de cristaux laser
dans le futur, particulierement dans le visible ou les LED sont fortement optimisées.
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RESUME

Nous présentons une architecture laser émettant & 946 nm basée sur la technologie des
fibres cristallines en Nd:YAG. Le pompage du milieu a gain est ici réalisé directement
dans son niveau émetteur a 885 nm afin de limiter les effets thermiques dans le laser.
En régime continu, ce laser émet jusqu’a 28,4 W de puissance moyenne a 946 nm pour
une pente d’efficacité de 30 % et un M2 inférieur a 1,3.

MOTS-CLEFS : Fibre cristalline; Nd:YAG ; quasi-trois niveaux.
1. INTRODUCTION

La raie d’émission quasi-trois niveaux du Nd:YAG a 946 nm est tres intéressante pour la réalisation
de source laser pompée par diode émettant dans I’UV lointain (typiquement inférieur a 250 nm). En
effet, avec deux processus de génération de seconde harmonique sur cette raie laser, il est possible
d’atteindre la longueur d’onde de 236,5 nm. Cette derniére présente un grand intérét dans des
secteurs d’activités tels que le micro-usinage laser, I’étude de la structure des protéines [1] ou
encore la fluorescence induite et la spectroscopie Raman appliquées a I’étude des gaz [2] et des
explosifs [3].

2. ETATDEL’ART

Dans tous ces secteurs d’activité, la source laser primaire a 946 nm doit étre impulsionnelle et
polarisée. La réalisation de celle-ci présente de nombreuses difficultés avec des cristaux de
Nd:YAG classiques. En effet, la faible section efficace d’émission du Nd:YAG a 946 nm (un ordre
de grandeur plus faible que celle & 1064nm) limite fortement le gain dans ce type de laser. De plus,
les effets thermiques dans ces cristaux imposent I’utilisation de faibles taux de dopage en ions
Néodyme. L’utilisation de diodes de pompe de forte puissance ne compense pas ces limitations car,
dans le cas des cristaux massifs, la divergence du faisceau de pompe limite la longueur de cristal
utile et donc I’absorption de ce rayonnement.

Dans ce contexte, la technologie des fibres cristallines semble la solution idéale pour
contourner les limites des cristaux massifs. En effet, le design de ces dispositifs, qui se présentent
sous la forme de cristaux longs et fins, permet a la fois de maximiser I’absorption du faisceau de
pompe tout en offrant une excellente répartition de la charge thermique induite par ce dernier. Ces
caractéristiques sont particulierement bien adaptées a la problématique des oscillateurs laser
Nd:YAG émettant a 946 nm.

Lors de précédents travaux, nous avons réalisé un oscillateur a 946 nm déclenché et polarisé a
partir d’une fibre cristalline Nd:YAG pompée a 808 nm [4]. En régime continu, ce laser a permis
d’obtenir jusqu’a 11,5 W de puissance moyenne a 946 nm avec un M2 inférieur a 1,7 [5].

Pour aller plus loin dans le développement de cette architecture laser, nous présentons ici un
oscillateur polarisé a 946 nm réalisé & partir d’une fibre cristalline Nd:YAG pompée a 885 nm. Le
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pompage du milieu a gain directement dans son niveau émetteur permet de diminuer la charge
thermique du matériau de plus d’un facteur deux par rapport & un pompage classique & 808 nm.
Cela conduit a I’lamélioration de la pente d’efficacité du laser et de la qualité du faisceau [6].

3. ARCHITECTURE DE L’OSCILLATEUR

Le schéma de I’oscillateur est détaillé en figure 1. Le milieu amplificateur est une fibre
cristalline en Nd:YAG de 45 mm de long pour 1 mm de diamétre, dopée a 0,5 %. Son pompage
optique est réalisé par une diode a 885 nm de 200 W (200 um ; NA 0,22). Le rayonnement de cette
derniere est focalisé sur un diamétre de 480 pm a I’entrée du cristal au travers d’un miroir
dichroique D1 HT a 946 nm et HR & 885nm. La cavité laser est formée par les miroirs concaves M1
(R1=100mm) et M2 (R2=200 mm), traités HR a 946 nm et HT & 1064 nm. La polarisation du laser
est assurée par un polariseur P utilisé en réflexion. Ce polariseur joue également le réle de coupleur
variable en combinaison avec une lame quart-d’onde placée devant M2. La transmission de ce
dernier est fixée a 30 %. La longueur totale de la cavité est de 315 mm.

Fig. 1 : Schéma de I’oscillateur en Nd:YAG a 946 nm.

L’absorption du faisceau de pompe est ici supérieure a 80%. Avec cette cavité, nous avons
obtenu une puissance moyenne extraite a8 946 nm de 28,4 W pour une puissance de pompe incidente
a 885 nm de 137,5 W. La pente d’efficacité du laser est ici de 30 %. Enfin, la qualité du faisceau a
946 nm est caractérisée par un M2 inférieur a 1,3.

CONCLUSION

Bien que préliminaires, ces résultats montrent déja la plus forte puissance jamais obtenue a 946 nm
avec une telle qualité de faisceau. lls démontrent le fort potentiel de notre oscillateur en Nd:YAG a
946 nm pompé directement dans son niveau émetteur a 885 nm. L'étape suivante consistera a
introduire un modulateur acousto-optique dans la cavité pour réaliser un régime déclenché.
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RESUME

Le travail présenté dans cette communication porte sur I’étude du gain autour de 1um dans des
guides d’onde de LiYF, (YLF) dopés ytterbium. Ces guides monocristallins ont été réalisés par
épitaxie en phase liquide. Les caractérisations optiques et microstructurales de guides planaires
et rubans sont présentées et discutées. Des valeurs de gain de I’ordre de 6 dB ont été mesurées
sur les guides étudiés.

MOTS-CLEFS : guide d’onde laser, amplification, épitaxie en phase liquide, LiYF,:Yb®*
1. INTRODUCTION

Les guides d’onde monocristallins présentent de nombreux avantages comparés aux cristaux
massifs : ils permettent d’atteindre des densités de puissances plus élevées sur de plus grandes longueurs,
conduisant ainsi a des gains plus importants. Ils permettent aussi de réaliser des oscillateurs lasers avec des
seuils plus bas et un meilleur contréle de la thermique. Leurs sections efficaces d’absorption et d’émission
sont par ailleurs beaucoup plus importantes, comparées aux verres massifs ou aux fibres optiques a base de
silice.

De nombreuses études ont déja été menées sur les lasers a solides dopés ytterbium dans différents
types de matrices [1]. Néanmoins, peu d’entre elles ont exploré le comportement laser et amplificateur de
guides d’onde sous la forme de couches minces monocristallines [2]. Si dans des cristaux massifs de
YLF:Yb*, un gain record de 1.46 dB/cm a été obtenu pour une puissance moyenne extraite de 224 W en
continu [3], alors une configuration sous la forme de guide d’onde pourrait permettre, du fait du confinement,
d’atteindre de meilleures performances et notamment un gain plus conséquent a température ambiante. Le
cristal de LiYF,, de par sa bonne conductivité thermique et une basse énergie de phonons, est en effet un tres
bon candidat pour des applications laser de puissance autour de 1 um et 2um sous la forme de guides d’onde
laser ou de thin disks.

Le travail présenté dans cette communication porte sur I’étude de guides d’onde laser constitués
d’une couche mince monocristalline de LiYF,dopé 4.5% Yb*. Les caractéristiques optiques et
microstructurales de ces guides d’onde sont d’abord présentées, en rappelant au préalable et trés brievement la
facon dont ils ont été réalisés ; les résultats obtenus a partir de modélisations de ces guides d’onde sont ensuite
exposés et discutés ; enfin, un intérét particulier a été porté aux mesures expérimentales du gain autour de
1um sur la structure planaire en utilisant une sonde monomode fibrée.

2. REALISATION & CARACTERISATIONS PRELIMINAIRES DES GUIDES D’ONDE

La technique d’épitaxie en phase liquide (LPE), qui a été utilisée pour la réalisation des couche minces
monocristallines constituant les guides d’onde de YLF:Yb®*, est une technique de croissance en flux qui
permet de faire croftre rapidement des couches minces épitaxiées de trés bonne qualité optique et présentant
des épaisseurs de plusieurs dizaines de microns [4]. Les guides d’onde étudiés dans ce travail, de longueur 7
mm et de composition LiY(GdoosYboosFs, ont été réalisés sur des substrats de YLF non dopés
(homoépitaxie) et se présentent sous la forme d’un guide planaire d’une épaisseur de 25 pm. Des guides ruban
microstructurés d’une épaisseur de 5 pm et d’une largeur de 25 pm ont également été réalisés récemment
(voir derniere partie). La différence d’indice de réfraction An entre le guide et le substrat dans I’intervalle
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[960 nm — 1020 nm] a été mesurée par la méthode des M-Lines et s’éléve a 1.8 x 107, ce qui est suffisant
pour répondre aux conditions de guidage de I’onde dans la couche épitaxiée.

3. MODELISATIONS DES GUIDES D’ONDE YLF : 4.5%Y8>"

Les modélisations décrites ici ont pour objectifs de déterminer I’épaisseur au-dela de laquelle le guide
d’onde présente un caractére multimode, afin de définir la géométrie du guide d’onde souhaité au regard des
applications visées et de la longueur d’onde considérée. Ces modélisations s’appuient sur la relation de
dispersion rappelée ci-aprés, qui décrit la propagation de modes d’ordre m dans un guide d’épaisseur d :

2knd cos(01) — ¢s — P = 272m,

ou ¢s ,¢C sont respectivement les déphasages induits entre I’interface substrat-couche et I’interface air-

couche, k le vecteur d’onde, n; I’indice de la couche active, et 6, I’angle avec I’axe de propagation dans le
guide.

Les résultats de ces simulations, réalisées via deux méthodes de calcul différentes, I’une analytique
basée sur I’équation ci-dessus, et I’autre numérique (BPM) conduisent & une propagation multimode a 1.02
um pour une épaisseur de guide supérieure ou égale & 12 pm. Les deux méthodes de calculs utilisés
confirment ces résultats.

4. RESULTATS EXPERIMENTAUX

Le dispositif expérimental mis en ceuvre pour réaliser les mesures de gain est basé sur la technique
pompe-sonde. Un laser Ti: Sa ajusté a 960 nm sert de source de pompage, tandis qu’un oscillateur laser a
base de fibre double-gaine dopée Yb, accordable autour de 1,02 um permet de sonder I’amplification du
milieu sur la bande de gain du matériau. Le graphe de la figure 1 présente les mesures expérimentales de gain
réalisées pour différentes puissances de pompe dans le cas du guide planaire. Pour la premiéere fois sur un
guide cristallin épitaxié, un gain record de 6.03 dB a été obtenu. Le dispositif est extrémement compact :
I’épaisseur du guide est de 25 pum sa longueur de 7 mm. Le méme type de mesure est en cours sur des guides
microstructurés par dicing a Besangon (FEMTO) dont une image obtenue par microscopie confocale est
présentée en figure 2.

Gain (dB)
bbb omNuwauwaw

s00 1000 1500 2000 2500

Puissance pompe( mW)

Fig. 2 : Topographie 3D de guides rubans

Fig. 1 : gain sur guide planaire YLF:4.5%Yb, microstructurés YLF:4.5%Yb

L=7mm, d=25um, Ponge=500puW

CONCLUSION
Un gain simple passage de 6 dB a 1020 nm a été mesuré a partir de guides d’onde cristallins de YLF :
Yb*, sous la forme planaire. Ces résultats trés encourageants font actuellement I’objet d’une étude plus
approfondie afin d’étre optimisés, notamment en ce qui concerne les guides rubans microstructurés réalisés
par dicing.
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RESUME

Gréce a une direction de propagation hors axes principaux dans un cristal de YLF :Nd
la section efficace en polarisation extraordinaire & 1047 nm peut étre ramenée a la
méme valeur que celle de la polarisation ordinaire a 1053 nm, ce qui facilite la
réaisation d’un laser bifréguence. Des pulses simultanés de moins de 10 ns ont été
obtenus et ont permis de générer une émission a 1.6 THz par différence de fréquences
dans un cristal de GaSe avec une puissance moyenne de 30 nW a 4 kHz de taux de
répétition.

MOTS-CLEFS: hi-fréquence, Q-switch, génération THz

1. INTRODUCTION

Les ondes Terahertz, inoffensives pour les étres vivants contrairement aux rayons X, ont un
grand intérét pour I’imagerie d’objets dissimulés ou les télécommunications [1, 2]. Elles peuvent
étre produites directement par les lasers a cascade quantiques, certains lasers a gaz et des diodes
Shottcky et Gunn, ou indirectement par différence de fréguences dans un photo-mélangeur ou un
cristal non linéaire tel que GaP, LiNbO3, ZnGeP2... Ici nous présentons un laser bi-fréquence
pulsé YLiF,Nd (YLF) et les premiers résultats de génération a 1.6 THz avec un cristal GaSe.

2. SPECTROSCOPIE DE YLF :ND HORSAXES PRINCIPAUX

YLF :Nd possede deux raies d’émission intenses a 1053 nm (E_Lc) et a 1047 nm (E//c) de
section efficaces dans le rapport 1.2/1.8 respectivement. Pour obtenir un mode en polarisation
extraordinaire de méme section efficace que celle de la polarisation ordinaire, nous avons utilisé une
direction de propagation dans le plan (a-c) faisant un angle de 50.3° avec |’axe c. Cette valeur, issue
d’un calcul simple, est confirmée par I’égalité de I’intensité des deux raies d’émission dans les
spectres enregistrés en polarisations ordinaire et extraordinaire (Fig. 1).

Fluorescence (u. a.)

1040 1050 1060 1070 1080
Longueur d'onde (nm)

Fig. 1 : Fluorescence d’un cristal YLF :Nd orienté 850.3° de I’axe c.
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3. LASER BIFREQUENCE PULSE YLF :ND HORSAXES PRINCIPAUX

Un cristal YLF :Nd de 4 mm d’épaisseur, orienté a 50.3° de |’axe c, traité anti-reflet, est placé
dans une cavité plan-concave et est pompé a 798 nm par une diode fibrée Limo. Le déplacement
transverse du miroir concave de sortie permet d’gjuster le pompage relatif des deux modes ordinaire
et extraordinaire séparés spatialement par la biréfringence a I’entrée du cristal, afin d’égaliser leurs
intensités laser. Un modulateur acousto-optique permet d’obtenir le régime pulsé (Fig. 2). Un cristal
de KTP orienté pour la conversion type | a permis d’obtenir 70 m\W de somme de fréquences a 525
nm pour 625 mW de pompe.

2 0] Resmm L= '"/,./'
= 4kHz —

5 307 puises<ions "
@
& 200

100-]

2 4
Puissance de pompe absorbée (W)

525 nm
1 fi —— 1047 nm
4 ——1053 nm
0.014 ‘*.\
ANVM
o ) Pthonio, ¢

10 20 30 40 50 60
Temps (ns)
Fig. 2 : (a) Puissance laser dans les polarisations ordinaire et extraordinaire en fonction de la puissance
absorbée ; (b) évolution temporelles des pulses.
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4. GENERATION THZ PAR DIFFERENCE DE FREQUENCES DANS GASE

Le faisceau laser bifréguence focalisé est dirigé sur la face perpendiculaire a I’axe ¢ d’un
cristal de GaSe tourné d’un angle de 11.5° correspondant a I’accord de phases 0(1047 nm)-e(1053
nm)->€(1.6 THz) dans le plan XY. Le faisceau THz émis est focalisé avec une lentille de téflon sur
une cellule de Golay de sensihilité 7.8 10* V/W et de NEP=114 pW/HZz"2. Les premiers résultats ont
donné 22 nW & 1.6 THz avec une pompe de 2X300 mW a4 kHz de taux de répétition. Des travaux
sont en cours pour améliorer les effets thermiques dans le matériau laser et la détection THz.

CONCLUSION

Gréce a une direction de propagation hors axes principaux dans un cristal de YLF :Nd nous
avons ramené la section efficace en polarisation extraordinaire & 1047 nm a la méme valeur que
celle de la polarisation ordinaire a 1053 nm, ce qui facilite I’obtention de I’égalité des deux
intensités laser. Des pulses simultanés de moins de 10 ns ont été obtenus et ont permis de générer
une émission a 1.6 THz par différence de fréguences dans un cristal de GaSe avec une puissance
moyenne de 30 nW a4 kHz de taux de répétition.

REFERENCES

[1] M. Koch, Opt. Photon. News 18 (3), p.21, 2007.
[2] I.Dulingand D. Zimdars, Laser FocusWorld 43 (4), p.63, 2007.

130



Session Posters JNCO OPTIQUE 2015

GENERATION D’IMPULSIONS DE 100 FS DANS UN AMPLIFICATEUR
REGENERATIF A BASE D’YB:CALGO

Julien Pouysegur,'?* Martin Delaigue,” Yoann Zaouter,? Clemens Hénninger,? Eric

Mottay,” Anaél Jaffrés,® Pascal Loiseau,’ Bruno Viana,’ Patrick Georges' and
Frederic Druon'

1. Laboratoire Charles Fabry, Institut d’Optique, CNRS, Université Paris-Sud,
2 Ave. Augustin Fresnel, Palaiseau Cedex 91127, France
2. Amplitude Systemes,
11 Avenue de Canteranne, Cité de la Photonique, 33600 Pessac, France
3. Chimie-Paristech, Laboratoire de Chimie de la Matiére Condensée de Paris, CNRS-,
UPMC Univ Paris 06,
11 rue Pierre et Marie Curie 75005 Paris, France

*correspondance : julien.pouysegur@institutoptique.fr

RESUME

Des impulsions ultra-courtes d’une durée de 100 fs ont été obtenues dans un
amplificateur régénératif utilisant un cristal d’Yb:CALGO. Le rétrécissement
spectral par le gain a été minimisé en employant une technique d’amplification non-
linéaire utilisant I’effet Kerr.

MOTS-CLEFS : laser ytterbium, amplificateurs régénératifs, lasers ultracourts

1. INTRODUCTION

La génération d’impulsions ultra-courtes dont les énergies sont comprises entre dix et plusieurs
centaines de microjoules constitue I’un de sujet de développement phare de ces 10 derniéres années
dans le domaine des lasers solides pompés par diode. Néanmoins, pour des architectures types
amplificateurs utilisant de cristaux dopés Ytterbium, générer des impulsions sub 100fs reste
actuellement un véritable challenge, principalement a cause du rétrécissement spectral par le gain.
Et ceci reste vrai malgré 1’énorme effort fait pour trouver des nouveaux matériaux laser a bande
spectrale particuliérement large comme par exemple I’Yb:CALGO [1,2]. Pour contourner cette
limitation, nous avons développé un amplificateur régénératif a base de Yb: CALGO qui de
surcroit utilise une technique d’amplification non-linéaire pour élargir le spectre et s’opposer au
rétrécissement du gain naturel durant I’amplification. Avec des impulsions de 24 pJ et des durées
inférieures a 100 fs, cette architecture montre un grand potentiel pour beaucoup d’applications
industrielles et scientifiques.

2. DISPOSITIF EXPERIMENTAL ET RESULTATS

Le dispositif expérimental est présenté sur la figure 1 (gauche) et est composé¢ d’un
oscillateur, d’un étireur a dispersion négative, d’un amplificateur régénératif et d’un compresseur.
L’oscillateur délivre des impulsions centrées a 1045 nm, avec une largeur spectrale de 13 nm pour
une cadence de 46 MHz. Le milieu a gain utilisé est un cristal d’Yb:CALGO dopé 5%, de 4 mm de
long, coupé suivant I’axe ¢ et traité antireflet pour les longueurs d’onde laser (1030 nm) et de
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pompe (980 nm). En sortie d’amplification, les impulsions sont comprimées avec une efficacité de
60% a ’aide d’un compresseur intégrant des réseaux en transmission de 500 tpm.

Fig. 1.(gauche) Dispositif experimental et profil du faisceau amplifié. M : miroir plan . TFP : polariseur a film mince. PC: Cellule de
pockels. FR: Rotateur de Faraday. (droite) (haut) Profils spectral et temporels retrouvés a partir du FROG SHG ; (bas) traces FROG
mesurée et retrouvée.

Les impulsions les plus courtes ont été obtenues a une cadence optimale de 50 kHz avec une
puissance moyenne correspondante de 1,2 W et une énergie par impulsion de 24 pJ. Le résultat des
mesures du FROG SHG est montré sur la Figure 1 (droite). Ces mesures sont en adéquation avec
des mesures indépendantes : ’autocorrélation et la mesure du spectre. La durée des impulsions est
de 97 fs pour une largeur spectrale de 19 nm a mi-hauteur. Afin d’analyser les différents
phénomeénes mis en jeu et d’optimiser la durée d’impulsion ainsi que leur qualité temporelle, des
simulations numériques ont été effectuées dans le but d’équilibrer les différents effets tels que la
dispersion, la compression spectrale et 1’¢élargissement spectral par effet Kerr [3,4].

CONCLUSION

Dans notre expérience, la combinaison d’un milieu a gain tel que le Yb:CALGO fournissant
un spectre d’émission exceptionnellement large avec une méthode non-linéaire atypique pour
combattre le rétrécissement spectral par le gain, nous a permis de générer des impulsions de 24 puJ,
97 fs avec une trés bonne qualité temporelle, pour une puissance créte de 218 MW ; ceci correspond
a un record pour les cristaux dopés a I’ytterbium.
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RESUME

La bioimpression de cellules vivantes et I’injection de liquides biologiques sans
aiguille se sont développées en modifiant le procédé LIFT (Laser Induced Forward
Transfert). A I’aide d’un laser a fibre émettant a 1030 nm des impulsions d’une durée
comprise entre 400fs et 18 ps, nous avons étudié par ombroscopie les différences
morphologiques de jets d’alginates générés par laser. Ainsi, nous avons pu ainsi mettre
en évidence différents régimes de jets permettant ainsi de cibler la durée d’impulsions
selon I’application visée.

MOTS-CLEFs : LIFT ; microjet, bioimpression,
1. INTRODUCTION

Le procédé LIFT (Laser Induced Forward Transfert) a été récemment modifié pour le
transfert de cellules vivantes ou de molécules biologiques. Par ailleurs, la bioimpression assistée par
laser, grace a sa meilleure résolution, s’est développée comme une alternative aux techniques de
bioimpression par jet d’encre[1]. Parallelement, les systemes d’injection sans aiguille se sont aussi
développés afin d’augmenter le rendement d’une campagne de vaccination tout en diminuant les
accidents. A I’opposé des dispositifs commerciaux utilisant un gaz sous haute pression, une
méthode originale inspirée du LIFT été explorée afin de de créer des microjets dans des capillaires,
leur finesse et leurs grandes vitesses leur permettant de pénétrer la peau [2] avec précision.

Les matériaux biologiques utilises par la bioimpression et I’injection sans aiguille ne sont
pas les mémes mais dans les deux cas une bulle est créée par la focalisation d’une impulsion laser a
I’interface liquide-air et sa détente provoque la création d’un jet entrainant le matériau d’intérét
biologique. Comparées aux impulsions nanosecondes ot une couche métallique placée a I’interface
substrat-liquide aide a I’absorption du rayonnement laser, les impulsions femtosecondes et
picosecondes profitent de I’absorption multiphotonique pour produire un claquage optique générant
un microjet. Nous présentons donc ici des expériences qui étudient les différences morphologiques
des jets dans ces gammes de durée.

2. EXPERIENCES

Un laser a fibre basé sur I’amplification a dérive de fréquence délivre des impulsions de 400
fs a la longueur d’onde de 1030 nm. Un cube polariseur permet de contrdler I’énergie sur cible. Un
étireur a lentille placé dans une configuration proche de la dispersion nulle permet selon la position
du systeme d’imagerie de continument ajuster la durée des impulsions sur cible de 400 fsa 1 ns. Le
liquide biologique est placé sur une lame de verre transparente (épaisseur 2mm) tandis que le laser
traversant cette lamelle est focalisé verticalement proche de la surface liquide-air par un objectif de
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microscope (ON 0,4, distance focale 10mm) placé sur une platine de translation. Nous avons utilisé
la technique d’imagerie résolue en temps de Schlieren pour visualiser les jets par ombroscopie. Les
images de chaque tir laser sont enregistrées pour une énergie, une durée d’impulsion et un moment
d’observation apres le tir laser. Les images sont toutes traitées numériquement automatiquement
pour en extraire les caractéristiques morphologiques des jets.

Fig. 1: (a) Schéma expérimental (2) exemple de microjet
3. RESULTATS

Comme décrit sur la figure 2 (a), la vitesse instantanée du jet mesurée sur les premieres 10
us est déterminée par la durée de I’impulsion donnant des caractéristiques morphologiques des jets
différentes. Des impulsions de 410 fs produisent des jets fins mais moyennement hauts avec une
vitesse initiale basse. Plus la durée augmente, plus la hauteur, la largeur et la vitesse initiale des jets
augmentent mais les impulsions de 14 ps permettent d’atteindre des jets de largeur constante dont la
hauteur varie de maniére linaire avec I’énergie. Dans tous les cas, le seuil de formation de jets
stables est de 4 pJ et une énergie supérieure a 14 pJ donne un jet instable sous forme de spray.

Fig. 2 : Pour trois durées d’impulsion (a) vitesse instantanée des jets pendant les premieres 10 ps (b) hauteur
et largeur maximales des jets laminaires.

4. CONCLUSION

La selection de la durée d’impulsion est donc critique pour chaque application biomédicale.
Pour la bioimpression de cellules vivantes, des sources femtosecondes seront plus appropriées
quand les faibles vitesses et accélération permettront de minimiser I’endommagement des cellules
lors de Iatterrissage tout en associant une meilleure résolution par la finesse du jet. Au contraire, les
applications d’injection sans aiguille bénéficieront des hautes vitesses et accélérations des jets a
grande distance créés par des impulsions de 14 ps dont la robustesse et la stabilité seront un atout
pour une application in-vivo.
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RESUME

Nous présentons les premiers résultats d’une campagne financée par le réseau CMDO+
en 2014 et 2015. Il s’agit des premiéres mesures directes des directions d’accord de
phase et des rendements de conversion associés pour la génération de seconde
harmonique (SHG) de type | de 1064nm dans le cristal non linéaire
YCOB (YCa,0(BO03)3), hors des plans principaux du repére diélectrique.

MOTS-CLEFS: optique non linéaire, génération de seconde harmonique, YCOB.
INTRODUCTION

Les oxoborates de calcium et de terres rares, de compositions chimiques ReCa,0(B03); (ou
Re = Gd,Y,La), sont des cristaux avec un arrangement cristallographique monoclinique non
centrosymétrique (groupe d’espace Cm). |Is permettent donc la génération de lumiére paramétrique
a partir de processus quadratiques de conversion de fréquence. Parmi ces cristaux, YCa,0(B03)5
(YCOB) possederait |es coefficients non linéaires d,. ;- les plus élevés et il permet la SHG de type |
d’une source émettant un rayonnement alalongueur d’onde fondamentale 1064 nm [1].

Si nous nous intéressons particulierement & ce processus, le matériau de référence pour des forts
rendements de conversion avec une puissance moyenne élevée est a ce jour le cristal de LBO
(LiB30s). Cependant, plusieurs études ont montré que YCOB seraient un nouveau challengeur.

ETAT DE L’ARTDEYCOB ?

Lecristal YCOB, aaussi I’avantage de ne pas étre hygroscopique, et peut étre rapidement élaboré en
grande dimension gréce la technique de Czochralski (fusion congruente).

Les expériences menées au sein du groupe MPOE de I’IRCP ont montré que les cristaux LBO et
YCOB présentent des performances similaires dans les plans principaux [2]. En revanche, hors des
plans principaux, la ou le rendement de conversion maximum est attendu, le cristal de YCOB
possede une acceptance thermique trés élevée (53K. cm) et un fort coefficient non linéaire effectif
(1,42pm.V~1), mais présente en contrepartie un fort walk-off (1,21°) et une faible acceptance
angulaire (0,064°. cm).

Si les directions d’accord de phase pour la SHG de type | dans YCOB sont assez bien identifiées,
leur calcul dépend des équations de Sellmeier [2-6]. |1 existe aussi une grande disparité de résultats
sur I’évaluation des coefficients non linéaires d;;, de sorte que des efficacités de conversion de
fréquence optimal es tres différentes ont été publiées [5].

Nous avons donc envisagé la premiére étude exhaustive de ce processus dans YCOB a partir de la
mesure directe de toutes les directions d’accord de phase, ainsi que les rendements de conversion
associ és de ce processus.
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ETUDE EXPERIMENTALE DE LA SHG DETYPE | A1064nm DANSYCOB

Pour I’étude expérimentale de YCOB, un échantillon a été usiné sous forme de sphére polie a la
qualité optique. Apres avoir orientée grace aux rayons X (méthode Laue), la sphére a été colée sur
une téte goniométrique et montée sur un cercle Kappa, qui permet d’accéder a toutes les directions
du cristal. L’ensemble a été couplé aun laser YAG: Nd émettant des pulses nanosecondes avec une
fréquence de 10 Hz a la longueur d’onde fondamentale 1064nm par le biais d’ééments optiques.
Le faisceau laser est focalisé dans la sphére par le biais d’une lentille, de sorte que sa propagation
est toujours paralléle au diamétre de la sphére. Les premiers résultats expérimentaux des directions
d’accord de phase et de rendement de conversion associ és sont présentés en figure 1.

Fig 1: Directions d’accord de phase (a) et rendements de conversion associés (b) hors plan principaux pour YCOB

L’interpolation de nos points expérimentaux nous donne une efficacité de conversion de SHG de
type | maximale dansladirection (8; ¢) = (68 + 1°; 144 + 1°).
Nos résultats sont en accord avec les caculs théoriques a partir de [5] qui prédisent pour le
rendement de conversion et a partir de[1] pour les Sellmeier qui prédisent (6; ¢) = (67,9° 142,9°)
et deff,normalisé =142 pm/V.

CONCLUSION

Des lames ont été découpées dans la direction (6; ¢) = (68°; 144°) afin de mesurer trés
précisément le rendement de conversion et les acceptances (spectrale et angulaire) associées. Ces
mesures sont en cours et |es résultats seront présentés ala conférence.
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RESUME

En étudiant la génération de troisieme harmonique vers 516 nm dans une fibre de silice
dopée au germanium de rayon de cceur 2.19 um, nous avons mesuré sa biréfringence et
I’anisotropie de son tenseur de susceptibilité d’ordre 3 et ainsi mis en évidence une
contrainte indésirable due a des défauts d’¢laboration.

MOTS-CLEFS : optique non linéaire, génération d’harmonique, fibre optique
1. INTRODUCTION

La génération de troisiéme harmonique (THG) peut servir a la caractérisation d’une anisotropie de
I’indice de réfraction et du tenseur de susceptibilité d’ordre trois d’une fibre optique [1]. Nous
avons, en effet, étudié une fibre optique en silice de 642-mm de rayon de ceeur de 2.19 um, dopée au
Germanium (GeO., concentration molaire : 37% au centre de la fibre) et avec un gradient d’indice
entre le cceur et la gaine de An=6x10~.

Cette fibre a été élaborée afin d’induire une THG par accord de phase entre le champ
fondamental (autour de 1550 nm) dans le mode Gaussien fondamental LPO1 et le signal de
troisime harmonique (TH, mode LP03) [2]. Pour observer la THG, nous avons utilisé un
oscillateur paramétrique optique (OPO Panther, 10 Hz, durée d’impulsion 5 ns) accordable de 400 a
2400 nm. Pour les expériences, la fibre a été maintenue non courbée.

2. LIGNES NEUTRES ET BIREFRINGENCE

La transmission de la fibre & 1550 nm a d’abord été étudiée en I’installant entre deux
polariseurs linéaires, tournés simultanément. L’énergie transmise est alors enregistrée en fonction
de I’angle de rotation o (Fig.1(a)). Contrairement a un milieu isotrope, nous observons des maxima
successifs correspondent aux deux lignes neutres orthogonales, soit I’axe y (a=90°) et I’axe z
(a=0°), I’axe x étant |’axe de lafibre. Cela signe une anisotropie.

Nous avons ensuite réalisé les expériences de THG. Comme illustré Fig.1(b), le spectre de
TH a été mesuré, en balayant o, pour trois orientations 6,," de’onde & o polarisée. Nous observons
alors que la longueur d’onde d’accord de phase /s, varie entre 516.4 nm si 6, =90° (axe y) et 516.9
nm lorsque 6,,"=0° (axe z). Cette variation spectrale indique que I’indice de réfraction de la fibre est
anisotrope et peut étre utilisée pour estimer la hiréfringence. Si I’on néglige la dispersion d’indice
entre 516.4 nm et 516.9 nm, il vient : ny(LPos) — n,(LPgs) = 9 x 10°.

3. CONFIGURATION DE POLARISATION ET TENSEUR DE SUSCEPTIBILITE D’ORDRE TROIS

L’étape suivante a consisté a analyser la polarisation de la THG en fonction de la polarisation
de ’onde fondamentale (voir Fig.2(a)). L’analyse de cette évolution qui signe I’anisotropie de la
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fibre nous a permis de déterminer le groupe de symétrie d’orientation de la fibre et son tenseur de
susceptibilité d’ordre 3. Nous avons fait I’hypothése que la fibre est équivalente a un milieu isotrope
sous contrainte uniaxiale. En I’absence d’action mécanique externe, 1’origine de cette contrainte
intrinséque pourrait étre une légere ellipticité du cceur de la fibre.

(@ (b)

Fig. 1. (a) Energie fondamentale ¢, transmise par la fibre entre deux polariseurs lingaires paralléles. a est
I’angle de rotation de la polarisation correspondant. (b) Spectres normalisés de I’énergie THG &3, pour
différents angles de polarization 6, du faisceau fondamental.

Selon le principe de Curie [3], le groupe ponctuel de la fibre contrainte, Gum.s = oo/mmm est
donné par I’intersection entre celui du milieu sans contrainte Gy = co/comm (milieu isotrope) et celui
de la contrainte Gs = oo/mmm (uniaxe), oo étant I’axe de la contrainte. Selon Kleinman, les
coefficients non nuls du tenseur de susceptibilité électrique s’ écrivent : e = Yoy Xezzz 5 Joozz = Yooz
T Xz T Naxax T Yzzxx T Jxzzx T Yovzz T Xvzvz = Yawvz T Xavay T Xezvy T Xvzzv S Yoy T Yooy T Yoxxy T Xowx = Yowex
= xom = Yo/ 3. Toutes les configurations de polarisation pour lesquelles le coefficient effectif est
non nul ont été considérées, soit, en termes d’ondes ordinaire (0) et extraordinaire () : (3wo, Mo, Wo,
®o), (B3we, We, We, Oc), (300, Wo, e, We), (30e, Oc, Vo, Wo). Les deux derniéres configurations ont trois
équivalents (permutation des ondes fondamentales). Sur la Fig.2(b), est tracé le résultat du calcul de
I’intensité de TH en fonction de I’angle de polarisation de 1’onde.

(@) ()

Fig. 2. Intensités de THG dans la fibre mesurées (a) et calculées en fonction de I’angle de I’analyseur 0 pour
différentes valeurs de 6,". Les incertitudes sur la mesure sont de I’ordre de +5.5 %.

On constate sur les Fig.2(a) et (b) un accord remarquable entre les expériences et le calcul
qui valide I’hypothése de cette symétrie uniaxiale. Un ajustement des données expérimentales
permet d’extraire : yyyy / yuz = 1.1420.02, yyyr | oz = 0.50£0.02, €t yyyz < jrzzzz < Jyyyy-

CONCLUSION

La THG est un excellent outil pour analyser une anisotropie intrinséque faible dans une fibre
optique. Une telle approche peut aussi étre utilisée dans le cas d’un milieu isotrope auquel est
appliquée une contrainte mécanique externe [4].
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RESUME

Nous présentons le dessin et les caractérisations préliminaires de sources actives non
linéaires permettant d’obtenir le seuil d’oscillation paramétrique dans les plateformes
GaAs et InP. L’accord de phase modal est obtenu en ajustant la largeur de ruban et la
température, des paramétres modifiables facilement en fin de fabrication ou pendant le
fonctionnement. L’interaction paramétrique a lieu entre un mode de pompe d’ordre 3 a
980 nm (resp. 1,55 pum) pour la source sur GaAs (resp. InP), et deux modes
fondamentaux du guide autour de 1960 nm (resp. 3,11 pm).

MOTS-CLEFS : génération paramétrique ; lasers a boites quantiques

1. INTRODUCTION

A la différence des lasers, il n’existe pas a ce jour d’OPO sur puce intégrable a un circuit
photonique. Ce manque est particulierement sensible dans le domaine du proche infrarouge (2 a 4
um), ol les sources largement accordables font défaut. Un OPO intégré injecté électriquement dans
ce domaine spectral serait un résultat majeur et permettrait des applications dans la spectroscopie ou
les télécommunications. Nous présentons un dessin et les premiéres caractérisations d’une structure
de ce type, fonctionnant en régime continu a température ambiante.

2. PRINCIPE DE FONCTIONNEMENT

Les sources présentées ici reposent sur un accord de phase modal dans un guide a ruban étroit
gravé profondément, une géométrie originale qui offre un degré de liberté supplémentaire pour
obtenir la conversion de fréquence. Modifier la largeur de ruban affecte les indices effectifs des
modes et la température fournit un deuxiéme parameétre d’ajustement pendant le fonctionnement du
laser. L’utilisation de plans de boites quantiques comme milieu actif permet d’éviter les
recombinaisons non-radiatives sur les flancs des guides et d’obtenir des courants de seuil bas et un
gain a large spectre.

Le profil de la bande de conduction est relevé au centre de la structure, autour de la région
active, de maniere a favoriser I’émission sur le mode d’ordre 3 du guide (figure 1). En conséquence,
pour faciliter le transport électronique, des gradients de composition ont été introduits aux interfaces
et le coeur de la structure a été 1égérement dopé. Selon nos calculs [1] et les premiers résultats (voir
plus bas), ces modifications n’affectent pas les performances de la structure.
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Figure 1 Profil de bande dans la structure. Figure 2 Accord de phase en fonction de la
largeur de ruban et de la longueur d’onde de pompe.

Le désaccord de phase a la dégénérescence, donné par An (A) = (n ¢ (2*A) + n v (2*1))/2, est
représenté figure 2 en fonction de la largeur de ruban et de la longueur d’onde de pompe. Modifier
la taille de ruban de 2.5 a 5 pm permet d’obtenir I’accord de phase de 970 a 990 nm, ainsi des
variations d’épitaxie peuvent étre rattrapées pendant la derniére étape de fabrication. Avec un dessin
similaire pour un guide d’onde en InGaAsP accordé en maille sur InP, nous obtenons 1’accord de
phase de 1.52 a 1.59 pm, en variant la largeur de guide de 2.5 a 5 um [2]. Il est ensuite possible
d’étendre cette plage en modifiant la température.

3. RESULTATS PRELIMINAIRES

Des premiers tests ont été effectués sur une structure identique a notre dessin, a la différence
qu’un puits remplace les plans de boites, montrant des résultats prometteurs. La source a une densité
de courant de seuil de 600 A/cm?, une valeur encourageante si on prend en compte le fait que la
gravure descend sous la région active et que la structure de bande est atypique. L’émission se fait
bien sur le mode d’ordre 3 (figure 4). Nous travaillons actuellement sur I’épitaxie de structures a

boites.

Figure 3 Caractéristique puissance- Figure 4 Emission en champ lointain
courant-tension d'une source a puits en régime d’une source a puits en régime continu a
continu a température ambiante. température ambiante.
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