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Introduction

Cette these s’incrit dans le cadre des travaux de recherche et développement de
nouveaux cristaux lasers et de nouveaux lasers. L’usage de lasers s’est étendu dans
de nombreux domaines, la médecine, I'industrie, la science, les télécommunications,
Parmée, ... Ces applications nécessitent des propriétés variables, quant a la longueur
d’onde (de 'UV a linfrarouge), I’accordabilité, la puissance, le régime (continu ou
pulsé), ... Depuis la découverte du laser & rubis, un des axes de la recherche, 1ié & ces
attentes technologiques, est la synthese de nouveaux cristaux actifs et la compréhen-
sion des liens entre leurs propriétés lasers, leurs composition chimique et propriétés
cristallographiques.

Dans le cadre de ce travail, nous avons étudié un nouveau cristal synthétisé par
des chercheurs russes, et développé un laser de puissance dans le proche infrarouge.
Par ailleurs, ce travail avait un intérét propre au laboratoire ou le dispositif laser
utilisé pour piéger et refroidir des atomes de césium est limité & une puissance de
quelques centaines de milliwatts. Celui-ci est constitué de diodes amplifiées (par un
MOPA) et injectées dans une fibre, or, grace & 'acquisition d’un ensemble fibré de
6 diodes lasers, de 2,3 W 4 660 nm, nous pouvons pomper un cristal laser et espérer
obtenir un laser a état solide compact fibré plus puissant.

Bien qu'il ne soit pas d’usage de s’exprimer personnellement dans une theése,
permettons-le moi dans cette introduction. En effet, ce serait se leurrer que de croire
a une trop grande importance et utilité de ce travail sur le plan de la recherche, tant
il est vrai qu’il sera & jamais noyé dans la vaste production scientifique qui caractérise
cette époque. Et pourtant il n’est pas de limite a son sens sur le plan du développe-
ment personnel ou sur le plan du tranfert des connaissances entre générations, tant
que celui-ci se fera par la communication entre étres humains.

Quand j’ai commencé ma these, de Peffet laser, j’en connaissais le concept des
transitions entre niveaux d’énergie appelés 1, 2, 3 ou 4 suivant les points de vue
développés. Mais & propos de ce fameux petit cristal vert, que j’ai étudié, je me suis
longtemps demandé “qu’est-ce que ces niveaux”, “qu’est-ce qui absorbe et qu’est-ce
qui émet”.

Comble de I'image (par conséquent irréaliste) que j’avais du chercheur, la logique
des différentes étapes de ma compréhension a été inversée par rapport a ’historique
des concepts scientifiques. Par exemple, partant d’un diagramme compliqué de ni-
veaux d’énergie, je n’ai compris qu’apres qu’il s’agissait des niveaux d’énergie d’ions
Cr?*, dopant ou impuretés du cristal.

Mais d’ou vient ce diagramme de niveaux d’énergie dits “vibroniques” avec ses
paraboles et ses noms incompréhensibles comme *A, , 4Ty , ...? Une partie de mon
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8 CHAPITRE 0. INTRODUCTION

travail a donc consisté & m’approprier autant que possible, I’architecture de concepts
développée depuis deux siecles (et plus) et qui constitue aujourd’hui la compréhen-
sion de ce qu’est un cristal, un cristal laser et un laser. Etant donné le nombre de
choses qu'’il aurait fallu assimiler, je n’en ai pas fait le “tour complet” et ce travail
ne répond pas a toutes les questions qu’on pourrait se poser, mais, jespere qu’il
gardera malgré cela, un certain intérét pour le lecteur.

Laser et cristal laser

Le principe d’un laser continu est de générer une espece de “larsen” optique
qui repose sur deux ingrédients : un milieu amplificateur optique et une boucle de
rétroaction optique (cavité constituée, au minimum, par deux miroirs).

A ce jour, de nombreux milieux amplificateurs de type différents sont utilisés : les
cristaux dopés, les gaz, les verres dopés, les fibres optiques, les semi-conducteurs, les
colorants (liquides), ... Gréce, en plus, aux matériaux nonlinéaires, des sources lasers
ont été développées de l'infrarouge a 'UV. Chacun de ces milieux amplificateurs
présentent ses avantages et inconvénients et un des buts de la recherche actuelle
consiste & améliorer la puissance des lasers ou le rendement global de ces dispositifs.

Un cristal laser est un cristal dans lequel, lors de sa synthése, une impureté
ionique (appellée “dopant”) est incorporée avec une certaine concentration. Les pro-
priétés optiques du cristal laser sont fonction du cristal (ou matrice cristalline) et
du dopant.

Depuis la découverte de l'effet laser, par Maiman en 1960, dans le rubis (saphir ou
alumine cristallisée, dopée au chrome, Cr®t :Al,03), de trés nombreuses expériences
ont été réalisées, en variant aussi bien la matrice cristalline que le dopant et rendues
possibles par le développement des techniques de synthese de cristaux artificiels. Je
ne peux pas citer la liste des cristaux développés, depuis le saphir nommé ci-dessus,
I’émeraude (silicates dopée au Cr3"), le YAG et autres grenats (GGG, GSGG,...),
’alexandrite, les colquiriites (LiSAF, LiCAF, LiSGAF, LiBAF,...), les borates (SBO,
LSB, ...), LMA, LYF, YAP, YVO, MgF,, KoNaAlFs...

Tous ces cristaux sont des cristaux diélectriques, transparents en 1’absence de
dopant, et a la composition chimique plus ou moins complexe. On classe ceux-ci en
deux familles : les fluorides et les oxydes, eu égard a certaines ressemblance entre
leurs propriétés chimiques, thermiques, mécanique, ... Parmis les oxydes, on dis-
tingue les silicates, les borates, les phosphates, ...

Quant au dopant, il est choisi dans deux grandes familles chimiques : les ions de
transitions (Ti**, Cr®*, Cr*t, Mn®t, Fe3t, Cu3t, Ge®*, ...) et les ions terres rares
(N@3+, Er®t, Cet, Yb3*, ...). Les caractéristiques spectrales sont fondamentalement
différentes entre ces deux familles de dopant a cause de leur structure électronique :
les ions de transitions possedent un ou plusieurs électrons dans une derniere couche
incomplete de tyde 3d tandis que les ions terres rares ont un ou plusieurs électrons
dans une couche incomplete de type 4f interne au nuage électronique (les couches
5s, 5p, ... sont completes).



A la lueur du nombres de dopant et de matice cristalline possible, le lecteur peut
d’ores et déja avoir une idée de 'infinité des possibilités! Ainsi, un autre des but de
la recherche consiste & mieux comprendre le lien entre la structure électronique du
dopant, la composition chimique et les propriétés cristallographiques de la matrice
cristalline et les propriétés du cristal laser.

Par ailleurs, nous pourrions faire le lien entre ce travail et les recherches consé-
quentes, réalisées & propos de la synthese des cristaux luminophores (pour les écrans
A plasma?), ainsi que les travaux de minéralogistes liés a la découverte, ’analyse et
la syntheése des cristaux “naturels”.?

Cependant, dans le cadre de ce travail, nous avons observé trois cristaux, tous
trois dopés au Cr3*+ | le premier est un borate ou CSB (le fameux cristal russe que
nous avons étudié), les deux suivants sont des colquiriites LiSAF et LiCAF (fluo-
rides découverts en Bolivie, dans les mines de cuivre de Colquirii et synthétisés
artificiellement depuis avec succes) et sur base desquels nous avons développé le la-
ser infrarouge pompé par diode laser.

L’exposé est divisé en six chapitres, les chapitres de 1 a 5 concernent I’étude du
cristal Cr3+ :CSB et le dernier chapitre décrit les lasers Cr®* :LiSAF et Cr®* :LiCAF.
Plus particulierement :

- Chapitre 1, description du nouveau cristal laser : Cr3* :CSB

Succintement, différents concepts associés a la modélisation de 'interaction entre
le dopant et la matrice cristalline sont décrits et en découlent, la description des ni-
veaux d’énergie du Cr3* dans un cristal et les transitions entre ces niveaux d’éner-
gie (par absorption ou émission de photons). Ensuite, nous avons présenté le cristal
Cr3* :CSB et ses propriétés fondamentales.

- Chapitre 2, Etude du temps de vie du niveau excité en fonction de la
température ou mise en évidence du phénomeéne de “Thermal Quenching”

Nous avons exposé l'expérience caractérisant 1’efficacité quantique du cristal
Cr** :CSB, en fonction de la température ainsi que le phénomeéne appelé “ther-
mal quenching” qui explique 'extinction de la luminescence du cristal au déla d’une
température caractéristique du cristal laser.

- Chapitre 3, Mesure du spectre d’absorption par les états excités

Ce chapitre expose une expérience permettant de mesurer le spectre d’absorption
par les états excités. Cette étude permet de comprendre pourquoi certains cristaux
luminescents sont impropres au développement de laser et discute le cas du cristal

Cr3+ :CSB.

- Chapitre 4, Autres propriétés optiques du cristal Cr3* :CSB
Ici, nous avons décrit le principe et les travaux réalisés dans deux expériences
non abouties, visant a déterminer avec nuance la longueur d’onde de pompage la

2yoir par exemple, http ://hydre.auteuil.cnrs-dir.fr/dae/competences/cnrs/consultation/description.asp ?
3voir par exemple : http ://un2sgd.unige.ch/athena/mineral/mineral.html



10 CHAPITRE 0. INTRODUCTION

plus efficace et & déterminer I'indice non linéaire du cristal Cr3* :CSB.

- Chapitre 5, Génération laser dans le cristal Cr3* :CSB pompé par un
laser a colorant pulsé

Nous avons réalisé un laser 3 partir du Cr®* :CSB pompé par un laser & colorant
pulsé, nous en décrivons succintement les caractéristiques dans ce chapitre.

- Chapitre 6, Développement d’un laser a état solide dans le proche
infrarouge pompé par diode laser

Le cristal Cr3* :CSB, n’ayant pas permis le développement d’un laser infrarouge
de puissance, nous I’avons développé sur base des cristaux Cr3* :LiSAF et Cr3* :Li-
CAF, quelques caractéristiques de ces lasers, sont décrites dans ce chapitre.



Chapitre 1

Un nouveau cristal laser :
Cr3t :CSB

1.1 Introduction.

Nous allons étudier les propriétés d’un nouveau cristal laser, le

CI‘3+ Z(Ce,Gd)SCg(BO3)4 ou CI‘3+ :CSB.

Il s’agit d’un borate développé dans la suite des autres borates (SBO, LSB) en vue
d’en surpasser les performances. Celui-ci a été dopé au Cr®*, ion de transition connu
pour, dans d’autres cristaux, permettre le développement des lasers accordables dans
le proche infrarouge.

Comme les propriétés de ion Cr3* dépendent du cristal qu’il dope, nous com-
mencerons par décrire le cristal, le dopant et leur interaction. Ces éléments nous
permettront ensuite d’interpréter les caractéritiques spectrales du Cr®* :CSB, en
particulier.

Les résultats décrits dans ce chapitre sont décrites par ’équipe de Valery Le-
bedev de P'université de Krasnodar [46], ol ont été synthétisés tous les cristaux de
Cr3t :CSB que nous avons utilisés pour nos expériences.

1.2 Le cristal CSB

Le cristal CSB est obtenu par la technique de Czochralski a une température de
1500 °C, c’est une solution solide dont la composition précise est

(Cel-zGdz)1+ySC3_y_ZCI'Z(BO3)4

ou z est choisi entre 0,16 et 0,25, y entre 0,001 et 0,0025 et z, qui correspond a
un taux de dopant Cr3t, entre 0,01 et 0,02. L’analyse au rayons X (par la méthode
des poudres) a montré une composition en

(Ceo,SQGdo,ls)1,002802,98801’0,01(BO3)4

(z = 0,18, y = 0,002 et z = 0,01) appartenant au groupe d’espace R32 (donc

11



12 CHAPITRE 1. UN NOUVEAU CRISTAL LASER : CR** :CSB

au systeme cristallin rhomboédrique, voir figure 1.1) [11].

-3
@

3 axes d’ordre 2
orthogonaux a 1’axe ¢

/ (1)

axe ¢, d’ordre 3
axe de biréfringence

F1c. 1.1 - La maille primitive du groupe d’espace R32 est un rhomboédre,
obtenu & partir d’un cube aplati ou étiré selon une diagonale 1-6, de sorte que
les 6 faces sont des losanges égaux. La symétrie trigonale est caractérisée par
un axe d’ordre 3 et 3 axes d’ordre 2 orthogonaux a I'axe d’ordre 3, (1), (2),
(3). L’axe d’ordre 3 est aussi axe de biréringence du cristal, ou axe c.

De méme que la formule chimique donnée ci-dessus, la représentation spatiale de
la maille primitive du Cr¥* :CSB est complexe (voir figure 1.2, description du motif
répliqué par le systéme cristallin). Cependant, on peut en donner certains éléments :
chaque ion Sc** se trouve dans un octagdre (sorte de “cage”) aux sommets duquel
se trouve un oxygene, chacun de ces oxygenes appartient par ailleurs & un complexe
BO;3~ (complexe plan : les 3 oxygenes forment un triangle autour du bore) et &
un autre octaddre voisin. Ainsi est rétabli I'équilibre électronique : Sc** donnent
6/2 électrons aux 6 oxygenes de 'octaédre des plus proches voisins, chacun de ces
oxygenes (O?7) recoit également un électron d’un B3+ et un 1/2 dans un autre
octaedre accolé.

Les ions Ce*t et Gd3*, isoélectronique & l'ion Sc3* (mais de rayon atomique
différent) se répartissent dans des cages octaédriques, selon les coefficients z et y,
en provoquant des déformations complexes des octaédres. Finalement, les ions Cr®*,
appelés “dopants” (pour les propriétés décrites ci-dessous), en faible concentration,
substituent des ions Sc3* mais dans un seul type d’octaédre déformé. La déformation
de cet octaedre abaisse la symétrie locale, de la symétrie du groupe octaédral O, a
celle du groupe C, (avec les axes C, paralléles aux axes d’ordre 2 du cristal, donc
orthogonaux a ’axe ¢ (axe trigonal)).

Le cristal Cr¥* :CSB est développé sur la base du scandium orthoborate ScBO;
dopé au Cr3*(Cr** :SBO), connu pour ses propriétés laser. Nous nous attendons a
ce que I'ajout des ions Ce3* et Gd3* dans le CSB, en abaissant la symétrie locale
de I'octaédre d’oxygeéne, modifie et améliore les propriétés laser du Cr®* :CSB.



1.2. LE CRISTAL CSB

"cage" octaédrique avec Sc 3+

"cage" octaédrique avec Ce & Gd **

ion borate, BO 3

Fi1G. 1.2 — Structure partielle* de la maille primitive du Cr*t :CSB, sur-
laquelle sont mis en évidence les “cages” octaédriques formées par les ions
borates dans lesquelles se trouvent les ions Sc3*, Ce*t, Gd®t o le dopant
Cr3t (qui substitue uniquement les jons Sc3*).

* J'ai dit structure “partielle” parce que nous venons de voir que la maille
primitive d’un cristal rhomboédrique est un rhomboedre ... ce que nous avons
ici ne peut donc étre qu’une partie de la maille primitive ... mystére non encore
éclairci !
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14 CHAPITRE 1. UN NOUVEAU CRISTAL LASER : CR*" :CSB

Le cristal CSB est un cristal diélectrique transparent dans tout le visible. Cest
aussi un cristal biréfringent négatif (n, > n.), d’indice ordinaire, n, et extraordinaire
ne élevés et dont la relation de dispersion est (relation de Sellmeier)

, 2, 317\
=14 20
A2 —0,1242
2. 0502 (11)
n® =1 !

€ * A? —0,1122

ol A est la longueur d’onde donnée en pm. La dispersion du cristal dans le visible,
est donnée a la figure 1.3.

|
’1
i
g
1.95 - (Y
[
[ R -
_ Lol \\ . indice ordinaire
£ \ g
g NN /
5 | \ S
2 1.85+— \\ e
_g N AT —
=] AN
= 18— 7 AN  pompe < luminescence
// \\
/ I N
175 / o L
indice extraordinaire
1.7+
| L \ \ \ \ |
0.2 04 0.6 08 1 1.2 1.4
Longueur d’onde (um)

Fi1c. 1.3 — Indice de réfraction du cristal CSB en fonction de la longueur
d’onde, 'augmentation de I'indice dans I’UV trahit la bande d’absorption du
cristal & ces longueurs d’onde, par ailleurs, en I’absence de dopant Cr’t, le
cristal est transparent dans le visible.

1.3 Le dopant, Cr?*

La spectroscopie du Cr*T pris dans un site octaédrique a été étudiée dans de
nombreux cristaux. Ainsi, c’est le Cr®* qui donne sa teinte rouge au rubis et verte



1.3. LE DOPANT, CR3* 15

a I’émeraude qui sont également connus pour étre fluorescents. Les expériences per-
mettant de caractériser ces propriétés sont la mesure du spectre d’absorption et la
mesure du spectre de luminescence suite & I’excitation du Cr*+par absorption d’un
rayonnement dit de “pompage”.

Le spectre d’absorption du CSB a été mesuré pour deux polarisations de la
lumiere, respectivement paralléle et perpendiculaire a I’axe ¢ d’un cristal de 3 mm de
long et de concentration de Cr3* égale 0,51 1072° cm™3. Le spectre d’absorption est
polarisé et présentent deux larges bandes dans le rouge (650 nm) et dans le bleu (471
nm) ainsi qu'une forte bande d’absorption dans ’'UV correspondant & 1’absorption
de la matrice cristalline. L’absorption du cristal peut étre reliée a la section efficace
d’absorption, la concentration en ions Cr®*et la longueur du cristal par

Aa()\) =1- eXp(—UGSAa(/\)NOL) (1.2)

ou A, est 'absorption, « est la polarisation : © pour la polarisation paralléle
a l’axe ¢ et o pour la polarisation perpendiculaire, cgs4q(A) est la section efficace
d’absorption, N, est la concentration en ions Cr3*et L est la longueur du cristal. La
section efficace d’absorption mesurée en fonction de la longueur d’onde est donnée
figure 1.4.

Ensuite en pompant le cristal au moyen d’un laser & 511 nm, la luminescence
du Cr3* :CSB a été détectée et son spectre en fonction de la longueur d’onde a été
mesuré. Ce spectre également polarisé, est normalisé par I’équation de Fuechtbauer-
Landenburg [34] afin d’en extraire la section efficace d’émission donnée a la figure 1.4.

L’absorption d'un rayonnement (rouge ou bleu) par le cristal correspond & la
transition d’ions Cr®* vers des états excités et 1’émission correspond & une transtion
désexcitatrice d’ions Cr3*. Les larges bandes d’absorption respectivement dans le
rouge et le bleu correspondent aux transitions A, — 4T et Ay — 4T, et la bande
d’émission & la transition *Ay < *T, [51]. Dans la section suivante, nous allons es-
sayer de décrire les éléments qualitatifs permettant d’interpréter cette nomenclature.

1.3.1 Les niveaux d’énergie de I’ion Cr®**, en général

Dans le cas ot l'effet du cristal sur ’ion Cr**est négligeable, le spectre est un
spectre atomique (ou plutdt ionique) qui prend toute sa dimension dans la physique
quantique dont certains concepts sont devenus trés familliés. Ainsi, 'ion Cr3*, est
vu comme composé d’un noyau de 24 protons et neutrons, et de 21 électrons. Ces
électrons sont vus, en premiere approximation, comme remplissant des orbitales hy-
drogénoides, et sont caractérisés par les nombres quantiques n,I,m et s. On distingue
les 3 derniers électrons, sur les orbitales 3d parce qu’ils ne forment pas une couche
complete. Tout ceci est un résultat de la physique quantique.

Mais plus encore, on sait que le remplissage des 5 orbitales 3d par les 3 électrons
n’est pas dégénéré, et que la levée de dégénérescence est expliquée par différents
couplages dont la répulsion interélectronique et le couplage LS. Ceux-ci impliquent
que les configurations atomiques sont caractérisées par deux nombres quantiques L
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F1G. 1.4 — Sections efficaces d’absorption (& droite) et d’émission (4 gauche)
en fonction de la longueur d’onde pour les polarisation respectivement paralléle
et perpendiculaire 4 axe ¢. Les deux bandes d’absorption polarisée, dans le
rouge et le bleu sont diies & la présence de Cr*t tandis que la forte absorption
dans I'UV est due 4 la matrice cristalline. La bande d’émission du cristal est
également large et polarisée et se trouve dans le proche infrarouge.

et S, respectivement le moment orbital total et le spin total et en procédant par
analogie avec le cas & un électron, on définit les nombres quantiques Mg et M,
projection de L et S sur 'axe z.

En pratique on utilise la nomenclature suivante : le moment orbital total est

associé a une lettre majuscule : L=0—-S,L=1—-P,L=2—-D, L =3 = F,
. et le spin total & la multiplicité 25 + 1 écrite en haut & gauche (ex L = 0 et
S=0-19).

Dans le cas du Cr3*, avec ses 3 électrons périphériques, on peut définir les configu-
rations *F, *P, 2G, 2H, ... d’énergies différentes suite & la répulsion interélectronique
et au couplage spin-orbite [5] et ces niveaux d’énergie correspondent au cas ol l'in-
teraction de I'ion Cr®* avec la matrice cristalline est faible.

Pour tenir compte de I'interaction avec le cristal, la théorie du champ cristallin
modélise les plus proches voisins par des charges locales introduisant des termes
coulombiens supplémentaires a ’hamiltonien du systeme.

Si l'interaction entre le cristal et I'ion Cr3* est trés forte la levée de dégéné-
rescence des niveaux d’énergie décrite ci-dessus est négligeable par rapport a l'in-
teraction des électrons avec les ions plus proches voisins (ou ligandes). Les niveaux
d’énergie résultant sont fonction de la symétrie que respectent les ligandes et le
probléme doit étre traité dans la théorie du groupe octaédrique.

En champ fort, comme le couplage LS et la répulsion intercoulombienne sont
négligeables, on peut reprendre la représentation en cing orbitales 3d qu’on sépare en
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deux groupes : les 3 orbitales ¢ (zy, yz et zz) dont les lobes pointent entre les ligandes
et les 2 orbitales e (2% et 22 — y2) dont les lobes pointent vers les ligandes. L’intérét
de cette représentation est de montrer que le champ cristallin léve partiellement la
dégénérescence des orbitales d : comme les ligandes sont chargés négativement, ils
repoussent les électrons des orbitales e, augmentant ainsi I’énergie de ces orbitales
par rapport aux orbitales .

Par énergie croissante, pour lion Cr3t, avec trois électrons sur les orbitales d
(d®), nous avons donc les configurations 3, t?e, te?, o1 la configuration #* (trois
électrons sur les orbitales t) est la configuration fondamentale et la configuration t2e
(deux électrons sur les orbitales ¢ et un électron sur une orbitale e) est la premiére
configuration excitée. Une fois qu’on a tenu compte de cette interaction, on peut
incorporer la répulsion intercoulombienne et le couplage LS.

Qu’en est-il des cas intermédiaires, entre configuration en champ faible et en
champ fort 7 A cette question, est associé le résultat décrit par Tanabe et Sugano qui
est un des deux éléments fondamentaux sur lesquels reposent toute l'interprétation
des spectres du Cr®*, dopant d’un cristal.

Le champ cristallin léeve partiellement la dégénérescence des configurations en
champ faible (configuration ionique) et les niveaux d’énergie résultant prennent le
nom des représentations irréductibles associées au groupe de symétrie octaédrique :
Ag, E, Ty, Ty, Tq, ... auquel on ajoute la multiplicité (25+1) en haut & gauche [5], [11]

Ce résultat est donné sous la forme d’un diagramme des niveaux d’énergie en
fonction de 3 parametres Dq, B et C décrivant l'interaction avec le cristal. Ce
diagramme est donné figure 1.5 et relie les niveaux d’énergie a faible interaction
(Dg/B << 1) aux niveaux d’énergie & interaction forte (Dg >> 1) [12].

C’est avec ce modele qu’on interprete le spectre d’absorption et d’émission du
Cr3* dans le cristal CSB, donné & la figure 1.4. Mais avant cela, il nous faut le
deuxiéme élément sur lequel repose toute Uinterprétation spectral. Il s’agit du cou-
plage des niveaux d’énergie décrits ci-dessus avec les vibrations collectives des li-
gandes autour du Cr3*. Dés lors, les niveaux sont appelés “vibroniques”.

On considere ’ion dans un potentiel parabolique qui décrit son énergie en fonction
de “I'amplitude” de vibration négligeant ’aspect des niveaux discrets. Les modes de
vibrations sont également définis par la théorie des groupes mais on utilise une seule
coordonnée dite “configurationelle”!. Ce nouveau diagramme est donné figure 1.6.

Sur celui-ci, nous voyons que les niveaux *Ty et *T; sont décentrés, c'est I’effet
Jhan-Teller qui a pour conséquence que les niveaux d’énergie dégénérés ne sont pas
stables (sauf dégénérescence de spin) et qu'un minimum d’énergie peut étre atteint
pour une configuration des ligandes déformée.

La conséquence fondamentale du couplage vibronique est un élargissement des
transitions dit a 'absorption ou I’émission d’un ou plusieurs phonons lors de la
transition entre niveaux d’énergie, par absorption ou émission d’un photon.

1“ne me demandez pas & quoi elle correspond, plus précisément, j’aurais bien aimé le savoir
mais je ne suis pas arrivée jusque 13”
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Tanabe - Suganoc diagram for
octahedral Cr** (C/B = 4.50)
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FIG. 1.5 — Diagramme de Tanabe Sugano pour Iion Cr3t substitué dans un
site octaédrique [27]. En abscisse, le paramétre Dq décrit I'intensité du champ
cristallin et en ordonnée se trouvent les niveaux d’énergie. Pour Dq = 0, on
retrouve les niveaux d’énergie de I'ion isolé (champ faible) et & droite, le “nom”
des niveaux associés aux représentations irréductibles avec leur multiplicité
(2S5 +1) ainsi que, entre parenthése, les configurations en champ fort associées
(3, t%e et te?).
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F1G. 1.6 — Diagramme des niveaux vibroniques du Cr3t dans un site octa-
édrique en fonction de la coordonnée configurationelle, décrivant le couplage
des niveaux d’énergie avec les vibrations de la molécule de ligandes. Le décen-
trage des niveaux *Ty et 4Ty est dii & Peffet Jhan-Teller.
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1.3.2 Les niveaux d’énergie de I’ion Cr**, dans le CSB

Nous avons vu que le site octaédrique dans lequel se trouve le Cr®*+ est déformé
(cf section 1.2). Cette déformation entraine une certaine levée de dégénérescence des
niveaux d’énergie du diagramme de Tanabe-Sugano. Sur le spectre d’absorption, les
bandes d’absorption sont modélisées par des gaussiennes et I’ensemble du spectre est
“ajusté” sur le diagramme de Tanabe-Sugano, permettant de définir les parametres
d’interaction avec le champ cristallin. Le résultat est donné figure 1.7. Les valeurs de
parametres résultant de la comparaison avec le diagramme de Tanabe-Sugano sont
donnés au tableau 1.1.

41y 4Ty (@) 2E Dq B c/B
cm™ ! cm™} ecm™ 1! em™?! ? ?
15544 21807 14620 1554 516 6.4

TAB. 1.1 — Paramétres donnés par la comparaison des centres de symétrie
des bandes d’absorption du spectre d’absorption et du diagramme de Tanabe-
Sugano.

Sur le spectre d’absorption, les transtions *A, — 4T, et A, — 4Ty sont des
bandes plus larges et plus intenses que les transitions *A; — 2E et Ay — 2T,
comme le spectre d’émission est de large, on en déduit qu’il est le résultat de transi-
tions vibroniques *A; <— 4T, , lui méme modélisé par la méthode de McCumber [30]
par

0e = 04 exp((hv — i) /kT) (1.3)

oll v est la fréquence optique, % est 1’énergie de la transition & zéro-phonon (voir
figure 1.8), k est la constante de Boltzmann et T" est la température. Avec tous ces
éléments, on peut représenter le diagramme des niveaux vibroniques, figure 1.8 et
donner les caractéristiques des transitions du tableau 1.2.

‘g (*F) ity (F) 2Ty a6) e (Co)

1 2 3 A A B 1 2 3 1 2
Amaz 425 461 495 615 640 678 656.5 667 698 685 710
FMHM 2121 2092 2064 1908 1131 1837 212 254 254 212 282
oGsar | 0.7 2.6 1.4 1.2 1.4 2.5 0.5 0.3 0.5 1 0.5
oGS A 0.7 3.2 1.75 0.8 0.9 2 0.2 0.25 0.55 0.6 0.3

TAB. 1.2 — Valeur extraite du spectres d’absorption et identification des tran-
sitions correspondante sur le diagramme de Tanabe-Sugano. Les longueurs
d’onde sont données en nm, la largeur des bandes en cm™! et les sections
eficaces d’absorption en 10720 cm?.
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F1G. 1.7 - Décomposition du spectre d’absorption par identification des tran-
sitions et “fit” avec le diagramme de Tanabe-Sugano. La transition 145 =
4T, attendue entre 280-320 nm est masquée par I'absorption de la matrice

cristalline.
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F1G. 1.8 — Diagramme des niveaux vibroniques du Cr3* :CSB avec les tran-
sitions associées aux spectres d’absorption et d’émission mesurés (figure 1.4).
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1.4 Effet laser dans le Cr*t :CSB

Le cristal Cr3* :CSB permet, par ses propriétés d’absorption et d’émission mesu-
rées jusqu’a présent, de développer un laser sur la base d’un cycle & quatre niveaux.
Celui-ci est décrit figure 1.9 sur le diagramme des niveaux vibroniques. Il est décom-
posé en quatre temps :

1 - I'absorption d’un photon (dit “de pompe”) améne un ion Cr®* sur un niveau
excité 4Ty

2 - une désexcitation non radiative, par émission de phonons, vers la configuration
métastable *T, (molécule déformée par l'effet Jhan-Teller)

3 - la transition radiative *A, < *T, par émission d’un photon (spontané dans
le cas de la luminescence, stimulé dans le cas de l'effet laser)

4 - une désexcitation non radiative, par émission de phonons, vers le retour a la
position d’énergie minimum du niveau vibronique *A, .

Par ailleurs, les probabilités de désexcitation non radiatives sont beaucoup plus
élevées que les probabilités de transitions radiative (absorption ou émission). Par
conséquent, dans le cristal pompé, les ions Cr3* se trouveront essentiellement sur
les niveaux 1 et 3. Le chapitre suivant, nous permettra de déterminer le temps de
vie de I'ion Cr3t excité sur le niveau 3.
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Fi1c. 1.9 — Cycle & quatre niveaux permettant effet laser dans le cristal
Cr** :CSB pompé, réprésenté sur le diagramme des niveaux vibroniques et
schématiquement.
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1.5 Conclusion.

Nous avons décrit les éléments de base (interaction de 'ion Cr3* avec les ligandes)
permettant l'interprétation des spectres d’absorption et d’émission de I'ion Cr?*
dopant le cristal CSB : l'interprétation en champ faible ou fort, le diagramme de
Tanabe-Sugano et le diagramme des niveaux vibroniques.?

Ce nouveau cristal montre une bande d’absorption autour de 650 nm et 470 nm
ainsi qu'une bande d’émission large dans le proche infrarouge (*A; + T, ). Toutes
ces propriétés sont typiques d’un cristal dans lequel I'ion Cr®* se trouve dans un
site octaédrique et dans un champ cristallin faible.

Nous avons décrit le cycle laser a quatre niveaux permettant I’hypothése d’un
laser accordable dans le proche infrarouge. Cependant, les propriétés d’absorption
et de luminescence du cristal ne garantissent pas l’effet laser et son efficacité, c’est
ce que nous allons voir dans les deux chapitres suivants.

28i j’avais eu plus de temps, j’aurais voulu creuser la question des régles de sélection des transi-
tions (dipolaires électriques et magnétiques). En effet, celles-ci ont des conséquences fondamentales
sur Pintensité des raies d’absorption. Cependant, la complexité de la description des niveaux d’éner-
gie se reporte sur I’énoncé des regles de sélection et celles-ci sont donc différentes en champ faible
et en champ fort et non triviales en champ moyen !
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Chapitre 2

Etude du temps de vie du niveau
excité en fonction de la
température ou mise en évidence
du phénomene de “Thermal
Quenching”

2.1 Introduction

Les spectres d’absorpion et d’émission du cristal Cr3* :CSB, donnés au chapitre
1 ont mis en évidence un cycle laser schématique a quatre niveaux. L’absorption
d’un rayonnement dans le rouge ameéne des ions Cr®* (via la transition ‘A, — 4Ty )
sur un niveau métastable dont la désexcitation radiative (4A2 + %Ty), peut étre
spontanée ou stimulée par un rayonnement incident dans le procheinfrarouge. On
parle de luminescence dans le premier cas et de gain ou d’amplification du rayonne-
ment incident dans le deuxiéme cas.

Cependant, certains cristaux laser n’émettent plus la moindre luminescence (et
ne sont plus amplificateurs) au-dela d’une certaine température, tout en retrouvant
leurs propriétés laser des que la température baisse. C’est ce qu’on appelle I'extinc-
tion thermique (ou “thermal quenching”) dont 'interprétation est la suivante : I’ion
excité métastable a, non seulement une probabilité de désexcitation radiative (4 la
base des propriétés laser), mais aussi une probabilité de désexcitation non-radiative
qui dépend fortement de la température. Ainsi, il existe une compétition entre les
deux processus de désexcitation qui & haute température favorise les transitions
non-radiatives. Autrement dit, pour ces cristaux, a température élevée, le processus
non-radiatif évince toutes propriétés laser.

Evidemment, I’expression “température élevée” doit étre précisée : en réalité, les
cristaux laser ne sont pas égaux devant le “thermal quenching”. Dans ce chapitre,
nous allons décrire ’expérience caractérisant le processus d’extinction thermique du
cristal Cr®* :CSB. Cette expérience permet de déterminer le domaine de tempé-
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rature pour lequel le cristal Cr3* :CSB conserve ses propriétés de luminescence et
d’estimer le dispositif de refroidissement nécessaire a son efficacité. Par ailleurs la
compréhension du rapport entre les propriétés chimiques et cristallographiques et la
résistance a l’extinction thermique, développe les arguments guidant ’élaboration
de nouveaux cristaux laser efficaces.

Enfin, les résultats décrits dans ce chapitre font I'objet d’un article publié en
collaboration avec I’équipe de Valéry Lebedev de 'université de Krasnodar [46].

2.2 Qu’est-ce que le “Thermal Quenching” ?

Le “thermal quenching” est 'extinction progressive (mais réversible) des pro-
priétés d’amplification ou de luminescence d’un cristal avec 1’élévation de sa tem-
pérature. Voyons quel lien nous pouvons faire avec les propriétés microscopiques du
cristal : phénomeénes d’excitation et désexcitation des ions Cr®>* par interaction avec
les photons (processus radiatif) ou avec les phonons (processus non radiatif).

Le diagramme des niveaux d’énergie vibroniques de I'ion Cr3* dans le cristal
CSB, est rappelé a la figure 2.1, ainsi que le cycle laser & quatre niveaux (cf section
1.3.2). Etant donné le terme parabolique de ’énergie des niveaux vibroniques, les
niveaux *A, et 4T, “se croisent” pour une certaine valeur de ’amplitude de vibration
et un processus de désexcitation non radiatif est possible par franchissement de la
barriere de potentiel entre le niveau métastable (au minimum de la parabole 4T )
et cet état “de croisement”. Comme le franchissement de la barriere de potentiel
est un proccessus assisté par 'absorption d'un ou plusieurs phonons, sa probabilité
dépend de la température.

Lors de cette transition I'ion Cr3* passe par un état transitoire d’énergie plus
élevée, grace a I’absorption de plusieurs phonons et la probabilité du processus glo-
bal est décomposé en trois facteurs : les probabilités des transitions 4Ty — 4T, *,
4Ty * ¢ 4Ay " et *Ay < %A, * (o0 * indique 1'état excité au croisement des niveaux
1A, et *Ty ). Cependant, dans le modele de Mott [33], la probabilité globale de tran-
sition non radiative est donnée par une relation d’Arrhénius a deux facteurs : le
facteur de fréquence (indépendant de la température et égal & la probabilité de tran-
sition & température élevée) et un facteur exponentiel (fonction de I’énergie de la
barriere de potentiel et de la température),

Wiy = wo e~ B (2.1)

Ou W, est la probabilité de transition non radiative, wy est le facteur de fré-
quence, Ej est 'énergie de la barriere de potentiel mais aussi I'énergie d’activation de
la transition non radiative (ou énergie transitoire nécessaire & 1’ion Cr®*pour franchir
la barriére de potentiel), k est la constante de Boltzmann et T est la température
en Kelvin.

Par ailleurs, la probabilité de désexcitation radiative ‘A, <— 4T, est donnée par
Iinverse du temps de vie radiatif. Avec les probabilités de désexcitation radiative et
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F1G. 2.1 — Diagramme des niveaux d’énergie vibroniques de I’ion Cr®*en fonc-
tion de 'amplitude de vibration, complété, par rapport a la figure 1.9, par le
processus de désexcitation non radiatif de ’état métastable de la branche
4Ty (niveau 3). Celui-ci est lié & une probabilité, dépendant fortement de la
température, que I’ion Cr3trejoigne la branche *A, en franchissant la barriére
de potentiel d'énergie E, et relaxe jusqu’a I'état fondamental (niveau 1) par
émission de phonons. Le franchissement de la barriére de potentiel étant un
processus catalysé par Pabsorption de phonons, sa probabilité augmente avec
la température. On peut dés lors pressentir qu’au dela d’une certaine tempéra-
ture, la désexcitation non radiative prend le pas sur la désexcitation radiative
et évince tout propriété laser.
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non radiative, on peut modéliser I’évolution de la densité d’ions excités en fonction
du temps (équation (2.2a)) et définir le temps de vie total du niveau excité, 7 (2.2b)
et (2.2c).

d;\f - —]X—: — W N, (2.2a)
donc
dge = —]j—: - % avec Wy, = %; (2.2b)
et
dge = —% avec % = Tir - ;11; (2.2¢)

Ou N, est la densité d’ions excités, t est le temps, 7, et 7, sont les temps de vie
radiatif et non radiatif, enfin, 7 est le temps de vie total du niveau excité.

La probabilité de transition radiative est augmentée par l'interaction avec les
phonons, par la composante dynamique de la levée de l'interdiction de cette tran-
sition et 1’expérience montre que le temps de vie radiatif décroit exponentiellement
avec la température selon la relation

Ty = Tyoe °7 (2.3)

ou 7, est le temps de vie radiatif, 7,9 est le temps de vie radiatif a 0 K, « est
un facteur de décroissance exponentiel dépendant du cristal et ajusté expérimenta-
lement, enfin, 7" est la température en Kelvin.

Grace aux équations (2.1), (2.2) et (2.3) nous avons un modele décrivant le temps
de vie total du niveau excité en fonction de la température. Et, il en découle que
lorsque la température dépasse une température caractéristique donnée par

E,

e o— — 2.
& kln(wo Trg) ( 4)

la désexcitation non radiative des ions excités est plus probable que la désexcitation
radiative et dégrade I'efficacité des processus de luminescence et d’amplification du
cristal (de maniere réversible, car il suffit de réduire la température pour retrouver
Defficacité initiale).

2.3 Principe de ’expérience

Outre le “thermal quenching”, il découle des équations (2.1), (2.2) et (2.3) que
le temps de vie total du niveau excité décroit quand on augmente la température :
a basse température, a cause de la décroissance du temps de vie radiatif et autour
de la température 7™ a cause de la décroissance du temps de vie non radiatif.
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Or, il existe une expérience simple pour mesurer le temps de vie : elle consiste
a exciter le cristal par absorption d’une impulsion de pompe et a observer la dé-
croissance en fonction du temps, de la luminescence émise par le cristal. En effet,
en l'absence d’émission stimulée, la luminescence spontanée est proportionnelle au
taux de transition radiatif qui est lui-méme proportionnel a la densité d’ions excités.
Par conséquent, suite & I'absorption d’une impulsion de pompage, la densité d’ions
excités suit 1’évolution N(t) = N.(0) exp(—t/7) olt N,(0) est la densité d’ions exci-
tés a la fin de 'impulsion de pompe et 'intensité de la luminescence émise répond a
I'équation I(t) = I(0)exp(—t/7) ol I(0) est I'intensité de luminescence maximum,
a la fin de I'impulsion de pompe.

Ainsi, le principe de I'expérience est de pomper le niveau excité par absorption
d’une impulsion plus courte que le temps de vie de ’état excité et de détecter la
décroissance au cours du temps de la luminescence émise par désexcitation radiative
des ions excités. Le temps de vie du niveau excité peut étre extrait de I'analyse
de la décroissance de la luminescence et ce a différentes températures du cristal,
contrdlée soit au moyen d’un four (pour les températures supérieures a la tempéra-
ture ambiante) soit au moyen d’un cryostat (pour les températures inférieures a la
température ambiante).

Une fois que nous avons la dépendance du temps de vie en fonction de la tempé-
rature, on compare cette dépendance avec le modele donné par les équations (2.1),
(2.2) et (2.3) pour ajuster les parameétres wy, E,, 779 et . Enfin, le rapport des
probabilités de transition radiative et non radiative ou le rapport des temps de vie
non radiatif et radiatif, donne 'efficacité quantique des propriétés radiatives et met
en évidence 'extinction thermique (2.5).

W exp(aT)
O = = S &
r+ Whr Tr BN “+ wo exp(-ﬁ)

ou @ est Defficacité quantique de la luminescence en fonction de la température,
T, W, et W, sont les probabilités de transition radiative et non radiative, 7., 7,, et
7 sont les temps de vie radiatif, non radiatif et total, et ol wo, Ey, Tro €t o ont été
définit par les équations (2.1), (2.2) et (2.3).

2.4 Montage expérimental

La densité d’ions excités est obtenue par absorption du rayonnement, a 665 nm,
d’une diode semi-conducteur modulée en courant pour générer des impulsions de 10
& 100 ns avec un taux de répétition de 'ordre de 1 kHz.

Le cristal est placé dans un four afin d’augmenter sa température jusqu’a 500 K
et dans un cryostat permettant de réaliser 'expérience pour une température de 77

K.
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Il est essentiel, pour I'expérience, de séparer completement la luminescence du
rayonnement de pompe non absorbé par le cristal. Pour cela, la luminescence est
détectée par un photomultiplicateur orienté a 90° par rapport a la direction de
propagation de la pompe et un filtre interférentiel & 850 nm est ajouté devant le
détecteur.

Les impulsions n’étant pas trés puissantes, la luminescence ne I’est pas plus et un
amplificateur a été ajouté entre le photomultiplicateur et 'oscilloscope ainsi qu’une
impédance de 50 €) & ’entrée de 1'oscilloscope pour maintenir la bande passante du
dispositif de détection, supérieure & 100 MHz.

Le schéma expérimental est illustré a la figure 2.2 et une photographie a la figure
2.3.

[T < générateur de fonction 1.5 kHz

r/Ll \\ ~

{ \
{ } < diode laser pulsée (10-100 ns)
@ 665 nm N

] ' filtre amplificateur \
|

«—— lentilles \N photornultipticateur ‘ oscilloscope

crisal | V2R

A T
/ |
four, asservi luminescence ~ 900 nm LJ
en tempétaure détectée a 90 ° de la pompe

F1G. 2.2 — Schéma expérimental permettant la mise en évidence du phéno-
méne de “thermal quenching” dans le cristal Cr3t :CSB. L’expérience consiste
a mesurer le temps de vie des ions excités en fonction de la température. Pour
cela, la luminescence émise par le cristal, suite a Pabsorption d’une impulsion
de pompe est détectée en fonction du temps, pour différentes températures du
cristal. Pour faciliter la séparation des rayonnements de pompe et de sonde,
la luminescence est détectée & 90 ° de la direction du faisceau de pompe et sa
décroissance au cours du temps est enregistrée, au moyen d’un photomultipli-
cateur, sur I'oscilloscope, aprés amplification. L’oscilloscope est déclenché sur
Vimpulsion de pompe au taux de répétition de la diode de pompe. Le cristal
est placé dans un four dont la température est ajustable entre 20 °C et 200
°C.

2.5 Résultats

2.5.1 Durée de I’impulsion de pompe

Le dispositif de controéle de la diode laser de pompe permet de controler la durée
des impulsions-entre 10 ns et 100 ns. En 'occurence, allonger la durée de I'impul-
sion permet d’augmenter P'énergie absorbée, et ainsi, la luminescence détectée ou
du moins, son rapport signal sur bruit. Nous avons vérifié qu’une durée de 100 ns
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faisco
de pomp
665 nm

F1G. 2.3 — Photographie de la partie optique du schéma expérimental, décrit
a la figure 2.2, permettant de mesurer le temps de vie du niveau excité, en
fonction de la température et de mettre en évidence I'extinction thermique
du cristal Cr3* :CSB. Sur cette photo, la détection de la luminescence & 90°
est mise en évidence, celle-ci permet d’éviter au maximum toute détection
parasite de la pompe.

ne modifiait pas la durée de vie apparente de [’état excité. La figure 2.4 montre la
puissance instantanée des impulsions de pompe de respectivement 10 et 100 ns et
la luminescence détectée dans les deux cas, en fonction du temps (sur une échelle
logarithmique). Le signal de la luminescence correspondant aux impulsions de 100
ns est bien supérieur & celui correspondant aux impulsions de 10 ns, tandis que, dans
les deux cas, le temps de décroissance exponentielle de la luminescence est le méme.

2.5.2 Temps de montée

Sur la figure 2.4 ol sont représentés les signamx proportionnels & la luminescence
qui suit les impulsions de pompage, on peut volr que le temps de montée du signal
est de 'ordre de 0,5 us. Ce temps est supériear au temps de montée de la chaine
de détection et & la durée de 'impulsion de pompe, ce qui pourrait indiquer que la
luminescence n’est pas instantanément émise suite a I’impulsion de pompage. Quelle
en peut bien étre la raison ?

En fait, si on observe a la fois la section efficace d’absorption autour de 665 nm et
sa décomposition sur les différents niveaux d’énergie, on voit que ’absorption d’un
rayonnement & 665 nm excite plusieurs niveaux excités différents (voir figure 1.7) :
d’une part, les niveaux %E et 2T; et d’autre part les 2 niveaux A(*Ty ) et le niveau
B(4T2 )

Le diagramme des niveaux d’énergie de la figure 2.1 est donc plus complexe et
nous I’avons compleété sur la figure 2.5. Le niveau métastable susceptible d’émettre
la luminescence est le minimum du niveau vibronique B(*T; ). Comme, il existe
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FiG. 2.4 — Puissance instantanée, en fonction du temps, des impulsions de
pompe de respectivement 10 et 100 ns et de la luminescence correspondante.
La puissance des impulsions de pompe (en échelle arbitraire) est détectée
par une photodiode rapide placée sur le faisceau de pompe transmis par le
cristal, et enregistrée sur 'oscilloscope. La luminescence a été mesurée grice
a la chaine de détection représentée & la figure 2.2. Le temps est représenté
en échelle logarithmique afin d’observer sur la méme figure, les impulsions de
pompe et de luminescence. Les temps de vie correspondant aux deux signaux
de luminescence étant les mémes, rien n’empéche d’utiliser les impulsions de
pompe de 100 ns qui augmentent le rapport signal sur bruit.
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une faible barriere de potentiel entre les niveaux 2E et B(*T; ), la relaxation des
ions excités du niveau ?E vers le niveau B(*T, ) pourrait étre ralentie, de plus, cette
dynamique concernerait les ions excités sur les niveaux A1(*T; ) et A2(*Ty ) qui,
selon le diagramme de la figure 2.5 relaxeraient d’abord vers le niveau %E .

Les proportions d’ions excités sur les différents niveaux sont données par le rap-
port entre la section efficace d’absorption correspondant a chaque niveau et la section
efficace d’absorption totale (voir chapitre 1), valeurs données, au tableau 2.1 & une
longueur d’onde de 665 nm. Ainsi, apparemment, pour une impulsion de pompe a
665 nm, dés relaxation des niveaux A1(*Ty ), A2(*Ty ) et >Ty , on a 54 % des ions
sur le niveau ?E  pour 46 % sur le niveau B(*T5 ).

ocgsa(A1(*T2)) =1,810"20 cm?

casa(A2(*Ty)) =12,710"20 cm? ogsa((T1) =0310"20 cm?
cgsa(B(AT2)) =4,210"20 ¢m? ogsa(CE) =0,010"20  cm?
TGS Agral =9,110"20 cm?

Ne(A1(*Ty)) =20 %

Ne(A2(T3)) =30 % Ne(®Ty1) =4 %
Ne(B(*T2 ) = 46 % Ne((E)* =54 %

* valeur calculée sachant que ce niveau n’est pas peuplé par le
pompage direct mais bien par la relaxation rapide des trois niveaux

A1(4T2 ), A2(4T2 ) et 2T1 .

TAB. 2.1 — Détail et total des sections efficaces d’absorption a 665 nm en
fonction des niveaux excités ; ainsi que la répartition de la densité d’ions excités
sur les différents niveaux vibroniques suite & l’absorption d’une impulsion &
665 nm.

Le niveau B(*Ty ) est donc instantanément émetteur mais sa population conti-
nue, dans un premier temps, & croitre par désexcitation des ions excités du niveau
2E . Les équations régissant 1’évolution des populations n; et ny, respectivement sur
les niveaux 2E et B(*T, ) sont données par le systéme

%%1 = kg(t) — % — Wany + Wyny (2.6a)

%7;—2 = (1= R)g(t) = 72 + Wamy — Wi = Wrnna (2.6b)
Wy = woqexp(—Eq/kT) (2.6¢)

Wy, = wop exp(—E,/kT) (2.6d)

Whr = wonr exp(—Ey/kT) (2.6e)

ol k (0 < k < 1) est le pourcentage d’ions excités peuplant le niveau 2E  (tandis
que 1—x correspond au niveau B(*T; )), g(#) est 'intensité instantanée de I'impulsion
de pompe, Wy(E4, woq), Wy (Eb, wob), War(Eg, wonr) sont les probabilités de transition
non radiative (par franchissement de barriere de potentiel) entre les états excités
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AGTY)
A(T2)
B B(4T2)
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Cycle schématique
B 4A2 4

et2*

(a) absorption par I’état fondamental

(b) désexcitation radiative de 1’état excité
(c) désexcitation non-radiative

() franchissement de la barriere de potentiel

F1G. 2.5 — Diagramme des niveaux d’énergie de I'ion Cr** dans le cristal
de CSB, complété par rapport a la figure 2.1 de la levée de dégénérescence
du niveau *Ty , donnant trois niveaux A1(* Ty ), A2(*Ty ) et B(*T5 ). Sur ce
diagramme, Pexistence d’une petite barriere de potentiel, d’énergie E4, est
mise en évidence, celle-ci ralentit la dynamique de la transition B(*Ty )
2E . Par ailleurs, nous savons que I'absorption d’un rayonnement de pompe
4 665 nm excite des ions d’une part, sur les niveaux A1(*T, ), A2(*T, ) et
B(*T, ) et d’autre part sur les niveaux 2E et 2Ty (en proportions données
au tableau 2.1). Par conséquent, comme les niveaux A1(*T, ) et A2(*Ty )
relaxent d’abord vers le niveau 2E , la relaxation entre les niveaux 2E et *Ty ,
ralentie par la petite barriére de potentiel, concerne environ 54 % des ions.
Enfin, il existe aussi une probabilité de franchissement inverse de la barriére
de potentiel, dont I’énergie caractéristique est Ej.
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B(*Tz) + 2E, B(*T2) — 2Eet B(*Ty ) — *A, ; 71 et 75 sont les temps de vie
radiatifs des niveaux 2E et B(*T, )- Les conditions initiales sont n; = ny = 0 a

t=0.

Les populations n; et ny au cours du temps, résultant de 'intégration du sys-
teme (2.6), sont représentées & la figure 2.6, pour une impulsion de pompe de profil

t

temporel super gaussien, g ~ exp(—(z;)*) et pour les paramétres du tableau 2.2.

1 =110° us
() = 20 us
Wy =2 10° st
Wy =0 10° ™!
War = 0,1 10° s—1
K = 0,;25;50;75,;100 %
At = 0,1 us

temps de vie radiatif du niveau 2E
temps de vie radiatif du niveau 4Ty
taux de transition 4Ty « 2E

taux de transition 4T2 - 2

taux de transition non radiative *Ag + 4Ty
rapport du taux de pompage sur les niveaux 2R et 4Ty

largeur de V’impulsion de pompe

TAB. 2.2 — Parameétres utilisés pour intégrer le systéme (2.6). L’évolution des
populations n; et ny au cours du temps sont représentées a la figure 2.6.
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F1G. 2.6 — Densités d’ions excités en fonction du temps, suite & I’absorption
d’une impulsion de pompe de 100 ns, & 665 nm ; respectivement sur le niveau
2E (haut) et B(*Ty ) (bas). Sur les deux graphes, les densités d’ions ont été
calculées selon le modéle donné par les équations (2.6) avec les paramétres du
tableau 2.2 pour cinq valeurs du paramétre r, décrivant le rapport des taux
de pompage sur les niveaux ?E et T, (rappelons que le tableau 2.1 donne
k = 56% pour un rayonnement de pompe & 665 nm). Par ailleurs, rappelons,
que l'intensité de la luminescence est proportionnelle & la densité d’ions dans

Pétat excité B(*Ty ) (droite).

Comparons ce résultat théorique avec l'expérience :
gnaux expérimentaux correspondant a la “montée” de la luminescence en fonction
du temps ont été enregistrés pour différentes températures du cristal. Ces signaux

sur la figure 2.7, les si-
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correspondent & ceux représentés figure 2.10 pour étudier le temps de vie du niveau
excité en fonction de la température & la section suivante. Il apparait que seuls les
signaux correspondant aux températures entre 120°C et 200°C ont suffisamment de
points pour déduire le temps de montée avec une certaine fiabilité, cependant, ils
donnent l'impression d’une dépendance du temps de montée avec la température.
Sachant que celui-ci est lié au taux de transition non radiatif, Wy, entre les niveaux
2E et 4T, , nous avons extrait I’évolution du taux de transition avec la température.
Celle-ci est représentée a la figure 2.8.

Cependant, d’une part, U'incertitude sur le taux de transition, Wy, est grande &
cause de V'incertitude sur &, le rapport de pompage des niveaux B(*T, ) et 2E (dont
le temps de montée de la luminescence dépend fortement, voir figure 2.6). D’autre
part, des signaux enregistrés par hasard et représentés a la figure 2.9, semblent re-
mettre en cause I’exclusion d’un temps de montée d’origine électronique. En effet,
ces signaux correspondent a la lumiere détectée par le photomultiplicateur suite aux
impulsions de pompe quand celles-ci sont fortement diffusées par le cristal (elles sont
incidentes au cristal tres pres de la surface depuis laquelle est détectée la lumines-
cence). A la luminescence, s’ajoute un peu de pompe diffusée avec ceci d’intriguant
que I'impulsion de pompe a une largeur apparente de 600 ns (peut-étre dit au moyen-
nage du signal sur un grand nombre d’impulsions). Ces deux éléments demandent
de prendre la confirmation expérimentale quantitative du taux de transition B(*Ty )
+ 2E avec beaucoup de prudence’.

2.5.3 Mesure du temps de vie en fonction de la température

La décroissance de la luminescence émise par le cristal, au cours du temps, suite
a une impulsions de pompe de 100 ns & été mesurée pour une température du cristal
variant, par pas de 15 °C entre 20 °C et 200 °C, grace au dispositif décrit & la figure
2.2. Quelques signaux sont donnés a la figure 2.10, correspondant aux températures
de 20, 65, 110, 155 et 200 °C.

Le temps de vie de 1’état excité a été obtenu par correspondance de la partie
décroissante de chaque signal avec une fonction de type I(t) = I(to) exp(—:2) ou
I(ty) est l'intensité du signal en tg, ¢ est le temps et 7 est le temps de vie de 1’état
excité ; et ce pour chaque température. Le temps de vie en fonction de la température
est donné figure 2.11, ainsi que les résultats obtenus sur un montage expérimental
indépendant, & Krasnodar, par I’équipe de V.A. Lebedev?.

La séparation des contributions radiative et non radiative au temps de vie du ni-
veau excité, se base sur le principe que le temps de vie non radiatif est négligeable a
basse température et ne devient prépondérant qu’a partir de la décroissance rapide
observée autour de 370 K. Ainsi, la décroissance du temps de vie & basse tem-

1Certains diront, pourquoi deés lors en faire tout un paragraphe ... allez voir ce que ca devient
dans P'article [46)!

2E.V. Stroganova, V.A. Lebedev, 1.V. Voroshilov, Department of Physics, Kuban State Univer-
sity, Krasnodar, Russia
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F1G. 2.7 — Croissance de la luminescence en fonction du temps, suite 4 'ab-
sorption d’une impulsion de pompe & 665 nm de 100 ns. Ces signaux corres-
pondent 4 un zoom sur la premiére microseconde des signaux représentés a la
figure 2.10. Le temps de montée de la luminescence est de I'ordre de 300 ns,
apparemment plus long que le temps de réponse de la chaine de détection et
que la largeur de 'impulsion de pompe, laissant croire que le taux de transi-
tion correspondant & la transition B(*T, ) + F est faible & cause d’une petite
barriére de potentiel (voir figure 2.6).
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FI1G. 2.8 — Taux de transition non radiatif B(*T, ) < ?E en fonction de la
température extrait des signaux représentés & la figure 2.7 pour un rapport
de pompage, k de 'ordre de 60%.
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! »—— forte diffusion de pompe + luniinescence

| | ~—— faible diffusion de pompe + luminescence
16— j

F : ! =% pas de diffusion de pompe + luminescence

signaux (u.a.)
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Fi1G. 2.9 — Lumiére détectée par le photomultiplicateur en fonction du temps
dans le cas d’une forte diffusion de la pompe, d’une faible diffusion et d’une
trés faible diffusion de la pompe. La diminution de la diffusion de la pompe
est due & l'éloignement de la pompe de la surface (4 90°) par laquelle est
détectée la luminescence. Ces signaux semblent remettre en cause ’exclusion
d’un temps de montée d’origine électronique (peut-étre dii au moyennage)
parce que la largeur apparente de I'impulsion est de 600 ns. En I'absence de
recherches supplémentaires, il semble donc que les conclusions quantitatives
sur le taux de transition B(* Ty ) + 2E doivent étre prises avec prudence.
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F1G. 2.10 — Luminescence émise par le cristal en fonction du temps, suite 4
une impulsion de pompe de 100 ns. La température du cristal a été augmentée
par pas de 15°C entre 20 °C et 200 ° C et les signaux représentés correspondent
aux températures de 20, 65, 110, 155 et 200 °C. Ces signaux présentent un
temps de montée inférieur & 1 ps (voir figure 2.7) suivi d’une décroissance
exponentielle d’autant plus rapide que la température est €levée.
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FI1G. 2.11 — Temps de vie du niveau excité B(*Ty ) du Cr** dans le cristal
de CSB, en fonction de la température, extrait des signaux expérimentaux
représentés a la figure 2.10 et obtenus, par ailleurs, indépendamment par le
laboratoire de V.A. Lebedev, ainsi que le temps de vie du Cr3* dans Ie cristal
de LiSAF pour comparaison. Le temps de vie du Cr3% dans le CSB présente
deux types de décroissance : une décroissance lente a basse température, at-
tribuable 4 la dépendance du temps de vie radiatif avec la température et une
décroissance plus rapide, autour de 370 K, liée a la décroissance du temps de
vie non radiatif avec la température (voir relations (2.1), (2.2) et (2.3)).

39



40 CHAPITRE 2. “THERMAL QUENCHING”

pérature est attribuée a la décroissance du temps de vie radiatif selon 'équation
empirique 7, = 7,0 exp(—aT). Celle-ci est due & la dépendance en la température
de la levée d’interdiction dynamique de la transition *Ay; — *T5 . Dés que la tem-
pérature augmente, par contre, le temps de vie répond a l’équation % = % + W
olt Wy, = wy exp(—E,/kT) est la probabilité de désexcitation non radiative, wy est
le facteur de fréquence et E, est I’énergie d’activation de la transition non radiative
(voir figure 2.1), k est la constante de Boltzmann et T est la température absolue
(voir équations (2.1), (2.2) et (2.3)). Les parameétres obtenus en appliquant le mo-
dele de Mott aux résultats expérimentaux sont donnés au tableau 2.3 et la courbe
optimisée correspondante est ajoutée a la figure 2.11.

Tr0 = 66 us temps de vie radiatif 4 0 K

a =1,310"3 K—1 parametre de décroissance exponentielle du temps de vie ra-
diatif en fonction de la température

wo = 50 10° s71 facteur de fréquence de la transition non radiative

Eg = 2050 cm™?! énergie d’activation de la transition non radiative égale a
I’énergie de la barri¢re de potentiel

TAB. 2.3 — Paramétres du modéle de Mott, ajustés sur les résultats expéri-
mentaux représentés a la figure 2.11, obtenus au laboratoire et par I’équipe de
Valéry Lébédev, avec qui nous avons collaboré.

Maintenant que nous avons les parametres wy, £y, 7o et a, au moyen de ’équa-
tion (2.5), nous pouvons calculer le rendement quantique de la luminescence,

Wr exp(aT)

- = ( T 10 E (27)
Wt Wor 2260 4 o exp(~ )

Q

ou rapport entre la probabilité de transition radiative et la probabilité de désex-
citation des ions Cr3* du cristal. Le résultat de ce calcul est donné 3 la figure 2.12,
ainsi que les temps de vie radiatif, non radiatif et total. Nous voyons, que le temps
de vie total est proche du temps de vie radiatif a basse température et proche du
temps de vie non radiatif & haute température. La transition apparaissant pour
T = Eﬁ(ﬁ#o) = 365 K ; température pour laquelle la probabilité de transition non
radiative est devenue égale & le probabilité de transition radiative a 0 K. Cette tran-
sition s’accompagne de la diminution rapide du temps de vie total et de I'efficacité
quantique. Ainsi, & 365 K, 'efficacité quantique est tombée & 60 % (pas tout & fait

50 % par ce que la durée de vie radiative est passée de 66 us 4 0 K & 45 pus 4 365 K).

2.5.4 Remarques

Nous n’avons, a aucun moment, dans ce chapitre parlé de la polarisation de la
luminescence Nous pouvons supposer que W, = —71:, probabilité de transition ra-
diative est une moyenne entre les probabilités de transition radiative parallele et
perpendiculaire & I'axe de symétrie du cristal : W, = 2etWer o3 W, et W, sont
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F1G. 2.12 — Rendement quantique de luminescence en fonction de la tempé-
rature, ainsi que les temps de vie radiatif, non radiatif et total, en fonction
de la température, obtenus, par calcul, & partir des paramétres déduits de
Pexpérience et montrés au tableau 2.3.

les probabilités de transition radiative par émission d’un photon de polarisation res-
pectivement perpendiculaire et parallele a ’axe du cristal.

2.6 Comparaisons

Etudions la durée de vie de Iion Cr®* excité dans différents borates respecti-
vement Cr*t :CSB (Cr®* :(Ce,Gd)Sc3(BOj3)4), Cr3t :SBO (Cr3t :ScBO;) [25] et
Cr¥t :LSB (Cr3+ :LaSc3(BO3),) [26]. Les durées de vie de I'ion Cr** excité, dans
des matrices cristallines de la famille des borates, sont représentées sur la figure
2.13. Dans l'ordre SBO, LSB et CSB, la composition du cristal est de plus en plus
complexe et les ions Cr®* se substituent a des ions Sc®* dans des sites octaédriques
de plus en plus déformés (cf chapitre 1). Grace a la baisse de la symétrie locale des
ions Cr37, la levée statique de 'interdiction de la transition Ay <— T est plus forte
et la durée de vie a basse température passe respectivement de 220 ps a 100 us et
66 us (traduisant Paugmentation de la probabilité de désexcitation radiative).

Par ailleurs, on observe dans les trois cristaux, une diminution de la durée de vie
radiative quand la température augmente (et ce avant que la probabilité de désexci-
tation non radiative devienne non négligeable). Cette diminution est due a la levée
dynamique de D'interdiction de la transition radiative Ay < 4T, et le parametre o
est du méme ordre pour les trois cristaux, respectivement égal & 1,3 1073 K1, 1,3
103K tet1,91072 K1,

Le troisieme parametre comparé est 1’énergie d’activation, F,,, égal respective-
ment & 2100 cm™!, 650 cm~!, 2050 cm™!. Le cristal Cr®* :CSB présente un taux
de radiation plus élevé que le Cr3t :SBO et I'extinction thermique apparait & plus
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haute température dans le Cr3* :CSB que dans Cr®t :LSB.

200
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Fi1G. 2.13 — Rendement quantique en fonction de la température de l'ion
Cr*t dans des borates, Ci*t :SBO, Cr3t :LSB et Cr*t :CSB. La différence
des durées de vie (4 basse température) de I'ion Cr’* excité dans les différentes
matrices cristallines, trahit la baisse de la symétrie locale autour des ions Cr’*
qui augmente la levée statique de I'interdiction de la transition radiative. La
baisse de la symétrie est la conséquence de augmentation de la complexité
de la maille primitive du cristal par 'introduction d’ions différents dans la
composition des cristaux entre le SBO et le LSB ou le CSB (plus complexe
encore). Par ailleurs, les trois borates montrent une décroissance du méme
ordre du temps de vie radiatif 4 basse température, due & la levée dynamique
de linterdiction de la transition radiative. Enfin, 'énergie d’activation de la
transition non radiative (liée & la température d’extinction thermique) qui est
un inconvénient majeur du Cr3* :LSB, est plus élevée pour le Cr*t+ :CSB.

Comparons les efficacités quantiques des borates, des colquiriites, de ’émeraude
et de deux fluorides, dopés au Cr3t qui sont représentées sur la figure 2.14.

Rappelons que l'efficacité quantique est donnée par le rapport entre le temps de
vie total et le temps de vie radiatif, ou encore par le rapport entre la probabilité de
transition radiative et la probabilité de transition totale (somme des probabilités de
transition radiative et non radiative).

Rappelons également que les probabilités de transition radiative et non radiative
sont données, dans le modeéle de Mott, par
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F1G. 2.14 — Temps de vie de ion Cr3t excité en fonction de la tempéra-
ture pour des borates (Cr3t :CSB, Cr3* :ScBOs3 et Cr3t :LSB), I’émeraude
(Cr** :Be3 Aly(SiO3)s ), des colquiriites (Cr3t :LiSAF, Cr** :LiCAF, Cr3t :Li-
BAF) et deux autres fluorides (Cr3t :KsNaScFg et Cr3t :KyNaGaFg). On ob-
serve que la température de transition pour laquelle la désexcitation radiative
est supplantée par la désexcitation non radiative varie fortement dans chaque
famille de cristaux (celle-ci dépendant de I’énergie de la barriére de potentiel,
E,.). Par contre, concernant la pente de la transition, il semble que les fluo-
rides soient systématiquement caractérisés par une variation plus rapide que
les borates et I'émeraude (la pente est liée au facteur de fréquence, wg).
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1 1
W, (T) = =
(T) (T) T1roexp—aT (2.8)
E’n”' '
WnT(T) = wO eXp(— kT )

olt W,(T') et W,,.(T') sont les probabilités de désexcitation radiative et non radia-
tive; 7.(T) et T, sont les temps de vie radiatifs a température T et a 0 K; o décrit
la diminution du temps de vie radiatif due & la levée d’interdiction dynamique de la
transition radiative; wy est le facteur de fréquence; E,, est l’énergie de la barriere
de potentiel entre le niveau métastable émetteur et I'état de croisement des niveaux
“A5 et 4Ty ; k est la constante de Boltzmann et T est la température en Kelvin.

Ainsi, sur la figure 2.14, la température a partir de laquelle les transitions non
radiatives dominent, varie fortement dans chaque famille de cristaux, celle-ci étant
liée & I'énergie de la barriere de potentiel, E,,.. Par contre, l'efficacité quantique
chute plus rapidement pour les fluorides, dont les colquiriites, que pour les borates
et I’émeraude, la pente étant liée au facteur de fréquence, wy. Ces aspects sont aussi
visibles au tableau 2.4

Cristal CSB ScBO3 LSB émeraude

W, ps 1 50 25 1,2 3,5 10°

Epp,cm™! 2050 2100 650 6200

Cristal LiSAF  LiCAF  LiBAF KoNaScFg KoNaGaFg
wo, s 1 42105 7710° 0,44 105 12 10% 53 10°
Epy,cm™! 5125 8532 2152 7270 9240

TAB. 2.4 — Tableau récapitulatif des paramétres dans le modéle de Mott
(équations (2.8)) caractérisant la probabilité de transition non radiative pour
les cristaux représentés a la figure 2.14.

Dans une vue plus complexe de la transition non radiative, on distingue trois
processus. Le premier est le processus, activé par la température, de franchissement
de la barritre de potentiel (qui donne le facteur exp(—Z2)). Le deuxieme processus
concerne l'interaction de 'ion excité avec des vibrations de symétrie spécifique qui
couplent les niveaux *Ty et “Ay . Le troisitme processus est l'interaction de lion
excité, sur le niveau A, , avec le cristal, afin de le ramener & ’état fondamental par
émission de phonons. Les deux derniers processus sont pris en compte par le facteur

de fréquence, wy.

Au sein de chaque famille, les variations du facteur de fréquence peuvent étre
attribuées & une variation d’énergie des phonons (due aux variations de masse des
ions). Mais entre familles, il existe une différence de plusieurs ordre de grandeur
(de 1 - 50 ps™! pour les borates et de 1 - 100 10° ps™' pour les fluorides) et le
faible facteur de fréquence des borates et de I’émeraude pourrait étre attribué a une
faible probabilité d’interaction des vibrations nécessaires au couplage des niveaux
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4A, * et *T, *, avec des ions excités. Cette probabilité pourrait étre faible & cause
de Pexistence de groupes covalants (bore - oxygeéne ou silicium - oxygene). Ceux-ci
isoleraient I'ion Cr3* des vibrations du cristal qui introduisent le couplage entre les
niveaux ‘A, et *T, , nécessaire aux transitions non radiatives.

2.7 Conclusion

Nous avons mesuré le temps de vie de I'ion Cr®* excité dans le cristal Cr®* :CSB,
en fonction de la température entre 100 K et 600 K. Nous 'avons caractérisé, dans le
modele de Mott, en termes de probabilités de transition radiative et non radiative,
permettant de mettre en évidence 1’efficacité quantique en fonction de la tempéra-
ture.

Par comparaison avec les autres borates, la complexité de la composition du
CSB, a permis d’augmenter la probabilité de désexcitation radiative tandis que la
comparaison entre les borates met en évidence les qualité du Cr®* :CSB en termes
de probabilité de transition radiative et de résistance a I’extinction thermique.

Par ailleurs la comparaison entre borates et fluorides met en évidence une plus
grande résistance des borates face & ’extinction thermique des propriétés d’émission.
Il semble en effet que les groupes covalents qui entrent dans la composition des
borates (ou des silicates) défavorisent les régles de sélections de la transition non
radiative Ay * <> 4Ty *.

Ainsi, comme seuls ’émeraude, 'alexandrite et les colquiriites surpassent ’ef-
ficacité du borate Cr®t :SBO, les propriétés spectroscopiques et la résistance au
“thermal quenching” du cristal Cr¥* :CSB font de lui un concurrent potentiel des
meilleurs cristaux lasers accordables dans le proche infrarouge.
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Chapitre 3

Mesure du spectre d’absorption
par les états excités

3.1 Premiere Introduction

Il existe au moins deux points de vue & propos de la mesure du spectre d’ab-
sorption par les états excités. Un point de vue spectroscopique et un point de vue
laseriste. D’un point de vue spectroscopique, 1’'objectif est de trouver les concepts et
modeles décrivant non seulement les niveaux d’énergie du Cr®* (dopant d’un cris-
tal) mais aussi les regles de sélection qui conditionnent l'intensité et la largeur des
bandes d’absorption ou d’émission. Dans cet objectif, le spectre d’absorption par
les états excités est une mesure complémentaire aux analyses spectrales décrites au
chapitre 1.

D’un point de vue laseriste, a la limite, on s’en fout de comprendre tout ca, le
cristal est vu comme un milieu amplificateur, le dopant est décrit par un modele
simple (3 2, 3, 4, ... niveaux suivant les cas) et par des parameétres; I’objectif est de
comprendre Uintrication de ces parametres avec les caractéristiques et efficacité du
laser.

Dans le point de vue spectrosopique, dans cette these, nous ne parlerons que
de deux spectres : le spectre d’absorption (ou spectre d’absorption par le niveau
fondamental du Cr®*, cf chapitre 1) et le spectre d’absorption par les états excités
du Cr3*, dont I’étude est rapportée dans ce chapitre. En fait, comme le nom I'indique,
le spectre d’absorption par les états excités du Cr3+(dans le CSB) se différencie du
spectre d’absorption (“tout court”) lorsque les transitions détectées “partent” non
pas d’'un Cr3* sur le niveau d’énergie fondamental mais bien d’un Cr3* excité.

Plus précisément, parmis les états excités, cette étude concerne le niveau excité
métastable dont la désexcitation radiative émet la luminescence du cristal. Une cer-
taine concentration du dopant est amenée sur ce niveau d’énergie par absorption
d’un rayonnement “de pompage” dont la longueur d’onde est définie par le spectre
d’absorption “tout court” (figure 1.7).

Dans le point de vue laseriste, le spectre d’absorption par les états excités entre
dans le cadre de I’étude de amplification effective du cristal pompé (et des méca-
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nismes de réduction responsables) ou de l'efficacité du pompage . On distingue deux
cas : I’absorption par un ion excité d’un photon de pompe ou ’absorption par un
ion excité d’un photon dans le domaine de longueur d’onde de la luminescence du
cristal.

Dans le deuxiéme cas, auquel est consacré ce chapitre, le point de vue adopté
est celui d’'une compétition entre 'amplification et ’absorption du champ laser par
interaction avec le cristal pompé, elle est traduite par la différence entre les proba-
bilités d’émission stimulée et d’absorption par les états excités.

L’absorption par les états excités introduit dans le laser des pertes proportion-
nelles au taux de pompage et si elles sont supérieures au gain par émission sti-
mulée, elles excluent définitivement tout effet laser. En pratique, certains cristaux
n’ont aucun recouvrement entre le spectre d’absorption par les états excités et le
spectre d’émission, pour d’autres, le recouvrement est faible ou partiel, et enfin,
pour d’autres encore, le recouvrement total explique ’absence d’effet laser malgré la
détection de luminescence.

L’absorption par les états excités du Cr’t a été étudié dans de nombreuses
matrices cristallines (LiCAF [27], LiSAF [41] [6], GSGG, GSAG et K;NaSCFy [2],
YAB [48], NazGayLizF2 [10] ainsi que l'ion Cr**™ dans la fosterite [54]. Des études
ont également été réalisées pour d’autres ions, dans d’autres cristaux (V2+ :MgFy,
V2t :KMgF; [31], [36], Er*" :Y3Al;042 [21], Mn® :Srs(VO,)sF [18], Nd3+ :YAG,
YAP, YO, ... [16], [17], Ti*t :YAIO; [50]) ou des verres (Nd3* [32]). Cest sur base
de ces références que nous avons développé le montage expérimental décrit dans ce
chapitre.

3.2 Deuxieme introduction

Sur un tout autre plan, par curiosité, évaluons ce concept sur le point de vue de
la couleur du cristal.

La premiére couleur du cristal Cr3* :CSB est celle percue sous un éclairage
naturel : c’est alors un cristal transparent de couleur verte.

Nous pouvons associer cette perception au spectre d’absorption du cristal Cr3* :CSB
qui montre deux bandes d’absorption respectivement dans le rouge et dans le bleu.
Ainsi, la lumiere blanche incidente sur le cristal, nous parvient avec une dominance
verte.

Comme le cristal CSB, en I’absence du dopant, Cr®T, est parfaitement transpa-
rent pour la lumiére visible, les bandes d’absorption dans le rouge et le bleu sont
associées aux excitations possibles du Cr*t sur des niveaux d’énergie supérieurs.

Lorsque le cristal est pompé, a la lumiere naturelle, s’ajoute la luminescence du
cristal qui lui donne une nuance infrarouge. Si, placé dans le noir, le cristal était ex-
cité par absorption d’ultraviolet, il deviendrait comme une petite lampe infrarouge.
C’est donc une deuxieme couleur.

Mais quelle est la couleur du cristal lorsqu’il est soumis & une intense excitation ?
Le pompage optique tend a dépeupler le niveau fondamental de I'ion chrome, en
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faveur des niveaux excités et a lui faire perdre sa couleur verte car les ions chrome
sur le niveau fondamental, succeptibles d’absorber le rouge et le bleu sont de plus
en plus rares. Mais il n’en devient pas pour autant parfaitement transparent car sa
couleur prend le reflet des bandes d’absorption liées aux transitions des ions Cr3+
entre le niveau excité métastable et les niveaux excités d’énergie supérieure. En
quelque sorte, ce chapitre s’interroge sur cette troisiéme couleur du cristal (mais
plus particulierement dans l'infrarouge proche).

3.3 Quelles prévisions peut-on faire ?

3.3.1 Rappel sur les niveaux d’énergie de I’ion Cr3* dans le
cristal de CSB

Le paragraphe ci-dessous, n’a pas la prétention d’étre exhaustif concernant 1’in-
terprétation des niveaux d’énergie de I'ion Cr®*dopant le cristal CSB (décrit plus
complétement au chapitre 1). Il tente de rappeler la complexité de la modélisation
dont on exploite allegrement les résultats, non seulement le diagramme des niveaux
d’énergie mais aussi les regles de sélection et d’interdiction des transitions par ab-
sorption ou émission de rayonnement. En optique des lasers, il est d’'usage de nommer
les niveaux par ordre croissant d’énergie par les nombres 1, 2, 3, 4, ... Cependant,
dans cette partie, il est impossible de se passer des notations “spectroscopiques” sans
se priver de toute compréhension microscopique (suivant les concepts, nous avons
tenté de n’utiliser que les notations indipensables).

Quand le cristal CSB ((Ce,Gd)Sc3(BO3),) est dopé par des ions Cr®t, chaque
ion substitue un ion de scandium dans un octaédre quasi parfait, au sommet duquel
se trouvent des ions d’oxygene. Les trois électrons de la derniere couche incomplete
de Iion Cr3* sont sur 3 des 5 orbitales 3d. Dans une premiére interprétation, la
présence des ions d’oxygene avec la symétrie de l'octaedre leve la dégénérescence
des configurations de Iion Cr3t isolé et introduit ainsi un niveau fondamental,
*A, , et un niveau excité métastable, *T, . De plus, la déformation de l'octaédre
des ligandes amene la levée de dégénérescence du niveau *T; en deux A(*Ty ) et un
niveau B(*T; ). Dans un modele plus développé encore, Iion Cr®* forme, avec les
ions d’oxygene une impureté complexe et les orbitales électroniques sont complétées
par des orbitales moléculaires dont les énergies s’agencent en un diagramme complexe
(théorie du champ ligand [5]). A ceci, s’ajoute 'interaction des niveaux électroniques
avec les vibrations de la molécule complexe. Cette interaction est modélisée par un
potentiel parabolique en fonction de ’amplitude de vibration (ou nombre de phonons
absorbés).

3.3.2 Prédictions préliminaires du spectre d’absorption par
les états excités.

Le spectre d’absorption par 1’état fondamental, mesuré au chapitre 1.7, présente
deux larges bandes d’absorption centrées respectivement autour de 660 nm et 470



50

CHAPITRE 3. ESA

Cycle schématique
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(a) absorption par 1’état fondamental

(b) désexcitation radiative de 1’état excité
(c) désexcitation non-radiative

(e) absorption par I’état excité

F1G. 3.1 — Diagramme des niveaux d’énergie vibroniques de Iion Cr**, dans
la matrice de CSB, en fonction de son amplitude de vibration dans la molécule
complexe qu’il forme avec 6 ions d’oxygéne (au sommet d’un octaédre). Sont
représentés le niveau vibronique fondamental *A; et les niveaux vibroniques
excités 4Ty , 2E et *T) . Nous avons ajouté la transition entre niveaux excités
que l'on cherche a détecter par la mesure du spectre d’absorption par les états
excités et le diagramme schématique utilisé en optique des lasers.
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nm. L’inverse de ces longueurs d’onde correspond respectivement a l’énergie des
transitions A, — 4T, et *A; — T, . Supposons dans un premier temps que 1’éner-
gie de la transition entre niveaux excités, Ty — *T , est proche de la différence
entre les énergies des transitions entre le niveau fondamental et les niveaux excités,
par conséquent, une bande d’absorption par les états excités pourrait étre observée
autour de la longueur d’onde donnée par la relation

1 1
Nog, o ag, = —1—— = — =1600nm  (3.1)

1 1 _
470 nm 650 nm

Nea, 541, M, L em,

Cependant, nous avons vu (chapitre 1) que le niveau *T; n’est pas dégénéré parce
que la symétrie locale de I'ion Cr®*n’est pas parfaitement octaédrique et qu’il est,
en fait, composé de trois niveaux A1(*Ty ), A2(*T; ) et B(*T5 ). De plus si lorsque
le cristal est pompé, ces trois niveaux sont peuplés, les populations des deux niveaux
A1(*Ty ) et A2(*Ty ) relaxent rapidement vers le niveau B(*T, ) d’énergie la plus
basse (par émission de phonons). Par conséquent, I’énergie des états excités est plus
faible que celle de la transition moyenne ‘A, — 4T, utilisée ci-dessus.

Par contre le spectre d’émission correspond & la transition radiative 4A, <
B(4Ty ) et est plus proche de I'énergie des ions excités et plus précisément, I’énergie
de la transition & zéro phonon obtenue sur le spectre d’émission (voir section 1.3.2).

Par le méme calcul avec la nouvelle valeur de I’énergie du niveau excité B(*T, ),
nous trouvons

1 1
)\B(4T2 ) = T, = = 1 = 1200 nm (32)

i 1 T
470nm  770nm

)‘4A2 - 47y ’\4A2 « B(*T3)

Il existe une représentation graphique simple de ce calcul, qui consiste & repré-
senter le spectre d’absorption par I’état fondamental en fonction du nombre d’onde
(proportionnel a ’énergie de transition) et d’en décaler 'axe des nombres d’onde,
du nombre d’onde de la transition & zéro phonon mentionnée ci-dessus. Cette repré-
sentation graphique est donnée a la figure 3.2.

Ainsi, nous pouvons tenir compte de la levée de dégénérescence du niveau *T; sur
la figure 3.2 et on observe trois transitions dans I'infrarouge dont une dans le domaine
d’émission de I’état excité (qui, pour rappel, s’étend de 800 nm & 1200 nm). Voici
justifié dans le point de vue laseriste, la mesure du spectre d’absorption par les
états excités dans le proche infrarouge car suivant la position exacte de la bande
d’absorption, de sa largeur et de son intensité, elle peut supprimer le gain laser
effectif du cristal.

3.3.3 Remarque

Nous avons développé les arguments qualitatifs permettant de craindre une bande
d’absorption par I'état excité vers 1000 nm due & la transition B(*Ty ) — 3(*Ty ).

Mais il nous faut préciser que, sur le diagramme des niveaux d’énergie de l'ion
Cr¥*, le décentrage du niveau moyen *T; qui correspond & un effet Jhan-Teller [11]
sur I'ion complexe excité, a été choisi au hasard parce qu’on ne le connait pas. Or,
ce parametre joue fortement sur 'énergie de la transition B(*Ty ) — 4T, .
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Fi1G. 3.2 — Prévision approximative du spectre d’aborption par les états ex-
cités, obtenue en décalant le spectre d’absorption par I'état fondamental de
I'énergie (en nombre d’onde) des états excités. Celle-ci est suposée proche de
Pénergie de la transition & zéro phonon, *Ay < B(*Ty ), (voir section (1.3.2))
et qui vaut 13000 cm™'. A gauche de la figure, est représenté le spectre d’ab-
sorption par l'état fondamental en fonction du nombre d’onde, k, auquel est
ajouté une échelle (non linéaire) de la longueur d’onde correspondante. Le
décalage correspond, ici, a soustraire ’énergie du niveau excité de ’énergie
des transitions de I'état fondamental vers les états excités. Le spectre d’ab-
sorption a été tourné de 90° par rapport 4 sa représentation habituelle pour
comparer aisément D’énergie des transitions avec I’énergie des niveaux vibro-
niques sur le diagramme des niveaux d’énergie de I'ion Cr3t, rappelé & droite
de la figure. Le résultat de cette opération graphique justifie le soupgon d’une
bande d’absorption par les états excités, correspondant & la transition B(*T; )
— 4T, & environ 1000 nm dans le domaine spectral d’émission, qui pourrait
altérer I'efficacité des propriétés laser du cristal Cr3* :CSB.
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Par ailleurs, nous avons négligé la dépendance des spectres en fonction de la
polarisation du rayonnement absorbé par rapport & I’axe optique du cristal, alors
qu’une dépendance de ce type a été observée concernant ’absorption par 'état
fondamental pour le cristal Cr3* :CSB et concernant le spectre d’absorption par les
états excités pour d’autres cristaux ( [41], [2]).

Ainsi, la suite de ce chapitre, expose une expérience de mesure quantitative du
spectre d’absorption par les états excités qui permet de déterminer le niveau de
compétiton entre ’émission stimulée, facteur du gain dans un laser, et 1’absorption
par les états excités dans le proche infrarouge, entre 800 et 1200 nm.

3.4 Meéthode de mesure de ’absorption par les
états excités

La méthode que nous avons appliquée pour mesurer ’absorption par les états
excités est appelée “expérience pompe-sonde”. Elle consiste a superposer dans le
cristal, un rayonnement de pompage, afin de peupler le niveau excité, et un rayon-
nement de sonde (de longueur d’onde accordable) dont on mesure la transmission.
Nous avons utilisé une diode laser de puissance & 670 nm comme rayonnement de
pompage et comme sonde, la lumiére d’'une lampe halogéne blanche analysée, en
sortie du cristal, par un monochromateur.

Comme nous souhaitons mesurer le spectre d’absorption par les états excités
dans le domaine de longueur d’onde de la luminescence du cristal, on ne peut séparer
I'amplification de la sonde (par émission stimulée) de son absorption par les états
excités et il nous faut séparer la luminescence du cristal de la sonde transmise. De
plus, comme, quelque soit le niveau de pompage, tous les ions ne sont pas excités,
il est impossible d’éviter la superposition d’absorption par I’état fondamental et
d’absorption par les états excités.

Justifiée par le modele théorique exposé a la section suivante, ’expérience consiste,
donc, non pas a mesurer directement le spectre d’absorption par les états excités,
mais & 'extraire de la différence de transmission de la sonde par le cristal pompé et
non pompé.

3.4.1 Petit calcul

Pour faire le lien entre les propriétés qui nous intéressent et cette mesure, calcu-
lons I'intensité de sonde transmise par le cristal pompé et non pompé.

Ly = Ie T? exp ((—ogsa®) (N = Ne) + Oem®) Ne — 0psa0 Ne) L) (3.3)

Loy =TIy T? exp (— 0gsay N L) (3.4)

ou I,(n) et I,(x) sont les intensités de sonde transmises par le cristal respective-
ment pompé et non pompé; Iy(r) est U'intensité incidente; gsa(\), Oem()) €6 OEsA(N)
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sont respectivement les sections efficaces d’absorption par I’état fondamental, d’émis-
sion stimulée et d’absorption par les états excités; N et NN, sont respectivement la
densité d’ions Cr3* totale et la densité d’ions Cr®t sur le niveau excité; L est la lon-
gueur du cristal et T est la transmission des surfaces d’entrée de de sortie du cristal.
Remarquons en passant que dans ’expression (3.3), dans le terme en ogga, c’est la
population effectivement dans 1’état fondamental qui compte, égale a la différence
entre la densité totale d’ions Cr3t et la densité d’états excités.
En combinant (3.4) et (3.3), on obtient

Loy =T,

In(1
a1+ I,

) = Ne L (06540 + Oem®) — 0psa() (3-5)

Nous verrons que dans notre cas, I,(») est trés proche de I,(v), dés lors, I, —
I,y = Al est tres petit, et I,(\) ~ I,(n) ~ I(x). On a finalement

Al AT
o) ~ ln(l + Too ) =N, L (O’GSA()\) + Oem(A) — O'ESA()\)) (36&)
ou, si on pose F'= N, L et 0cff(\) = Oem(d) — OrsAN),
Al
o) = F(0Gsa™ + 0epf(V) (3.6b)

Ou F est le facteur entre la variation relative de I'intensité transmise et les sec-
tions efficaces du cristal et oll o.77()) est la section efficace de gain effectif, décrivant
par une simple différence, la compétition entre le gain et ’absorption par les états
excités.

La relation (3.6a) met en évidence la superposition des trois phénomeénes (respec-
tivement ’absorption par le niveau fondamental, I’émission stimulée et ’absorption
par les états excités) et relie la variation relative d’intensité de sonde transmise, par
le cristal pompé et non pompé, aux propriétés du cristal grace aux trois sections
efficaces (respectivement ogsa(A), Gem(V) €t 0psa(y). Rappellons, que chacune de ces
trois sections efficaces dépend de la longueur d’onde sonde analysée.

Dans (3.6b), gesf, (= Tem(d) — Orsa(™), est la section efficace de gain effectif :
si elle est positive alors que oggsa(n) est négligeable, AI()) est positif et le faisceau
sonde est bien amplifié par le cristal pompé (signature du gain du cristal). Si ogga()
n’est pas négligeable, sa contribution apparait comme un gain supplémentaire mais
c’est un défaut d’absorption de I’état fondamental, dépeuplé par le pompage (ce
phénomene est connu sous le mot anglais “bleaching”).

Comment augmenter la variation relative de 'intensité de sonde transmise, a
mesurer, 3‘1—1(,\)? Comme les sections efficaces sont des propriétés du cristal et que sa
longueur est limitée a quelques millimetres, le facteur variable de ’expérience est la
densité d’ions excités, NN, qui est, en premiere approximation, proportionnelle & la
puissance de pompe absorbée par le cristal et inversément proportionnelle au carré

du diametre du faisceau de pompe. Autrement dit, plus la pompe est puissante et
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focalisée plus le signal, AI(n)/I()) sera élevé.

Comment connaitre F, le facteur d’échelle entre la variation relative d’intensité
de sonde transmise et les sections efficaces du cristal ? F' est lié a la longueur du
cristal et & la densité d’ions excités, cependant, un calcul précis exige qu’on tienne
compte du profil transverse de la pompe, de son absorption (en cours de propaga-
tion), de la diffraction du faisceau dans le cristal et de 'effet de la température sur
la densité d’ions excités (cf “thermal quenching”, chapitre 2).

Il est possible d’éviter ce calcul grace a& une mesure expérimentale. En effet, sur
tout le domaine de longueur d’onde ou ’absorption par les états excités est négli-
geable, AI/I est proportionnel & la somme de 1'absorption par I'état fondamental et
I’émission stimulée que nous avons mesurée au chapitre 1 par une méthode indépen-
dante. Nous pouvons, en réalisant 'expérience “pompe-sonde” sur ce domaine de
longueur d’onde, estimer le facteur d’échelle et ’appliquer au domaine de longueur
d’onde ou I'absorption par les états excités n’est plus négligeable.

3.4.2 Quel est Pordre de grandeur du gain apparent a me-
surer 7

Pour cette estimation nous moyennerons la puissance de pompe absorbée sur
un volume de cristal cylindrique de rayon w et de longueur L. Ces hypotheses nous
donnant un ordre de grandeur pour la densité d’ions excités, nous prendrons le maxi-
mum de la section efficace d’émission stimulée comme valeur de la section efficace
effective. Les parametres pertinents sont donnés par le tableau 3.1.

AP, T
N~ —2—— ~3 310" cm™ (3.7)
hv, nw?L

Al

- = G ~ exp(OemNeL) ~ 0,2 % (3.8)
Py = 0,5 w puissance de pompe
vp =c/Ap = 445 THz fréquence optique de la pompe
w = 0,1 mm rayon transverse de la pompe
P, = 0,5 mW puissance de sonde
Vs =c/Xs = 333 THz fréquence optique de la sonde
w =0,1 mm rayon transverse de la sonde
A = 0,8 coefficient d’absorption de la pompe
T = 10 us temps de vie du niveau excité
L =5 mm longueur du cristal
Tem =310~20 cm ™2 section efficace d’émission stimulée
h = 6,626 10734 Js constante de Planck

TAB. 3.1 — Paramétres de la pompe, de la sonde et du cristal pour estimation
de N, (3.7), &% (3.8) et Puqt (3.9).

L’équation 3.7 comprend deux facteurs : le premier exprime le nombre de photons
absorbés par seconde et le deuxiéme 'efficacité en termes de temps de vie moyen et
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de volume effectivement pompé. Par ailleurs, la concentration totale d’ions Cr®* est
de 0,51 10%° cm~3, ce qui implique que moins de 1% des ions sont excités et indique
que le pompage est loin de la saturation.

De plus la puissance de sonde est loin de la puissance de saturation du gain qui
s’interpréte comme la puissance pour laquelle le gain est réduit de moitié et vaut :

h
Pogy =~ Lgy 7w? ~ —25 1 ~ 95 mW (3.9)

Oem T

Ou Py, et I, sont respectivement la puissance et 'intensité de saturation dans
le cristal.

Mais le plus contraignant dans tout g¢a, c’est la petitesse du gain apparent a
mesurer : G ~ 0,2% ...

3.4.3 Comment mesurer le gain apparent, AI/I?

Une technique de mesure de spectres d’absorption par les états excités, permet de
mesurer un gain tres faible, c’est la technique pompe-sonde avec double modulation
et double détection synchrone. Elle est décrite en [38] et [21] ol sont reportées des
mesures de ogga sur le domaine de luminescence : avec deux choppers, on module
I'intensité de la sonde a une fréquence de 'ordre de 1,5 kHz et I'intensité de la pompe
a une fréquence de l'ordre de 23 Hz, avant de les envoyer dans le cristal. Voyons
comment mesurer le gain apparent grace a cette double modulation. Rappellons que
nous cherchons a mesurer la différence entre I, 'intensité de sonde transmise par le
cristal pompé et I, 'intensité de la sonde transmise par le cristal non pompé (voir
section (3.4.1)).

A la sortie du cristal la partie transmise de la pompe est éliminée grace a un
filtre tandis que la sonde et la luminescence sont injectées dans le monochroma-
teur. La puissance de sonde apres analyse du monochromateur est détectée par une
photodiode de bande passante supérieure aux fréquences de modulation.

Un signal simulé est représenté a la figure 3.3; on y distingue la sonde modulée
a haute fréquence et la luminescence simultanée a la pompe.

Les deux détections synchrones démodulent le signal en deux étapes représentées
a la figure 3.4. Premierement, la premiere détection synchrone, synchronisée sur
la sonde, intégre le signal sur une dizaine de millisecondes. Le signal de sortie de
cette détection synchrone est proportionnel & l'intensité de la sonde tandis que la
luminescence et toute lumieére parasite sont filtrées.

Deuxiemement, le signal de sortie de la premiere détection synchrone est mis en
entrée de la deuxieme détection synchrone. Ainsi, la 1égere variation du signal calculé
par la premiere détection synchrone pendant le temps de pompage par rapport au
temps de non pompage est obtenue en sortie de la deuxieme détection synchrone,
synchronisée sur la fréquence de modulation de la pompe, apres intégration sur un
temps de l'ordre de la seconde.

Pour mettre en évidence a la fois les temps longs et courts, 1’échelle de temps
sur la figure 3.4 est logarithmique et limitée & 500 ms, par conséquent, le transi-
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FiG. 3.3 — Simulation du signal en fonction du temps détecté par une photo-
diode placée a la sortie du monochromateur, avec application la technique de
double modulation de la pompe (basse fréquente, 23 Hz) et la sonde (haute
fréquence, 1,5 kHz) avant de les injecter dans le cristal. Le signal détecté par
la photodiode est une superposition de la sonde et de la luminescence qui
synchrone & la pompe, est modulée 4 basse fréquence. Grice & la modulation
différente de la sonde et la luminescence détectée, nous allons pouvoir sépa-
rer les deux composantes et mesurer le gain apparent, %, a laide de deux

détections synchrones.

a7
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toire du signal en sortie de la deuxiéme détection synchrone, qui n’atteint sa valeur
stationnaire qu’apres quelques secondes, n'est pas completement représenté.

Autrement dit, la premiére détection synchrone donne alternativement I, et I,
(=~ I), et filtre la luminescence, tandis que la deuxiéme détection synchrone mesure
AI. 1l reste & faire le rapport AI/I. L’avantage est que, non seulement nous avons
éliminé le probleme de la luminescence, mais qu’en jouant sur le temps d’intégration
de la deuxieéme détection synchrone, on peut espérer mesurer le tres faible gain.

| . | | | | "““ Sonde amplifiee, Ip

ST s
i ~. g

\’\/\/‘;"\fvﬂ‘\— .Ip
P TI E

. / Lumiere parasite
1ére démodulation

L 2&me démodulation \

L | : gl PR WU S

0.0L 0.1
Temps (s)

100k
L il Luminescence

I Sonde transmise, lu

signaux (% Uref)
=)
]
i

F1G. 3.4 — Double étape de démodulation du signal détecté. Le signal dé-
tecté est mis en entrée de la premiére détection synchrone (synchronisée avec
le signal de modulation, haute fréquence, de la sonde). Aprés intégration sur
un temps de l'ordre de 10 ms, le signal de sortie est proportionnel a I'inten-
sité de la sonde transmise respectivement par le cristal pompé, I, (pendant
la demi-période de pompage) et le cristal non pompé, I, (pendant la demi-
période d’extinction de la pompe). Ce signal est mis en entrée de la deuxiéme
détection synchrone (synchronisée cette fois sur le signal de modulation, basse
fréquence, de la pompe). Aprés un temps d’intégration de 'ordre de 500 ms,
le deuxiéme signal de sortie est maintenant proportionnel & la variation d’in-
tensité transmise (AI). Les deux signaux, I, ~ I, et AI sont enregistrés
par Dordinateur qui effectue également le rapport —AI—I égal au gain apparent.
L’avantage de cette technique, outre celui d’éliminer la luminescence, est de
réaliser des mesures trés sensibles grace aux intégrations effectuées par les
détections synchrones.
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3.4.4 Montage expérimental.

Le schéma de 'expérience est représenté a la figure 3.5. Nous avons d’une part la
diode de pompe de 2,3 W & 660 nm modulée par un obturateur mécanique (synchro-
nisé sur un signal a 23 Hz) et la sonde constituée par une lampe halogéne puissante,
modulée par un chopper a 1,5 kHz.

Ces deux faisceaux sont injectés grace & un miroir dichroique dans une fibre
multimode de diamétre égal & 115 pm. En sortie de fibre, une lentille (de distance
focale égale & 4,5 mm) est ajustée a une fois et demi sa distance focale afin de
focaliser “le mélange” dans le cristal sur un diametre de 230 ym.

En sortie du cristal, outre un filtre (RG715) pour éliminer le reste de pompe
transmise, un polariseur est placé avant le monochromateur afin de permettre aussi
une analyse de la polarisation.

Une photodiode détecte la lumiére séparée par le monochromateur et son signal
est analysé par les deux détections synchrones comme décrit ci-dessus, leurs signaux
de sortie étant enregistrés et traités par I'ordinateur qui, entre chaque mesure, pilote
également le monochromateur.

Entre deux expériences, on tourne le cristal de 90 degrés pour analyser ’autre
polarisation.

L’originalité de cette expérience consiste a réaliser un recouvrement optimal de
la pompe et la sonde dans le cristal grace a 'injection préalable des deux faisceaux
dans une fibre multimode au lieu d’utiliser deux diaphragmes de part et d’autre du
cristal (voir figure 3.6). Outre la plus grande uniformité du gain dans le cristal, ce
montage a montré son intérét dans la réduction de certains effets thermiques.

Pour étre compleéte la mesure du spectre d’absorption par les états excités devrait
s’étendre sur tout le visible et le proche infrarouge. Cependant, notre dispositif en
I’état est limité entre 775 nm et 1200 nm & cause respectivement de la coupure du
spectre de la sonde par le miroir dichroique (injectant la pompe et la sonde dans la
fibre multimode) et du spectre d’émission de la lampe halogene. Par ailleurs, en ce
qui concerne le spectre visible au dela de la caractéristique de réflection du miroir
dichroique (longueur d’onde inférieure & 600 nm), le détecteur utilisé n’y est pas
sensible.

Certaines des expériences rapportées ci-dessous ont été réalisée avec une lampe
halogene moins puissante mais dont le spectre s’étend jusqu’a 1700 nm.

Avant de présenter les résultats obtenus, nous devons aborder trois points, &
Savoir :

- les effets thermiques dus & 'absorption de la pompe par le cristal et 'impact
sur ses propriétés et les mesures

- la réserve dynamique des détections synchrones, concernant plus largement, les
aspects électroniques du traitement du signal

- la biréfringence du cristal Cr3* :CSB ou le choix de polarisation de la sonde et
de la conséquence sur 'observation des propriétés du cristal
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FI1G. 3.5 — Montage expérimental de mesure de Pabsorption par les états ex-
cités sur le domaine spectral de la luminescence du cristal Cr** :CSB. Il s’agit
d’une expérience “pompe-sonde” complétée par la technique de double modu-
lation de la pompe et de la sonde. L’expérience consiste 4 mesurer la différence
relative de lintensité de sonde transmise par le cristal alternativement pompé
et non pompé, en fonction de la longueur d’onde et ce, pour les deux pola-
risations de la sonde, respectivement paralléle et perpendiculaire & 'axe de
symétrie du cristal. L'excitation d’une densité d’ions Cr** dans le cristal est
obtenue par absorption du rayonnement d’une diode laser de 2,3 W & 660 nm,
modulée 4 23 Hz grace a un premier chopper. La sonde est une lampe halogéne
émettant également dans l'infrarouge et modulée & 1,5 kHz par un deuxiéme
chopper. La pompe et la sonde, préalablement, spatialement superposées par
injection dans une fibre multimode, sont focalisées dans le cristal Cr** :CSB.
L’intensité transmise, filtrée du reste de pompe transmise, est analysée par le
polariseur et le monochromateur. Le gain apparent est mesuré par le double
étage de démodulation et enregistré par I'ordinateur qui pilote également le
monochromateur.
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F1G. 3.6 — Photo du montage réalisé pour assurer un recouvrement optimal
de la pompe et de la sonde dans le cristal, par injection préalable des deux
faisceaux dans une fibre multimode. Ce dispositif ne permet pas de s’affranchir
de la limite imposée par le miroir dichroique qui coupe une partie de la sonde
(ici, pour les longueurs d’onde inférieures & 775 nm) mais permet d’éviter
Pessentiel, mais non moins délicat, alignement de la sonde sur la pompe qui,
dans un premier dispositif, était réalisé avec deux diaphragmes placés de part
et d’autre du cristal.
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3.5 Effets thermiques

Section (3.4.3), nous avons montré comment la double modulation de la sonde
et la pompe permet de mesurer la différence d’intensité de sonde transmise par le
cristal pompé et non pompé.

Si le dispositif de double modulation et double détection synchrone est particu-
lierement sensible, il ne permet pas de distinguer les effets d’absorption et d’émission
stimulée dans le cristal des effets parasites, synchrones a la pompe, agissant sur la
transmission de la sonde par le dispositif et ce, pour tout effet aussi petit qu'un
dixieme de pourcent.

Qu’en est-il des effets thermiques ?

Le faisceau de pompe est intense (~ 1W dans le cristal) et absorbé a plus de 75
% sur 5mm, est-on siir que la chaleur déposée dans le cristal lors de I’absorption n’a
pas d’effet supérieur au dixiéme de pourcent sur la transmission de la sonde?

Les premiers effets thermiques non négligeables de la pompe sur la sonde ont
été observés dans une configuration un peu différente que ce dont nous avons parlé
jusqu’a présent : dans un premier temps, nous avions utilisé, comme pompe, le
rayonnement d’un laser “Verdi” émettant 15 W & 532 nm. Cette source étant au
moins 10 fois plus puissante, on pouvait espérer que malgré I’absorption plus faible
du cristal & cette longueur d’onde (voir figure 1.4), on obtiendrait une densité d’ions
excités supérieure. Avantage auquel on peut ajouter le fait que le miroir dichroique a
532 nm est transparent dans le rouge et le proche infrarouge (permettant la mesure
du spectre d’absorption par les états excités dans un domaine plus étendu). Par
contre, la pompe n’étant qu’a 10 % absorbée, le filtre, ajouté en sortie du cristal,
absorbe beaucoup plus de puissance.

Pour le reste, le dispositif est le méme que celui représenté a la figure 3.5.

L’intensité de la sonde, transmise par le cristal (obtenue en sortie de la premiere
détection synchrone), est représentée en fonction du temps a la figure 3.7. Consta-
tant que I’évolution temporelle de la sonde transmise est qualitativement inchangée
malgré le retrait du cristal mais qu’elle disparait apres retrait du filtre absorbant la
pompe transmise, nous supposons qu’il s’agit de 'influence, sur la transmission du
filtre, de la variation locale de sa température, lors de Pabsorption de la pompe.

La figure 3.7, montre deux enregistrements, pour deux rapports cycliques diffé-
rents du temps de pompage (20 % et 80 %), tous parametres par ailleurs égaux. La
différence entre les deux rapports cycliques est complétée par les signaux propor-
tionnels a la luminescence enregistrés pour les mémes parametres.

On constate que 'intensité moyenne transmise dépend du rapport cyclique que
nous supposons proportionnel a 'apport moyen de chaleur dans le filtre et donc a sa
température moyenne. Cependant, nous n’avons pas déterminé le mécanisme exact
qui affecte la transmission de la sonde par le dispositif expérimental.

Cet effet, en soit, est instructif sur les effets thermiques possibles, mais la varia-
tion stationnaire de la transmission n’est pas génante dans ’expérience. Par contre,
on observe aussi un effet transitoire de 'ordre de 1% synchrone avec la pompe :
juste apres I’enclenchement de la pompe, l'intensité de sonde transmise diminue tres
lentement par rapport au temps d’intégration de la premiere détection synchrone
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F1G. 3.7 — (a) Intensité de la sonde transmise par le montage sans le cris-
tal (obtenue par la premiére démodulation) en fonction du temps, pour deux
rapports cycliques du temps de pompage (20 % et 80 %) du laser “Verdi”.
(b) détection de la luminescence, correspondant aux deux expériences du (a),
en fonction du temps. La luminescence permet de détecter I'enclenchement
de la pompe et de constater que quasi instantanément, U'intensité de la sonde
diminue lentement. On peut également constater qu’un rapport cyclique élevé
(qui augmente la chaleur déposée dans le filtre et donc sa température) dimi-
nue l'intensité moyenne de la sonde. Si la variation stationnaire de I'intensité
n’exclut pas Pexpérience, la variation de transmission de la sonde, synchrone
avec la pompe, est de l'ordre de 1% et masque donc le gain apparent du cristal
(de 'ordre de 0,2 %).
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(~ 10 ms). Cet effet 1a, Pexpérience ne permet pas a priori de le séparer des effets
propres au cristal et pour cette raison, nous avons écarté le choix du pompage avec
ce laser pour revenir au pompage par diode laser.

3.5.1 Effets thermiques dans un filtre coloré

Au paragraphe précédent, nous avons observé l'effet thermique désavantageux
d’une pompe peu absorbée par le cristal et absorbée ultérieurement par un filtre. Le
choix d’une diode de pompe de 2,3W @ 660nm absorbée & 80% par le cristal permet
de s’affranchir de ’effet sur le filtre. Et pourtant, les premiers spectres observés
montrent un terme de variation de la transmission de la sonde indépendant de la
longueur d’onde et cela jusqu’a 1700 nm. Afin de séparer les effets thermiques des
effets d’amplification, nous avons remplacé le cristal par un milieu passif, un des
filtres colorés que nous utilisons justement pour absorber les 20% de pompe restant
apres le cristal. Il s’agit de deux filtres RG715 et RG780.

Puisqu’ il n’y a pas de gain possible sur la sonde, nous avons considéré a nouveau
que la pompe éleve localement la température du filtre et en modifie la caractéristique
de transmission. Les courbes relevées en plagant successivement les filtres RG715 et
RG780 a la place du cristal, c’est-a-dire au point de focalisation des faisceaux de
pompe et de sonde, sont représentées a la figure 3.8. A ces deux courbes nous avons
ajouté l'expérience sans cristal avec le filtre RG715 placé a sa place normale ou le
faisceau de pompe n’est pas focalisé (dans ce cas, les effets thermiques sont considé-
rablement réduits).

Nous voyons qu’il y a un effet apparent uniquement quand le filtre est placé au
point de focalisation des faisceaux de pompe et de sonde, probablement parce que
c’est la configuration ou les gradients thermiques sont les plus intenses. Qui plus est
cet effet semble étre composé de deux termes : un terme a variation lente en fonction
de la longueur d’onde de ’ordre de 4 % et un terme qui augmente rapidement autour
de la longueur d’onde de coupure du filtre (780 nm et 715 nm suivant le filtre) et
atteint une variation de la transmission de 15 % & 800 nm pour le filtre RG780.

Comment faire un lien avec ce que nous connaissons sur les propriétés de ces
filtres? La fonction de transmission du filtre RG780 & température ambiante est
donnée par le constructeur dans son catalogue commercial ainsi que le coeflicient de
dérive thermique de la longueur d’onde a mi-hauteur de la fonction de transmission,
AMN/AT = 0,22 nm/°C . Ces éléments nous permettent de calculer la caractéristique
de transmission pour une élévation de température de 10 °C par exemple et les
deux courbes sont représentées a la figure 3.8. Nous pouvons voir que la dérive
thermique de la longueur d’onde & mi-hauteur pour une variation uniforme de 4 °C
explique en partie la variation rapide autour de la longueur d’onde de coupure mais
n’explique pas le “palier” de 4 % que nous voyons aux longueurs d’onde plus élevées.
L’hypothese d’une lentille thermique transitoire pourrait par contre expliquer cet
effet (un développement plus avancé de ce concept est présenté dans le cas du cristal
a la section (3.5.2)). Cette expérience réalisée sur un milieu sans gain a permis de
montrer qu'un effet thermique transitoire di a la diode de pompe peut influencer la
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F1G. 3.8 — (a) Expérience pompe sonde réalisée sur deux filtres colorés per-
mettant de mettre en évidence des effets thermiques liés 4 I’absorption de la
pompe focalisée dans le milieu trés absorbant. Ajouté & cela, 'expérience réa-
lisée sans cristal pour laquelle la pompe est absorbée par le filtre RG715 placé
cette fois apres le point de focalisation de la pompe, mettant en évidence que
ces effets thermiques n’apparaissent plus quand la pompe non focalisée dans
le milieu absorbant. Nous avons également ajouté, le résultat du calcul de la
variation de transmission relative du filtre RG780 due i la dérive thermique
de la longueur d’onde & mi-hauteur, obtenue pour une augmentation uniforme
de 4 °C. Ainsi, une petite variation de température de 4 °C implique dans cer-
taines conditions une variation mesurable de la transmission relative du filtre.
Cette expérience montre aussi qu’un palier lentement variable d’environ 4 %
peut-étre attribué & un effet thermique transitoire dans le filtre (peut-étre une
lentille thermique).

(b) Caractéristique de transmission du filtre RG780 & température am-
biante et pour une élévation de température de 10 °C. Celle-ci est obtenue
par simple translation de la courbe a température ambiante, d’une longueur
d’onde de translation égale a la dérive thermique de la longueur d’onde & mi-
hauteur multipliée par la variation de température (ici, de 10 °C). A partir
de ces deux courbes, nous avons calculé % = —AT—T = T(t“H;zg))_T(t“), ol ATT—
est la variation de transmission relative, t, est la température ambiante. Le
méme calcul réalisé cette fois pour une élévation de température de 4°C entre

750 nm et 900 nm a été représenté au (a).
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transmission de la sonde. En conclusion, il est possible que certains effets thermiques
parasites soient inévitables lors de I’expérience sur le cristal Cr¥* :CSB. L’hypothese
d’une lentille thermique transitoire et synchronisée sur la pompe n’est pas a exclure
sachant, qu’étant peu sensible a la longueur d’onde, elle apparait dans I’expérience
comme un palier quasi constant en fonction de la longueur d’onde.

3.5.2 Effets thermiques sur le cristal

Afin d’avoir une idée concernant la distribution de température dans le cristal
Cr®* :CSB lors de I'expérience pompe sonde, nous avons réalisé quelques simula-
tions que nous présentons dans cette section, au moyen du logiciel “Pedease” (voir
6.3.2). Pour cela, nous considérons que la source de chaleur est proportionnelle a la
puissance de pompe absorbée! mais, ne disposant pas de la conductibilité thermique
du cristal CSB, nous avons pris celle du LiSAF.

Dans un premier temps, comparons le cas du cristal maintenu entre deux disques
d’aluminium percés et le cas du cristal suspendu dans ’air ambiant. Ces deux simu-
lations (dont les résultats sont présentés & la figure 3.9), ont été réalisées pour les
conditions proches de I'expérience pompe sonde dont les parametres sont donnés au
tableau 3.2.

Tair = 25 °C température de ’air

Py = 0,832 w puissance de pompe

w = 0,075 mm rayon d’étranglement du faisceau de pompe

A = 80 % absorption de la pompe par le cristal

L =3 mm longueur du cristal

R =3 mm rayon moyen du cristal

¥ = 50 % pourcentage de la puissance de pompe convertie en

chaleur

k ?’_003 W/mm/K conductibilité thermique du LiSAF ol t est la tempé-

1+ =gk rature en kelvin

TAB. 3.2 — Paramétres utilisés pour réaliser les simulations présentées aux
figures 3.9, 3.12 et 3.11.

Nous constatons que la simple présence du contact thermique avec deux pieces
d’aluminium réduit la température maximum de plus de 80 degrés (les températures
maximales dans le cristal étant respectivement de 53°C et 135°C). Ceci est une in-
formation qui a son importance si nous avons a ’esprit que le gain du cristal dépend
de la température. En effet, au chapitre 2, nous avons obtenu le rendement quan-
tique en fonction de la température, qui décrit le rapport entre les probabilités de
désexcitation radiative (processus & la base du gain) et non radiative (par émission
de phonons ou chaleur), des ions Cr®" excités. Cette caractéristique est rappelée &
la figure 3.10 ol nous avons également reporté les températures maximales calcu-
lées ci-dessus (cristal en contact ou isolé de son support en aluminium). C’est ainsi

!cette hypothése n’est quune approximation étant donné que le “thermal quenching” exposé au
chapitre 2 démontre au contraire que la probabilité de désexcitations non radiatives (par émission
de phonons, donc de chaleur) augmente avec la température. De plus, cette hypothése néglige le
processus de reconversion Auger qui ajoute un terme a la source de chaleur mais dont nous ne
connaissons pas l'ordre de grandeur dans le Cr®+ :CSB. [13]
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F1G. 3.9 — Courbes iso température, en coordonnées cylindriques (R,Z), dans
le cristal pompé par diode laser (avec la conductibilité thermique du LiSAF).
(a) cristal maintenu entre deux disques d’aluminium percés (2 mm de dia-
métre). Au coeur du cristal, la température s’éléve a 53 °C tandis que sur
les faces avant et arriére, le contact thermique avec les disques d’aluminium
percés (rayon = 1 mm) maintient la température proche de lair ambiant (25
°C), ce phénoméne est trés visible sur la face avant du cristal ou sur la sur-
face du cristal en contact avec la piéce d’aluminium, on constate Pabsence de
gradient thermique radial et une température minimum uniforme. (b) Cris-
tal suspendu dans lair (proche du cas du cristal collé par un ruban adhésif
double face). Dans ce cas, le refroidissement est dii 4 la convection de I'air sur
la surface du cristal. Ce processus n’est plus suffisant pour maintenir ne fusse
qu’une partie du cristal a température ambiante et la température du cristal
subit une élévation quasi uniforme de 100 °C par rapport au cas (a). En effet,
la température minimum n’est plus 28 °C mais bien 101 °C et la tempéra-
ture maximum atteint 135 °C, au coeur du cristal. Cependant, la variation
moyenne de la température est & peine plus élevée qu’au cas précédent.
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qu’on voit qu’au coeur du cristal, 1a ou le gain est sensé étre le plus fort, le rende-
ment quantique chute de 83% & 41% réduisant le gain de moitié. Ajoutons qu’un
rendement quantique faible augmente le taux d’énergie convertie en chaleur ce qui
tend & accentuer I’élévation de température et la chute du gain.
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Fi1c. 3.10 — Rendement quantique de la transition radiative du cristal
Cr3* :CSB en fonction de la température. Le rendement quantique étant un
facteur direct dans le calcul du gain, cette figure nous permet d’argumenter
Pimportance d’un bon refroidissement du cristal. En effet, pour les cas du
Cr3t :CSB maintenu entre deux disques d’aluminium percés et isolé de ces
disques, nous avons obtenu des températures maximales au coeur du cristal
de respectivement 53 °C et 135 °C. Les rendements quantiques correspondant
sont estimés, sur la figure, & respectivement 83 % et 41 % impliquant une
chute du gain de 50 % si le cristal est isolé thermiquement de son support.

Les simulations montrées ci-dessus ont été obtenues pour une pompe de profil
transverse gaussien. En réalité, le rayonnement de 6 diodes lasers est injecté dans une
fibre multimode et, en sortie de celle-ci, une lentille focalise le faisceau dans le cristal.
Le faisceau est donc composé de modes d’ordre élevé et son profil en intensité est
supergaussien (décroissance de I'intensité plus abrupte sur les “bords” du faisceau).
Comme nous ignorons les relations de phase entre les modes en sortie de fibres,
nous ne pouvons ni simuler leur propagation exacte jusqu’au cristal, ni reconstruire
le profil de la pompe dans le cristal (qui n’est certainement pas gaussien, [14] [4]).
Cependant, nous pouvons vérifier que le profil de la pompe affecte peu le profil de
température dans le cristal en observant les simulations pour les profils de pompe
suivants :
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2P,
Igaussien = 7rwp2 eXp(—?(T/UJ)Z)
aP, d
Isupergaussien = ;—T—’U-)% exp(—2(r/w)7) (3 O)

avec a=~1 pour =100

olt le premier est un profil gaussien et le second super gaussien de méme puissance.
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F1G. 3.11 - Simulation des courbes isothermes au coeur du cristal chauffé (a)
par une pompe de profil gaussien et (b) par une pompe de profil super gaussien
(de méme puissance), pour le méme volume que la figure 3.12 ou1 est représen-
tée la densité de puissance absorbée, dans les deux cas. Les températures et
gradients thermiques ne sont que trés peu différents, étayant 'hypothése selon
laquelle, étant donné les paramétres thermiques du cristal, le profil exacte de
la pompe dans le cristal affecte peu le profil de température stationnaire.

Sur la figure 3.11 sont représentés les courbes d’iso température au coeur du
cristal 1a ol se propagent la sonde et la pompe et a la figure (3.12), les sources
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Fi1G. 3.12 - Simulation de la densité de chaleur déposée au coeur du cristal par
absorption d’une pompe (a) de profil gaussien et (b) de profil super gaussien
(y=100) de méme puissance. Les courbes isothermes correspondantes sont
représentées & la figure 3.11.



3.5. EFFETS THERMIQUES 71

de chaleur par absorption des pompes correspondantes. Ces deux figures ont été
obtenues avec les parameétres décrits ci-dessus dans le cas d’un cristal maintenu
entre deux disques d’aluminium percés.

Le volume représenté sur les figures 3.11 et 3.12, est celui qui supportera non
seulement les températures les plus élevées mais aussi les gradients de température
les plus forts. On retrouve la température maximale prés de la face d’entrée du cris-
tal 1a ou la source de chaleur est maximale.

La lentille thermique

Chaque courbe d’iso température est également, au premier ordre, une courbe
d’iso indice. En effet, nous pouvons appliquer la relation (3.11) :

n(t) = n(t,) + Ccll—?z X (t —tq) (3.11)
ou n(t) et n(t,) sont les indices aux températures t et ¢, (température ambiante)
et ol g—; est le coefficient thermique de I'indice. Ce coeflicient peut étre positif ou
négatif et dépend souvent de la polarisation de la lumieére dans les milieux biréfrin-
gents. Il vaut -2,5 107% °C~! et -4,0 1076 °C~! pour les polarisations perpendiculaire
et parallele, pour le LiSAF, 1,4 107° pour le rubis et 7,3 107° pour le grenat. Ce-
pendant, un coefficient thermique négatif est exceptionnel, et comme nous ignorons
le coefficient thermique du CSB, nous supposerons qu'’il est positif et de Pordre de

5107¢ °C™L.

La variation radiale de l'indice implique une variation du chemin optique en
fonction de la coordonnée radiale, r. Ainsi, un front d’onde plan & ’entrée du cristal
se trouve déformé en sortie du cristal : une courbure négative (orientée vers les z
négatifs) implique un effet divergent et inversément, une courbure positive implique
un effet convergent. La variation du chemin optique en fonction de r et P'effet qui
en résulte sur la diffraction du faisceau sont modélisés par une lentille équivalente,
appelée “lentille thermique”.

En réalité, la variation thermique de l'indice n’est pas la seule composante a la
lentille thermique, pour étre complet, il faut tenir compte des contraintes thermo-
élastiques dues a I’échauffement non-uniforme du cristal et de la dilatation thermique
qui provoque la courbure des surfaces latérales du cristal [47], [19]. Gardant & les-
prit que cette simplification n’est probablement pas négligeable, nous allons nous
contenter de la variation purement thermique de 'indice de réfraction.

Comme dans ce cas, la température décroit en fonction de r, le signe de la
vergence de la lentille thermique est donné par le signe du coefficient thermique de
Pindice, g—;i.

Si le profil transverse de l'indice peut étre donné par une relation du type :

n(r) =ng — %rz , (3.12)

une formule simple pour la vergence de la lentille thermique est donnée par [47] :
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% = /NNy sin < %d) (3.13)

ou f est la distance focale de la lentille thermique, ng et ny sont définis par (3.12)
et d est I’épaisseur de cristal.

Pour estimer le terme no, il nous faut rechercher une approximation quadratique
du profil transverse de la température, au centre du cristal (1a ot se propage le fais-
ceau). A cette fin, celui-ci est représenté & la figure 3.13 en 6 positions sur ’axe du
cristal. On peut y voir que si le profil transverse de la température n’est pas qua-
dratique sur tout la largeur du cristal, il en est cependant proche pour les valeurs
de r de 'ordre du rayon du faisceau (0,075 mm).

»-+-« Moyenne a(moyen) =-492 b(moyen) = 48
=== ]ere tranche al =-861 bl =59
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F1G. 3.13 — Profils transverses de la température du cristal pour 6 positions
longitudinales (z) et en moyenne sur I'épaisseur du cristal; au coeur du cristal
(en grand) et sur tout le cristal dans I'encadré. Si le profil n’est pas quadra-
tique sur tout le cristal, il peut cependant étre approché par une relation du
type T = b+ ar? pour des valeurs de r de I'ordre du rayon du faisceau. Les
parameétres a et b obtenus pour les 7 profils représentés sont donnés en haut
de la figure respectivement en °C pour les b et en °C/mm? pour les a. Les
températures et les gradients de température sont bien maxima & l'entrée du
cristal et diminue en fonction de z.

Gréace a 'approximation quadratique de la moyenne sur toute I'épaisseur du
cristal du profil transverse de la température, donnée a la figure 3.13,

T =b+ar? avec a = —492 °C/mm? et b = 48°C (3.14)
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et en utilisant (3.12) et (3.13), avec & = 5107° °C~!, nous avons trouvé une

lentille thermique de distance focale égale a 21 cm.

Dans le but de modéliser la diffraction du faisceau sonde par la lentille thermique,
nous avons d’abord étudié les cas d’un faisceau gaussien focalisé sur ’entrée du cristal
et 2 1,75 mm a 'intérieur du cristal. Il apparait que la modélisation de la lentille
thermique en une seule lentille placée au milieu du cristal n’est pas valable car
elle néglige la focalisation progressive du faisceau des ’entrée du cristal. Nous avons
représenté sur la figure 3.14 la focalisation du faisceau dans le cristal pour une lentille
thermique épaisse répartie sur 1, 20 et 100 tranches du cristal. Pour remarque, si
la focale de la lentille moyenne est de 20 cm, les focales de la représentation en 20
lentilles vont de 40 cm & 300 cm et pour 100 lentilles, elles vont de 90 a 600 cm
(respectivement de 1’entrée du cristal & la sortie du cristal).

Enfin Peffet de la lentille thermique est plus fort sur un faisceau dont le waist
est attendu en 'absence de la lentille thermique a I'intérieur du cristal, que s’il est
focalisé a I'entrée du cristal (comportement analogue a ’expérience de Z-scan décrite
au chapitre 4). Nous avons représenté le cas d’un faisceau dont le waist est situé a
'entrée du cristal (trait plein) et d’un waist un peu avant le milieu du cristal (trait
en pointillé), cas plus proche de I’expérience ol on cherche & optimiser le gain et
donc l'intensité de la pompe absorbée a I’entrée du cristal.

Dans le montage expérimental (figure 3.5), & 50 mm et 100 mm du cristal, sont
placés deux lentilles de distance focale égale & 50 mm, afin de focaliser le faisceau
sonde sur la fente du monochromateur. L’effet de la lentille thermique sur le faisceau
propagé jusqu’a la fente d’entrée du monochromateur est montré a la figure 3.15.
Nous voyons que la lentille thermique introduit une forte diffraction supplémentaire
du faisceau et une variation non négligeable de la puissance transmise au-dela de la
fente, dans le monochromateur.

Cependant, en pratique nous n’avons pas observé d’effet aussi important. Parce
que les faisceaux de sonde et de pompe, issus d’une fibre fortement multimode, ne
sont pas gaussiens mais supergaussien (c’est-a-dire que leur profil transverse est plus
raide). En conséquence de quoi, la diffraction propre au faisceau lors de sa propaga-
tion est dominante sur les effets des lentilles. Nous avons donc, reproduit les mémes
simulations que dans le cas du faisceau gaussien pour un faisceau supergaussien ca-
ractérisé par un parametre appelé M? égal & 15. Ce M? est estimé 3 partir de la
divergence du faisceau en sortie de la fibre (celle-ci étant de 'ordre de l'ouverture
numérique, égale a 0,22) et du diametre du coeur de la fibre égal 4 0,115 pm par la
relation

_ mwp©
DY

ou wy est le rayon du coeur de la fibre, © est la divergence du faisceau et A est
la longeur d’onde (~ 1um).

Ainsi, figure 3.16, est représenté 'effet de la lentille thermique ramenée successi-
vement & 0, 1, 20 et 100 lentilles sur la propagation du rayon supergaussien. Mais,

M? (3.15)
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o—o—o | lentille
a-&--a 20 lentilles
o—o—o 100 lentilles
waist en z=0
------ waist en z=1,75

2 3 4 5

6 7 8 9 10

Coordonnée longitudinale, z (mm)

F1Gc. 3.14 — Propagation d’un faisceau gaussien dans le cristal sans lentille
thermique et avec une lentille thermique moyenne placée au milieu du cristal
ou répartie en 20 et 100 tranches dans le cristal. Deux cas de faisceau, respecti-
vement focalisé sur 'entrée du cristal et 4 1,75 mm de I'entrée (cas plus proche
de Pexpérience) sont représentés. Ainsi, on ne peut négliger la focalisation du
faisceau gaussien dés I'entrée du cristal due & la lentille thermique. On ne peut
également négliger que c’est une lentille épaisse. Enfin, la diffraction dépend
également de la courbure du faisceau & l'entrée dans le cristal (ou position du
“waist” attendu en I’absence de lentille thermique).
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F1G. 3.15 — Rayon du faisceau gaussien propagé depuis le cristal (sans et avec
la lentille thermique épaisse) jusqu’a la fente d’entrée du monochromateur. La
diffraction du faisceau gaussien est fortement influencée par la lentille ther-
mique et diminue la puissance de sonde transmise (ou augmente suivant la
position exacte de la fente).
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si, & la sortie du cristal, en ’absence de lentille thermique, le rayon du faisceau gaus-
sien n’atteint pas 102 pm (cf figure 3.14), le rayon du faisceau supergaussien est déja
de l'ordre de 250 pm. En comparaison avec les effets observés a la figure 3.14, la
diffraction du faisceau supergaussien, due a la lentille thermique, est beaucoup plus
faible par rapport a la diffraction propre au faisceau.

Nous avons modélisé la propagation du faisceau supergaussien jusqu’a la fente
du monochromateur, oll nous observons néanmoins un effet non négligeable sur le
rayon du faisceau et sur la puissance transmise par la fente (figure 3.17).

04~ S
s :
ri—t-£ ( lentille /;E/ )/ ) 8
035 °T°° 1 lentille 1 Z/ / pal B
"7 a2 20lentilles | o C
o—o—o |00 lentilles j g
0.3 S S
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Gl L waist en z=1,75 /g/ B
£ 025~ 5 ¥
8 /"/o': M;/
£ S o
&% /g/ ! Jg
A
02+ //g,/ ¥ 8§
¥ &
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\ B ,,@7)/ !
Iy/ /’:@4' «— fin du cristal
0.1 "5’::8;33'/ '

| ! ! | | ! | | { ! |

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
Coordonnée longitudinale, z (mm)

F1G. 3.16 — Propagation dans le cristal, d’un faisceau supergaussien de M?
de Pordre de 15, sans lentille thermique et diffracté par une lentille thermique
répartie dans 1, 20 ou 100 tranches du cristal. Deux faisceaux sont réprésentés,
de position de waist, respectivement, a entrée du cristal et peu avant le milieu
du cristal. L'’effet de la lentille thermique, bien que visible n’est plus aussi
spectaculaire que pour les faisceaux gaussiens (cf figure 3.14).

Il reste une remarque essentielle pour conclure cette section sur I'influence de la
lentille thermique dans ’expérience pompe sonde : si nous avons mis en évidence
I'effet de la lentille thermique sur la transmission du montage expérimental, nous
savons que seuls les effets transitoires synchrones avec la pompe seront interprétés
et indistingables du gain du cristal.

Si on n’enclenchait la pompe qu’une seule fois, la température dans le cristal
évoluerait vers le profil de température simulés ci-dessus et la lentille thermique
évoluerait depuis une vergence nulle jusqu’a une valeur stationnaire proche des si-
mulations exposées ci-dessus.
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F1G. 3.17 - Propagation du faisceau supergaussien avec et sans lentille ther-
mique jusqu’a la fente d’entrée du monochromateur au moyen de deux lentilles
placées a 50 mm et 100 mm du cristal et de distance focale égale a 50 mm.
De méme pour la figure 3.16, nous pouvons dire que Ieffet n’est pas aussi
spectaculaire que pour la figure 3.15. Cependant, en “zoomant” sur le waist
au niveau de la fente, nous observons un effet non négligeable sur le rayon
du faisceau et donc sur la transmission de la fente. Pour étre plus proche des
conditions d’expérience, nous avons simuler un faisceau de waist situé a 1 mm
au dela de la face d’entrée du cristal.
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Durant V'expérience pompe-sonde, les profils de température du cristal fluctuent
de maniere périodique avec 'intensité de la pompe et ne sont pas stationnaires. En
conclusion, ce qui est un parasite inévitable de I’expérience pompe sonde, c’est la
lentille thermique dynamique qui déforme le faisceau sonde et modifie la transmission
de la sonde, en synchronisation avec la pompe. On peut supposer que cet effet dépend
peu de la longueur d’onde? et apparait sur le spectre mesuré comme un palier quasi
constant, fonction de l’intensité de la pompe. Nous pouvons interpréter le palier
observé & la figure 3.8 en ce sens tandis que dans le cas du cristal Cr3t :CSB, les
paliers quasi constants en longueur d’onde seront simplement soustraits.

3.6 Quelles sont les limites de la détection syn-
chrone ?

Le dispositif d’expérience pompe-sonde permet de mesurer un gain inférieur au
pourcent ... mais mesure en fait tout effet synchrone a la pompe sur 'amplitude du
signal calculé par la premiere détection synchrone!

La premiere détection synchrone est fondamentale pour mesurer 'amplitude de la
sonde noyée dans la luminescence émise par le cristal pompé (tandis que la deuxiéme
détection mesure directement ce faible gain sur le signal sortant de la premiere dé-
tection (voir section (3.4.3)).

Ici encore, penchons-nous sur ce qui pourrait masquer ou déformer les résultats.
Figure 3.18, nous avons les premieres courbes ressemblant a un spectre de gain pour
différents niveaux de pompe. Le phénomene de saturation qui apparait ne s’explique
pas par la physique du cristal et pour écarter une saturation du détecteur, nous
avons vérifié qu’il restait inchangé par ’ajout d’une densité neutre devant celui-
ci. Rappelons que nous cherchons & mesurer le gain effectif du cristal pompé et
plus particulierement, la différence entre le spectre de gain effectif et le spectre
de luminescence : or nous allons voir qu’un mauvais choix de “réserve dynamique”
peut introduire un gain apparent proportionnel 4 la luminescence émise par le cristal
pompé (et masquer ainsi I’absorption par les états excités).

3.6.1 Mais au fait, qu’est-ce que la réserve dynamique ?

La détection synchrone permet de mesurer ’amplitude d’une modulation pré-
sente dans un signal a une fréquence et une phase données. Cette mesure s’obtient
en 5 étapes successives (voir diagramme & la figure 3.19).

1- premiére amplification du signal d’entrée

2- conversion analogique / numérique

3- multiplication avec un sinus a la fréquence et la phase de référence

4- intégration

5- deuxieme amplification

2Ce qui compte, c’est la dépendance en la longueur d’onde de %‘:.
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F1G. 3.18 — Gain “apparent” en fonction de la longueur d’onde, pour diffé-
rentes intensités de pompage optique. Le phénoméne de saturation n’est pas
dii & un phénoméne physique dans le cristal ni & une saturation du détecteur,
il est dit au choix de réserve dynamique pour les détections synchrones (ici
“low noise”, nous allons voir de quoi il s’agit).
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Fic. 3.19 — Diagramme du fonctionnement de la détection synchrone, ex-
trait de sa documentation sur lequel a été ajouté la position du convertisseur
analogique/numérique. Le gain global de la détection synchrone est réparti
sur un premier amplificateur avant le convertisseur et sur un deuxiéme juste
avant la sortie du signal démodulé. Cette répartition permet, sur commande
de l'utilisateur (sélection “high reserve”, “normal”ou “low noise”), d’adapter
Pamplitude du signal d’entrée & la tension de référence du convertisseur, en
tenant compte de Pamplitude, éventuellement grande, du bruit, superposé au
signal utile. En effet, si le bruit est élevé, Poption “high reserve” indique a la
détection synchrone de limiter le premier facteur d’amplification pour éviter la
saturation transitoire du convertisseur; tandis que si le signal est peu bruité,
Poption “low noise” autorise la détection synchrone 4 amplifier au maximum
le signal d’entrée, avant le convertisseur pour optimiser la résolution de la
conversion.
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Le premier étage d’amplification, placé avant le convertisseur analogique/numérique,
permet d’adapter au mieux le signal d’entrée sur l'intervale de tension —U,4p —
Upnaz OU Upar (=5V) est la tension de référence du convertisseur Analogique/Numérique.

Le deuxieme étage d’amplification adapte le signal intégré entre -5V et 45V
(tension de référence du signal de sortie).

Le gain global est commandé par I'utilisateur par le choix du calibre sur la face
avant de la détection synchrone. Mais la distribution du gain entre le premier et le
deuxiéme étage est commandée implicitement, par I'utilisateur, au moyen du choix
de réserve dynamique (trois positions : “high reserve”, “normal” et “low noise”).

A quoi sert la réserve dynamique ?

Elle sert & informer la détection synchrone sur le type de signal en entrée, afin
qu’elle s’adapte au mieux :

Si le signal d’entrée est peu parasité par d’autres signaux, 'utilisateur sélection-
nera “low noise” et le premier étage d’amplification assurera quasiment tout le gain
global, sans qu’il y ait de risque qu'une composante parasite transitoire ne provoque
une saturation du convertisseur A/N. Si cela se produisait malgré tout, le signal
calculé en serait rapidement dégradé.

Si le signal d’entrée est fortement parasité, I'utilisateur sélectionnera “high re-
serve” de telle sorte que le premier étage d’amplification soit faible et que le conver-
tisseur A/N ne sature jamais. Le gain global est alors essentiellement assuré par le
deuxiéme étage d’amplification. Cependant, il va de soi que l'utilisation de “high re-
serve” dégrade la qualité de la conversion A /N puisque qu’il réduit le rapport entre
le signal utile et la tension de référence.

Enfin, il faut savoir que la détection synchrone ne signale que les saturations
longues, ou permanentes, ainsi, il est laissé a ’utilisateur, le soin d’assurer la réserve
dynamique suffisante pour qu’il n’y ait pas méme de saturation transitoire surtout
si elles sont systématiques.

Il y a deux aspects importants dans ce processus dont nous avons a tenir compte.

Le premier : si la luminescence, ou tout autre bruit, est trop important par
rapport au signal de la sonde, il faut utiliser “high reserve” et le premier facteur
d’amplification sera limité. L’amplitude de la sonde a ’entrée du convertisseur est
alors moins amplifiée et sera convertie avec une moins bonne résolution. Or dans
notre cas, cette limite est trés contraignante puisque la sonde doit étre suffisamment
bien échantillonnée pour qu’on puisse détecter ultérieurement la faible modulation
de son amplitude (rappellons que cette modulation est de l'ordre du dixieme de
pourcent).

Le deuxiéme aspect est le suivant, avant méme d’atteindre la limite ou la faible
modulation de la sonde n’est plus convenablement codée par le convertisseur A/N,
apparaissent les conséquences de sa non linéarité. En effet, lorsque le rapport signal
sur bruit diminue (le bruit étant essentiellement la luminescence), en quelque sorte,
le signal utile “surfe” sur l'alternance de la luminescence, et la faible modulation
apparente du signal utile peut étre due & la non linéarité de la conversion.

La figure 3.20 illustre ces deux aspects, dans le cas ou le convertisseur A/N code
sa sortie sur 4 “bits” et ou les signaux temporels, analysés par la détection syn-
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chrone, sont ceux représentés figure 3.3. La figure se lit ainsi : le signal temporel
est représenté a gauche. A droite, se trouve le diagramme de convertion : réponse
codée sur 4 bits en fonction de la tension analysée, sauf que les axes sont inversés
de sorte que la conversion soit aisée et visuelle. La conversion visuelle consiste a
translater horizontalement un point du signal temporel jusqu’a ce qu’il rencontre le
diagramme, puis a projeter cette intersection sur ’axe horizontal. On voit aisément
que si le signal de sonde n’est pas assez amplifié, il est possible que sa variation
d’amplitude passe inapergue. De plus, si le convertisseur est non-linéaire (représenté
par un diagramme d’allure courbée), le codage de Pamplitude de la sonde peut étre
différent si la luminescence s’ajoute au signal ou pas. Dans ce cas, cette différence
n’est pas distingable du gain dans le cristal car elle est synchronisée sur la lumines-
cence.

Tout ceci n’explique pas précisément les courbes représentées figure 3.18 mais
donne des pistes d’interprétation du fait que les courbes résultantes sont compa-
rables & la luminescence, dépendent de la puissance de pompe (avant saturation) et
disparaissent complétement si on augmente la réserve dynamique.

Pour remédier a cela, il s'impose de maintenir une puissance de sonde de ’ordre
de grandeur de la luminescence détectée : soit en augmentant la puissance de sonde
soit en diminuant la puissance de pompe proportionnelle & la luminescence. Nous
avons remarqué en plus qu’utiliser ’entrée AC des détections synchrones améliore
la qualité des mesures, deux hypotheses peuvent étre proposées a cela. Le signal al-
ternant, non plus entre 0 et U,,,, mais entre -U,,q./2 et +Uppez/2, le premier étage
d’amplification peut étre doublé; tandis que ’alternance autour de zéro peut com-
penser la nonlinéarité du convertisseur A/N si elle a la bonne idée d’étre symétrique.

3.7 Ou il apparait que le cristal est mal taillé?

De méme que le spectre d’absorption par I’état fondamental (cf figure 1.7), le
spectre d’absorption par les états excités est susceptible de dépendre de la polarisa-
tion de la sonde, respectivement parallele et perpendiculaire a l'axe de symétrie du
cristal, ou axe c, parallele a ’axe optique du cristal. Pour cela, il est nécessaire de
tailler le cristal de sorte que ’axe optique soit parallele aux faces polies du cristal.

Pour sélectionner la polarisation de la sonde, dans le montage représenté a la
figure 3.5, nous avons placé un polariseur apres le cristal et que nous réalisons sys-
tématiquement deux expériences en tournant le cristal de 90°.

Cependant, ’utilisation d’une fibre, en remplacement des deux diaphragmes (cf
figure 3.6) a permis d’observer librement la propagation de la sonde et la pompe
dans le cristal. Nous avons alors réalisé qu’a la sortie du cristal, il y avait séparation
spatiale des faisceaux ordinaire et extraordinaire due au “walk-oft” (voir figure 3.21).

Quelle que soit la position du cristal, 'effet de “walk-off” est visible aussi bien
sur la sonde que sur la pompe, impliquant par 14 qu’a ’entrée du cristal, ni 'une ni
l’autre n’est linéairement polarisée. Nous avons dés lors & nous poser deux questions.

Comment la séparation spatiale de la pompe et de la sonde affecte ’expérience
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F1G. 3.20 — Cette figure schématise deux limites de la conversion analo-
gique/numérique : deux signaux types (sonde+luminescence+parasite, voir
figure 3.3) en fonction du temps sont représentés a gauche et deux représenta-
tions de la conversion A/N (avec codage sur 4 bits) sont représentés & droite
(linéaire et non linéaire). pour visualiser opération de conversion, il suffit de
suivre les fleches horizontales jusqu’a la caractéristique du convertisseur choisi
puis projeter lintersection sur Paxe horizontal pour y lire le résultat. Nous
pouvons voir qu’un signal “noyé” dans la luminescence n’est pas bien analysé,
rappelons d’ailleurs qu’il ne s’agit pas ici de coder uniquement 'amplitude
du signal mais aussi sa faible variation entre le temps de pompage et de non
pompage. Nous pouvons voir aussi qu’un convertisseur dont la caractéristique
est non linéaire peut introduire une variation apparente de 'amplitude de la
sonde entre les demi-périodes de pompage et de non pompage (superposée aux
effets d’amplification du cristal) et ce d’autant plus que la luminescence est
importante par rapport a4 la sonde.
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faisceaux ordinaire et
extraordinaire séparés
en sortie du cristal, par
le walk-off

FiG. 3.21 - (a) le “walk-off” du cristal est mis en évidence par la double image
d’un simple trait, a travers le cristal. (b) Propagation du faisceau pompe non
polarisé dans le cristal “mal taillé6” (c’est-a-dire que I'axe de biréfringence
n’est pas paralléle & la face d’entrée). La pompe se sépare au cours de sa
propagation en un faisceau ordinaire (de polarisation perpendiculaire 4 Paxe
c) et un faisceau extraordinaire (de polarisation non perpendiculaire & Iaxe c).
Sur cette photo, la diffusion des faisceaux se propageant dans le cristal permet
d’observer la séparation spatiale des ondes ordinaires et extraordinaires, a la
sortie du cristal, due au “walk-off”.

pompe sonde décrite par le modele donné & la section (3.4.1) 7

D’autre part, la polarisation du faisceau extraordinaire n’étant plus parallele a
I'axe ¢, peut-on malgré cela mesurer le spectre d’absorption par les états excités
pour une polarisation parallele & axe ¢ 73

3.7.1 Le “Walk Off”

L’interaction d’une onde électromagnétique avec un milieu matériel peut étre
décrite par les équations de Maxwell couplées aux équations constitutives de la
matiere. Dans celles-ci, le champ électromagnétique induit une polarisation dans le
milieu matériel. Cette polarisation, en retour, agit sur le champ électrique total et,
au premier ordre, modifie la vitesse de propagation de ’onde électromagnétique.

Dans le cas le plus simple, le milieu est respectivement linéaire et isotrope et la
polarisation induite est respectivement proportionnelle et paralléele au vecteur champ
électrique. Le rapport entre le champ électrique et la polarisation du milieu matériel
est donné par la permittivité scalaire et le rapport entre la vitesse de propagation
dans le vide et dans le milieu matériel est donné par l'indice de réfraction du milieu
matériel.

Mais les cristaux sont caractérisés par des propriétés de symétrie macroscopique
spécifiques les classant parmi 7 systémes cristallins (cubique, quadratique, hexago-
nal, orthorhombique, monoclinique, triclinique et rhomboédrique). Sans entrer dans
le détail de chaque systéme cristallin, on peut montrer que leurs propriétés optiques

3Malheureusement, je n’ai pas eu le temps de creuser cette question!
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ne sont pas systématiquement identiques dans toutes les directions de 1’espace. Seul
le systeme cubique est isotrope, les cristaux hexagonaux, quadratiques et othorhom-
biques sont uniaxes et les autres sont biaxes [40].

A cause de I'anisotropie du cristal, la polarisation induite n’est plus systéma-
tiquement parallele & la polarisation du champ électrique et la relation entre la
polarisation induite et le champ électrique est donnée par un tenseur de permittivité
d’ordre trois. [53]

Quand le cristal, comme le Cr3* :CSB, appartient au systéme rhomboédrique
(avec un axe de symétrie d’ordre trois, voir chapitre 1), il est “uniaxe” au point de
vue optique et cet axe est appelé axe de biréfringence ou axe optique (parallele a
laxe de symétrie d’ordre trois du cristal). Dans ce cas, la polarisation induite par
un champ électrique parallele & ’axe de symétrie, ou axe optique, est parallele a
I’axe de symétrie et caractérisée par la permittivité extraordinaire; la polarisation
induite par un champ électrique perpendiculaire & I’axe de symétrie reste parallele au
champ électrique (donc perpendiculaire a ’axe de symétrie) et est caractérisée par la
permittivité ordinaire tandis que dans le cas général, un champ électrique ni parallele
ni perpendiculaire peut étre décomposé en un champ ordinaire et extraordinaire.

Par la suite, nous parlerons de I'axe ¢ en gardant a l'esprit qu’il est paralléle
a 'axe de symétrie d’ordre trois du cristal et & ’axe optique. De plus, nous nous
contenterons de décrire 'effet de la biréfringence sur un faisceau linéairement polarisé
a incidence normale sur le cristal et nous retiendrons deux cas : le cristal est taillé
de telle sorte que ’axe ¢ est paralélle & la face d’entrée du cristal ou le cristal est
taillé de telle sorte que ’axe ¢ présente un angle « avec la face d’entrée du cristal.

L’anisotropie de la permittivité implique I’anisotropie de I'indice de réfraction,
de méme qu’on a défini la permittivité extraordinaire et ordinaire, on définit ’indice
extraordinaire, n, et ordinaire, n,. Les équations de Maxwell couplées aux équations
constitutives du milieu anisotrope montrent qu’il existe, en général, deux ondes
planes possibles pour une direction de propagation donnée.

Pour décrire ces ondes planes ou pour définir les lois de la réfraction sur un dioptre
séparant un milieu isotrope (air) et le milieu anisotrope, on définit trois “outils” : la
surface des indices, ’ellipsoide des indices et la surface radiale. La premiére permet
de définir les deux vecteurs d’onde possibles pour toute direction, la deuxieme permet
de définir I’état de polarisation associé et la troisieme, la direction de propagation
de Pénergie (ou direction des rayons lumineux).

Dans le cas d’un cristal uniaxe, la surface des indices est une double nappe, 'une
étant un sphére de rayon égal & n, et 'autre un ellipsoide de révolution autour de
’axe optique avec le demi-axe égal & n, et les deux autres a n.. Pour chaque direction
de vecteur d’onde donnée, les deux valeur de k possible sont obtenues en multipliant
les deux indices donnés par 'intersection entre la double nappe et la direction de k,
par ¥ ot w est la pulsation optique et ¢, la célérité.

L’ellipsoide des indices est, comme son nom l'indique, un ellipsoide de demi-axe
égal a m, selon 'axe optique et égal n, selon les deux autres directions. Il permet
de déterminer la structure des deux ondes plane de vecteur d’onde k. On définit le
plan d’onde comme le plan orthogonale a &, son intersection avec 1’ellipsoide est une
ellipse, les demi-grands axes de cette ellipse définissent les directions du champ D
(cf équations de Maxwell) et la normale au plan tangent a Uellipsoide aux sommets
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des demi-grands axes donnent la direction du champ électrique.

Enfin, la surface radiale est une surface & deux nappes : une sphére de rayon 1/n,
et un ellipsoide de révolution autour de ’axe optique avec les demi-grands axes en
1/n, selon l'axe optique et 1/n, pour les autres, il permet de constuire la direction
des rayons ordinaire et extraordinaire.

Ces trois construtions sont données figure 3.22 dans un plan parallele a ’axe
optique.

Surface des /+\
indices .

\\}L/ :ﬁwm

axe optique

N
S N

k, axe optique

F1c. 3.22 — Surface des indices, ellipsoide des indices et surfaces radiales
permettant la détemination des vecteurs d’onde, polarisation et direction de
propagation des faisceaux ordinaire et extraordinaire dans un milieu aniso-
trope uniaxe. La surface des indices indique, pour chaque direction du vecteur
d’onde, les deux vecteur d’onde possibles. L’éllipsoide des indices détermine,
pour une direction de vecteur d’onde donnée, la polarisation des ondes ordi-
naire et extraordinaire. Les surfaces radiales donnent les directions de propa-
gation des faisceaux ordinaire et extraordinaire.

Pour déterminer la réfraction d’'une onde plane sur un dioptre entre l'air et le
cristal, nous allons utiliser les surfaces radiales, et le principe d’Huygens-Fresnel
selon lequel une onde plane est constituée d’une infinitée d’ondelettes sphériques
synchrones et alignées sur un plan; les plans paralleles décalés suivant la direction de
propagation de ;= sont isophases et sont le résultats de I'interférence des ondelettes
sphériques synchrones (ou c est la célérité, v est la fréquence optique et n est I'indice
de réfraction).

On peut reconstruire 'onde plane réfractée par le dioptre a partir d’ondelettes
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sphériques pour le faisceau ordinaire (correspondant & la surface radiale sphérique)
et elliptiques pour le faisceau extraordinaire (correspondant & la surface radiale
elliptique). Figure 3.23), nous l’avons appliqué au cas ou 'axe ¢ est parallele au
dioptre.

air cristal biréfringent négatif air cristal biréfringent négatif
ﬁaxec axec
N ©polsisaon L T S
oy, / = onde ordinaire < < ': ,':
< EN™  vecteur d’onde //
A > ;’30::;3:023?;?2}1%0“31 < <))"4,:// " rayon extraordinaire
<< N N
Dyey <K
~NN DD
|/ %/),// // dii
Dioptre
Dioptre
Surfaces radiales Surfaces radiales

F1G. 3.23 — Réfraction d’une onde plane & incidence normale par un milieu
biréfringent dont 'axe de biréfringence, c, est paralléle au dioptre. a) onde
ordinaire, de polarisation perpendiculaire & c¢; b) onde extraordinaire, de po-
larisation paralléle a 'axe c.

Le cas ol 'axe ¢ n’est pas parallele a la face d’entrée du cristal est plus compliqué
dans le cas de 'onde extraordinaire. Sa polarisation présente une projection non-
nulle sur ’axe ¢ et se trouve dans le plan de la figure 3.24, tandis que la direction de
propagation du faisceau est donné par les intersections des tangentes aux ellipses.
Le vecteur d’onde reste paralléle au vecteur d’onde incident, soit normal au dioptre
et on voit que le faisceau extraordinaire fait un angle € avec le vecteur d’onde, c’est
I'angle de “walk-oft”. Finalement, comme cet angle est totalement compensé par
la réfraction sur le dioptre de sortie du milieu biréfringent, au deld du milieu, il ne
subsiste entre les deux faisceaux, outre le déphasage cumulé, qu’une faible séparation
transverse.

Le “walk-off” s’observe ici quand 'axe du cristal n’est pas parallele au dioptre
et que le faisceau linéairement polarisé, & incidence normale, se décompose en une
onde ordinaire et extraordinaire se propageant dans le cristal avec un angle e. C’est
bien ce qu’on observe a la figure 3.21.

Si I’axe ¢ est parallele & la face d’entrée, une onde incidente non polarisée se dé-
composent en une onde ordinaire (“voyant” 'indice n, et polarisée orthogonalement
a 'axe ¢) et une onde extraordinaire (“voyant” I'indice n. et polarisée parallelement
a l'axe c) se propageant dans le cristal & des vitesses différentes. La différence de
vitesse introduit un déphasage entre les deux ondes c’est pourquoi la recomposition
des deux ondes en sortie du cristal donne, en général, un état de polarisation diffé-
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air cristal biréfringent négatif i cristal biréfringent négatif
7“/ %/
axe ¢ axe ¢
o ; polarisation "//" ¢
\\ x\\\ @i ;;(ﬁ(z;;lza:zz);airea \\ ; \\\ = onde extraordinaire
vy )
< g%
Y ;)ropagation du faisceau | 1 vecteur d’onde
< </ % / au vecteur d’onde < 2 A
< < % < < 5 j_\/\ propagation du faisceau
AR .'
—// yoy, /jj_p _______ e, angle de walk-off
1 .._/
Dioptre Dioptre

F1G. 3.24 - Réfraction d’une onde plane & incidence normale par un milieu
biréfringent dont I'axe de biréfringence, c, présente un angle a avec le dioptre.
a) onde ordinaire, de polarisation perpendiculaire 4 c; b) onde extraordinaire,
de polarisation coplanaire avec le vecteur d’onde et I'axe c.

rent de 'onde incidente.

Si Paxe ¢ fait un angle @ # 0 avec la face d’entrée, une onde incidente non
polarisée se décomposent en une onde ordinaire (idem) et une onde extraordinaire
(“voyant” un indice compris entre n, et n,, fonction de «, et de polarisation co-
planaire & I'axe c et la direction de propagation) se propageant dans le cristal non
seulement a des vitesses différentes mais aussi, avec un angle e. A la sortie du cristal,
la réfraction ramene les deux faisceaux paralleles entre eux.

Remarque sur ’ordre de grandeur de l’angle de “walk-off”

Si sur la figure 3.24, on modifie 'angle « (angle entre 'axe ¢ et le dioptre d’entrée)
de 0° et 90°, on voit que 'un angle de walk-off, ¢, part d’une valeur nulle (axe ¢
parallele au dioptre), augmente et revient & un angle nul (pour I’axe ¢ perpendiculaire
au dioptre). Il existe donc une valeur de ’angle « pour laquelle Pangle de walk-off est
maximum. On peut obtenir cette valeur a partir de ’équation de la surface radiale
elliptique (dans un plan r, z en coordonnée cylindrique) si on recherche le point pour
lequel la tangente est verticale. L’équation de la surface d’onde est donnée par la
relation (3.16) et la relation entre ’angle de walk-off et ’angle « par la relation (3.17),
représentée a la figure 3.25 pour les valeurs d’indice ordinaire et extraordinaire du
cristal CSB (n, = 1,85 et n, = 1,76).

(z cosa —r sina)?n? + (z sina + 7 cosa)’n? = 1 (3.16)
tan o
1+ =™ (1 + tan® @)

n2-n?

(3.17)

tane = —
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angle de walk-off 2 incidence normale,  (°)
N
angle de walk-off 2 incidence normale, ® (rad)

| cristal utilisé
RS W I S R
0 10 20 30 40 50 60 70 8 90
angle de I"axe ¢ avec les surfaces polies du cristal (°)

Fi1G. 3.25 — Angle de walk-off pour une incidence normale, en fonction de
Pangle o que fait axe de biréfringence avec la surface d’entrée du cristal.
Application numérique obtenue pour les valeur d’indice ordinaire (n, = 1,85)
et extraordinaire (n, = 1,76) du cristal de CSB. Les fléches sur la figure
représentent la valeur de I'angle a mesurée, voir figure 3.27. Un walk-off de
0,055 rad est donc attendu dans le cristal, introduisant une séparation spatiale
de 0,250 mm a la sortie du cristal de 4,5 mm de long.

Figure 3.25, nous avons représenté ’angle de “walk-off” en fonction de I'angle o
et nous obtenons un angle de walk-off maximum de 3,5° (pour o = 47°). Dans ce
cas, les faisceaux ordinaire et extraordinaire seront décalés en sortie d’un cristal de
5 mm de long de 300 um. Cela signifie que pour peu que le rayon du faisceau soit de
l’ordre de 100 pm, nous pouvons observer la séparation spatiale due au “walk-off”.

De plus, & la section suivante, (voir figure 3.27), nous mesurerons la position de
I’axe ¢ par rapport aux faces polies du cristal et nous obtiendrons un angle de 35°
induisant un angle de “walk-off” quasi maximum. Voici donc exposés les éléments
d’explication de la photographie montrée figure 3.21.

3.7.2 Détermination de la direction de ’axe optique dans le
cristal

La section précédente, en décrivant le walk-off observé sur la figure 3.21, confirme
que Paxe du cristal étudié n’est pas parallele aux faces polies. Rappelons que ’objec-
tif est de mesurer deux spectres pour une polarisation du faisceau de sonde respec-
tivement parallele et perpendiculaire & ’axe ¢, pour se rendre compte qu’il est donc
impossible de mesurer le spectre correspondant a la polarisation paralléle a I’axe du
cristal (si la sonde est & incidence normale aux faces du cristal).

Cependant, quel est I'angle entre ’axe du cristal et le dioptre d’entrée ou en
d’autres mots de combien nous écartons-nous de la situation idéale ?

Les cristaux de CSB sont taillés de sorte qu’ils présentent deux faces paralleles
polies. C’est la propagation entre ces deux faces qui a été jusqu’a présent étudiée.
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Dans cette section, nous allons donc voir comment on peut déterminer la direction
de I'axe optique du cristal en observant également la propagation d’un faisceau a
travers les faces latérales non polies du cristal.

Ces faces sont le résultat de rupture par clivage de plans cristallins et elles ne
sont pas paralleles. Un faisceau a incidence normale sur la face d’entrée n’est plus a
incidence normale sur la face de sortie et y subit une réfraction dont ’angle dépend
de l'indice et donc de la polarisation du faisceau. A la sortie du cristal, le faisceau
se divise en deux et le faisceau extraordinaire est le moins dévié (n, < n,) La figure
3.26 représente la propagation de ce faisceau dans le cristal étudié pour le cas inverse
ou le faiceau est a une incidence d’environ 60°, ce qui permet d’observer la légere
séparation spatiale (correspondant, ici & 2°) du faisceau ordinaire (n, = 1,86) et
extraordinaire (1,76 < n < 1,85).

angle d’incidence ~ 60°

<

dioptre de sortie

dioptre de sorti

F1G. 3.26 — Réfraction des composantes ordinaire et extraordinaire d’un fais-
ceau linéairement polarisé, dans le cristal CSB, d’indice ordinaire, n, = 1,85
et extraordinaire, n, = 1,76.

3.7.2.1 Détermination de la projection de I’axe ¢ sur les faces polies du
cristal

La méthode utilisée pour déterminer la projection de ’axe ¢ sur les faces polies
du cristal est tres simple. 11 suffit d’utiliser le faisceau d’'une diode laser naturelle-
ment linéairement polarisé (ou linéairement polarisé grace & un premier polariseur),
de placer un polariseur croisé afin d’obtenir ’extinction du faisceau sur ’écran placé
juste apres. Enfin, on tourne le cristal placé avant ce polariseur autour de la di-
rection du faisceau laser et on obtient, sur un tour, quatre positions orthogonales
correspondant & la projection de ’axe ¢ sur les faces polies du cristal et la direction
perpendiculaire.

Pour déterminer laquelle des deux correspond & la projection de ’axe c, nous
avons utilisé le moyen annexe que nous donne le “walk-off” : en focalisant le fais-
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ceau, on peut observer la diffusion des faisceaux ordinaire et extraordinaire dans
le cristal (voir figure 3.21) et associer la direction parallele au plan de P'angle de
walk-off & ’axe c.

3.7.2.2 Détermination de la projection de ’axe ¢ sur une des faces laté-
rales non polie du cristal

Pour déterminer la projection de ’axe ¢ sur une des faces latérales non polies
du cristal, nous allons exploiter I’angle entre ces deux faces (de Pordre de 30°). Le
faisceau d’une diode laser (& incidence normale sur la face d’entrée) est séparé en
deux par la réfraction sur la face de sortie (réfraction ordinaire et extraordinaire).
Lorsqu’on tourne le cristal autour de la direction de propagation du laser, ces deux
faisceaux dessinent deux cercles concentriques sur un écran placé en sortie du cristal
(le moins dévié est lié & I'indice extraordinaire).

Pour quatre positions du cristal, on observe l'extinction (alternée) de I'un des
deux faisceaux. En effet, le laser étant linéairement polarisé, quand cette polarisa-
tion est orthogonal & l'axe ¢ du cristal, il n’y a pas de faisceau extraordinaire et
réciproquement, si la polarisation du faisceau laser est coplanaire avec ’axe ¢ et le
vecteur d’onde, il n’y a pas de faisceau ordinaire. L’extinction de I'onde ordinaire
donne donc la projection de I’axe c sur la face d’entrée et ’extinction du faisceau
extraodinaire, la perpendiculaire a cette projection.

40° pola perpendiculaire aux faces latérales
75"C pola orthogonale g ¢

345°C pola dans le plan
formé par ¢ etvacteur
d'onde

face poé

255°C pola orthogonale a ¢

"Scd cristal"

cas intermédiaire avec onde grdinaire et extraordinaire
l'onde ordinaire estla plus déviée car I'indice ordinaire est
toujours plus grand gue l'indice exiraordinaire

olarisation

165C pola dans e plan formé par ¢ et
vecteur d'onde
220° pola perpendiculaire aux faces latérales

F1a. 3.27 — Détermination de la projection de I'axe c¢ sur une des faces la-
térales non polies du cristal. Nous obtenons un angle de 35° entre I'axe du
cristal et ses faces polies, ce qui intoduit un walk-off quasi maximum de 0,055
rad (voir figure 3.25).

3.7.3 Simulation de ’effet du walk-off sur le gain apparent

Comment le “walk-off” affecte-t-il 'amplification de la sonde?

A cause du “walk-off”, les faisceaux de pompe et de sonde se séparent tous les
deux en faisceaux ordinaires et extraordinaires ayant entre eux un angle e.

Nous avons simulé la propagation de la sonde et la pompe et leur interaction dans
le cristal pour les parametres donnés au tableau 3.3. Définissons 'axe x, perpendi-
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culaire a la direction de propagation mais paralléle au plan définit par les directions
de propagation des faisceaux ordinaire et extraordinaire, tandis que les axes z et y
sont orientés respectivement selon la direction de propagation du faisceau ordinaire
et orthogalement aux axes z et z (voir figure 3.28).

La propagation de la pompe compte tenu de son absorption et du “walk-off” est
donnée a la figure 3.28, pour un rayon gaussien de 0,23 mm a l'entrée et un angle
de “walk-off” de 0,025 radian. On observe la quasi séparation, en sortie du cristal
des faisceaux ordinaire et extraordinaire mais aussi que l’essentiel de l’absorption
de la pompe, a I'entrée du cristal, n’est que peu perturbé par le “walk-off”. De
méme, l’essentiel du gain étant obtenu par interaction avec le cristal sur ses premiers
millimetres, il est possible que le gain ne soit que peu affecté par le “walk-off”.

[V\( cristal

faisceau ordinaire
faisceau extraordinaire

5

z( am) ' faisceau
faisceau ordinaire
extraordinaire

F1G. 3.28 — (a) axes de référence choisis et (b) Propagation de la pompe (de
diamétre égal & 0,23 mm), compte tenu de 'absorption du cristal et d’un walk-
off de 0,025 radian. A la sortie du cristal (4 mm de long), on voit bien la quasi
séparation des faisceaux ordinaire et extraordinaire. L’essentiel de la pompe
étant absorbé au début, I'essentiel du gain de la sonde se fera par interaction
avec le début du cristal et ne devrait pas étre trop affecté par le “walk-off”.
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Pour vérifier cette hypothese, nous avons simulé la propagation de la sonde et
son interaction avec le cristal. Le gain étant tres faible et invisible sur le profil de la
sonde, nous avons représenté également le rapport des intensités de sonde en entrée
et en sortie du cristal. Les simulations ont été réalisées avec les parameétres donnés
au tableau 3.3.

P, = 0,5 w puissance de pompe

vp =c/Ap = 445 THz fréquence optique de la pompe

P, = 1,0 mW puissance de sonde

Vs = c/As = 333 THz fréquence optique de la sonde

w = 0,1 mm rayon transverse de la pompe et de la sonde

Ag = 0,84 coefficient d’absorption de la pompe de polarisation o
Ap = 0,94 coefficient d’absorption de la pompe de polarisation m
T =20 us temps de vie du niveau excité

L = 4,5 mm longueur du cristal

Tem = 31020 cm ™2 section efficace d’émission stimulée

h = 6,626 10™34 Js constante de Planck

€ = 0,03 & 0,06 radian angle de “walk-off”

TAB. 3.3 — Paramétres de la pompe, de la sonde et du cristal pour les simula-
tions de la propagation et I'interaction de la pompe et la sonde dans le cristal
Cr*t :CSB données aux figures 3.29, 3.30 et 3.31.

Les figures 3.29, 3.30 et 3.31 représentent les intensités de sonde en sortie du
cristal, et la transmission en fonction de x pour différentes valeurs de y, et ce, sans
“walk-off” et pour deux valeurs de “walk-off” différentes, respectivement 0,03 et
0,06 radian (le “walk-off” calculé & partir de la position de 'axe du cristal étant de
Pordre de 0,055 rad, voir figures 3.25 et 3.27).

Sur les intensités totales, étant donnée la petitesse du gain, on n’observe que
la séparation des faisceaux ordinaire et extraordinaire, fonction du “walk-off”. Par
contre sur les transmissions, on voit que la sonde ordinaire et extraordinaire sont
non seulement progressivement séparées mais aussi que le “gain” est distordu entre
les deux faisceaux par 'amplification plus forte 1a ou les deux faisceaux de pompe
se superposent.

En intégrant la transmission sur tout le profil, nous avons obtenu une diminution
du gain en fonction de angle de “walk-off” avec gain de 0,30 % sans walk-off, de
0,28 pour un angle de “walk-oft” de 0,03 rad et de 0,24 un angle de “walk-oft” de
0,06 rad. Ces résultats confirme I’hypothése selon laquelle le du gain maximum étant
au début du cristal, la séparation de la pompe en cours de propagation influence
peu le gain.

Par contre, il pourrait étre curieux d’interpréter la lentille thermique modélisée
a la section précédente en fonction du walk-off!
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F1G. 3.29 — Profil de la sonde en sortie du cristal pour y=0 mm (ordinaire et
extraordinaire) et profil de transmission de la sonde pour différentes valeurs
de y, en absence de walk-off.



3.7. “WALK-OFF”

S

y=0.00 mm

o

S

, Densite de puissance (W/cm2)
So )

004 -0.02 0 0.02 004 0.06
Coordonnes transverse, x (cm)

&,
P=3
t-)

1.008 -
y =0.00 mm

1.006 -
'3
L /
a £ S W
E 1.004 7N |
B / % \
g / A 1y
= / ; \\

1.002 . / \ g

/ . *
1 : e TS : s
-0.06 -0.04 -0.02 0 0.02 Q.04 006
Coordonnee transverse,  (cm)
1.005 [
1.004

Trensmission
-~ 4
[~} [=3
] 2

:

1.001 - / / : %
S/ . S ,
S RN .
1 . L - e 1 = H 3
-0.06 -0.04 -0.02 0 0.02 0.04 0.06
Coordonnee transverse, x (cm)
1.0%08 ’, y=0.10 mm
1.0%06+ . \
& ‘
.g 3
£ 10004} y '
¢+
Y S
8 p
1.0002 5
1 ; bt e ey . |
-.06 -0.04 -0.02 0 902 0.04 D.0€
Coordonncs frensverse, X (ompy
1.0002
y=0.15mm
=
L=
i
§ 1.0001
s
=
1 : e e e ,
-0.06 -Q.04 -0.02 0 0.02 0.04 006

Ccosdonnee transverse, x (6m)

F1G. 3.30 — Profil de la sonde en sortie du cristal pour y=0 mm (ordinaire et
extraordinaire) et profil de transmission de la sonde pour différentes valeurs
de y, pour un angle de walk-off égal 4 0,03 radian. On observe une diminution
du gain maximum di a la séparation de la pompe au fur et 4 mesure de sa
propagation.
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F1G. 3.31 — Profil de la sonde en sortie du cristal pour y=0 mm (ordinaire et
extraordinaire) et profil de transmission de la sonde pour différentes valeurs
de y, pour un angle de walk-off égal & 0,06 radian. Si la diminution du gain
est plus forte quand 'angle de walk-off augmente, on voit aussi apparaitre une
distorsion du gain sur l'aile centrale, amplifiée & la fois par la pompe ordinaire

et extraordinaire.
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3.8 Résultat : gain apparent

Cette derniere section expose les spectres mesurés, une fois qu’on a tenu compte
des points précédemment expliqués. Sur la figure 3.32, sont représentés les points
obtenus entre 730 nm et 1230 nm pour trois puissances de pompe et pour les deux
polarisations respectivement parallele et perpendiculaire & ’axe optique.

Sur ces figures, le signal obtenu ne tend pas vers zéro aux grandes longueurs
d’onde. Section 3.5.2, nous avons étayé ’hypothése selon laquelle, une lentille ther-
mique dynamique, induite dans le cristal par ’absorption de la pompe, introduit un
palier quasi constant en fonction de la longueur d’onde, dans I'expérience pompe-
sonde. C’est pourquoi nous avons appelé les signaux représentés figure 3.32, “gain
apparent”. Pour obtenir le “gain réel”, nous avons donc soustrait du gain apparent,
la valeur du gain aux grandes longueurs d’onde, les points résultants sont donnés a
la figure 3.33.

od0F 040
1 ’}‘; Y
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S 00- N\ . o S 000"
3 et g T =
020F T ey 020F
-0.40{ 040
1 1 1] 1 i n ! L i 1 | L ! 1 . | L | ! L L ! I | 1 L
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F1G. 3.32 — Gain apparent en 7 (gauche) et o (droite) polarisation, en fonction
de la longueur d’onde, avec le “palier” thermique, pour trois puissances de
pompe.

Par comparaison du début de la courbe avec la somme des sections eflicaces
d’absorption par I’état fondamental et d’émission stimulée (en négligeant la section
efficace d’absorption par les états excités), nous avons obtenus les deux facteurs
d’échelle (voir équations (3.6a) et (3.6b)) respectivement F, et F, pour les polari-
sations parallele et perpendiculaire. Nous pouvons deés lors appliquer le petit calcul
suivant, estimant la densité moyenne d’ions excités (pour L = 0,45 cm, la longueur
du cristal).

F;=0,01210"* et F, =0,00810"% (3.18)

or
F=N,L (3.19)

donc
Ngp = 0,026 10%cm™ et N,y ~0,01910%cm™® (3.20)
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F1G. 3.33 — Gain réel en fonction de la longueur d’onde pour les polarisations
respectivement paralléle, m (haut) et perpendiculaire, o (bas) a Paxe optique.
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Ces deux densités d’ions excités sont bien de I'ordre de grandeur de ce qu'on a
estimé. A la différence entre les deux facteurs il faut ajouter qu’en sortie de fibre, la
pompe est légerement polarisées verticalement et que nous avons choisi de tourner
le cristal plutot que le polariseur, pour enregistrer les deux spectres. Il peut donc y
avoir une différence d’absorption de la pompe.

Finalement, la différence entre la section efficace d’émission stimulée et la section
efficace de gain effectif donne la section efficace d’absorption par 1’état excité. Le
résultat de ces opérations effectuées sur les deux polarisations est présenté a la figure
3.34.

Il apparait que ’absorption par ’état excité supprime en quasi totalité les pro-
priétés d’émission stimulée, ne laissant la place qu’a un gain effectif maximum de
0,51072%cm? autour de 870nm. Enfin 1’absorption par les états excités ne présente
qu’une faible assymétrie entre la polarisation paralléle et perpendiculaire & ’axe ¢
favorisant légerement la polarisation parallele. Cependant, il subsiste un point faible
dans nos derniers calculs, car le facteur d’échelle entre le gain apparent et les sections
efficaces reposent sur un spectre trés étroit, mesuré pour un signal de sonde faible?
et sur ’hypothese d’une section efficace d’absorption par les états excités négligeable
(ce qui n’a pas été prouvé).

4En effet, le miroir dichroique permettant 'injection de la pompe et de la sonde dans la fibre
multimode coupe la sonde autour de 775 nm.
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F1G. 3.34 — Sections efficaces d’absorption par Iétat fondamental et d’émis-
sion (cf chapitre 1), et section efficace d’émission effective (mesurée dans ce
chapitre) et section efficace d’absorption par les états excités (obtenue par
soustraction, cf texte) en fonction de la longueur d’onde, pour les polarisations
respectivement paralléle (haut) et perpendiculaire (bas) a I'axe de symétrie
ou axe optique du cristal.
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3.9 Conclusion

L’expérience réalisée a permis de mesurer le gain effectif et d’observer que ce gain
est considérablement réduit par 'absorption par 1’état excité et ce sur chacune des
polarisations, comme le prévoyait le modele décrit section 3.3.2.

Ont été mis en évidence 2 problémes : les effets thermiques dus a I’absorption
de la pompe par le cristal, qui induisent une lentille thermique dynamique modi-
fiant la diffraction de la sonde. Deuxiémement, la réserve dynamique des détections
synchrones qui nécessite d’assurer un rapport “raisonnable” entre la sonde et la lu-
minescence détectée. Cependant, la technique de mise a I’échelle du gain n’est pas
parfaitement fiable car réalisée sur un tres petit domaine spectral. Par ailleurs, nous
n’avons pas élucidé 'impact du “walk-off” sur le spectre d’absorption par les états
excités pour une polarisation dite “parallele a ’axe de symétrie du cristal”.

Néanmoins, le maximum du spectre de gain effectif, d’environ 0,5 10720 cm?,
obtenu autour de 870 nm, est en accord avec l’expérience de génération laser décrite
au chapitre 4.

Il apparait dés lors que le cristal Cr3* :CSB voit ses paramétres de générations
laser considérablement handicapés par I’absorption par les états excités. Cependant,
la qualité d’un cristal laser ne reposant pas uniquement sur sa section efficace de gain
effectif et nous avons déja montré au chapitre 2 certaine supériorité de ce cristal sur
le LiSAF et le SBO, au point de vue thermique, par exemple. Il reste donc intéressant
de comparer 'efficacité réelle du Cr®* :CSB placé en cavité laser.

Les concepts et les résultats de ce chapitre seront décrits dans un article en cours
de rédaction.
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Chapitre 4

Autres propriétés optiques du
cristal Cr°* :CSB

4.1 Mesure de l’absorption par les états excités
entre 600 nm et 700 nm.

4.1.1 Introduction

A la section 3.1, nous avons déja parlé de I’absorption par les états excités.
Brievement, de quoi s’agit-il 7

Nous avons vu que la matrice cristalline de CSB pure est transparente pour toute
lumiére visible mais que la présence du dopage en ion Cr®* lui donne une coloration
verte due aux deux bandes d’absorption respectivement dans le rouge et le bleu
(chapitre 1).

Cependant, I'excitation d’une certaine population d’ions Cr®* par absorption
d’un rayonnement, dit “de pompage”, est succeptible de faire apparaitre de nouvelles
bandes d’absorption résultant de transitions entre niveaux excités. Si ’expérience
pompe-sonde a justement permis de détecter ’apparition d’une bande d’absorption
dans le proche infrarouge, cette méthode ne permet pas d’étudier ’absorption par les
états excités dans le méme domaine de fréquence que le rayonnement de pompage.
Dans ce chapitre, nous allons donc exposer une expérience permettant de mesurer
I’absorption par les états excités entre 600 nm et 700 nm.

En effet, la détermination qualitative et quantitative d’une bande d’absorption
par les états excités dans ce domaine est essentielle a I'interprétation ou la prédiction
de Vefficacité du cristal Cr3* :CSB dans un dispositif laser. L’idéal en termes d’effi-
cacité du pompage optique est que 'absorption de chaque photon du rayonnement
de pompage entraine la transition d'un ion Cr®* de 1’état fondamental vers 1’état
excité. Si un photon de pompe est absorbé par un ion Cr®* dans un état excité,
non seulement il est perdu pour le pompage optique mais en plus, il est possible que
I’ion qui était déja dans ’état excité, le soit aussi.

En pratique donc, la connaissance du spectre d’absorption par les états excités
dans le domaine de pompage du cristal Cr3* :CSB permet de motiver le choix, entre
600 nm et 700 nm, de la longueur d’onde effectivement la plus efficace.

Par ailleurs, cette expérience, grace a I'information complémentaire qu’elle donne

103



104 CHAPITRE 4. EXPERIENCES ANNEXES

sur les transitions entre niveaux excités de I'ion Cr**, permet de rétroagir & nouveau
sur la synthese des nouveaux cristaux lasers.

4.1.2 Principe de ’expérience

Cette expérience tient quasiment en trois mots : mesure du “bleaching” et elle
consiste & mesurer la transmission du cristal (entre 600 nm et 700 nm) en fonction
de la puissance du rayonnement incident.

En effet, imaginons 1’absorption, par le cristal, d’'une puissance de pompe suffi-
samment intense pour amener simultanément tous les ions Cr®* dans un état excité.
En P'absence d’absorption par les états excités, toute puissance supplémentaire se-
rait intégralement transmise tant que les jons Cr®" ne seront pas retombés & 1'état
fondamental et la transmission de la pompe tendrait progressivement vers 1 (c’est le
“bleaching”). Par contre si les ions Cr®* dans 1’état excité sont toujours succeptibles
d’absorber le rayonnement de pompage, la puissance excédentaire peut étre absorbée
et le phénomene de “bleaching” n’apparait que pour un rayonnement beaucoup plus
intense.

En pratique, la caractéristique de transmission du cristal Cr** :CSB devrait
tendre vers 1 quand on augmente la puissance de pompe en ’absence d’absorption
par les états excités et dans le cas contraire, elle devrait présenter une évolution plus
lente, fonction de la section efficace d’absorption par les états excités et de la dyna-
mique de relaxation entre les états excités. La technique de mesure de la saturation
de Pabsorption pour déterminer I’absorption par les états excités a également été
utilisée pour des verres dopés au Nd** [49].

Nous avons utilisé le rayonnement un laser & colorant impulsionnel accordable
entre 600 nm et 700 nm, dont la durée des impulsions est de 10 ns avec un taux
de répétition de 10 Hz. Ensuite, il s’agit de relever la courbe de transmission du
cristal Cr** :CSB en fonction de ’énergie des impulsions pour les deux polarisations
respectivement paralléle et perpendiculaire a ’axe de symétrie du cristal.

Mais avant, voyons quel modele permet de décrire la transmission d’une impul-
sions par le cristal Cr3* :CSB et comment extraire la valeur de la section efficace
d’absorption par les états excités de la courbe de transmission en fonction de l’énergie
de I'impulsion (voir [24], [23], [7], [8]).

L’ion Cr®* est modélisé par 4 niveaux d’énergie, présenté & la figure 4.1 tandis
que Péquation (4.1) décrit la propagation du faisceau dans le cristal Cr3* :CSB.

gg— + %% = —Niogsal — Nooggal — al (41)

Ou I est I'intensité du faisceau, ¢ et z sont le temps et la coordonnée selon la

direction de propagation, c¢ est la vitesse de la lumiere, N; et N sont les populations

d’ions Cr®** respectivement dans les niveaux d’énergie 1 et 2, ogga et opsa sont

les sections efficaces d’absorption respectivement par I’état fondamental et les états
excités, et a représente les pertes non-saturables.
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Fi1G. 4.1 — Modéle & 4 niveaux schématisant les transitions entre niveaux
d'énergie du Cr3" et les temps de vie de chaque niveau dans le cristal
Cr3t :CSB. L’absorption du faisceau de pompe provoque la transition 1 —
3 et éventuellement la transition 2 — 4 tandis que les transitions 3 — 2 et
4 — 2, sont considérées comme non radiatives et instantanées par rapport &
la durée de I'impulsion de pompe de 10 ns. Enfin, le niveau 2 représente les
états excités métastables dont la durée de vie, de I'ordre de 10 us (mesurée
au chapitre 2), est beaucoup plus longue que la durée de I'impulsion.

A Péquation (4.1), ajoutons I’équation (4.2a) décrivant I’évolution de la popu-
lation dans I’état fondamental (niveau 1) en fonction du temps et ’équation (4.2b)
exprimant la conservation de la population totale d’ions Cr3* répartis entre les ni-
veaux d’énergie 1 et 2 car étant données les durées de vie des niveaux d’énergie,
seuls ces niveaux sont effectivement peuplés.

onN, ogsal
= — N .2
ot hv ! (4.22)
NO ~ Nl + NQ (42b)

Ou h est la constante de Planck, v est la fréquence optique du faisceau et Ny est
la densité totale d’ions Cr3*.
De I'équation (4.2a) on obtient N; = —GG”S”AI 24 et de I'équation (4.2b), No &

Ny — Ny. En replagant dans 1’équation (4.1), on obtient

8[ 1 8[ OpsA 8N1

SRR & (1— )——NI —al 4.3

0z + c ot g OGS A ot 020ESA « ( )
Intégrons cette équation de ¢t = —oo & t = 7, ol 7 inclut toute la durée de

I’impulsion. Utilisons le fait que f_Too Idt = F, ou F est la densité d’énergie d’'une
impulsion et le fait que L {7 9Ldt = 0. Nous obtenons ainsi
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dE - OESA
= hz/(l - UGSA) (Ny(7) — Np) — NoogsaE — aF (4.4)
Par ailleurs, d% = —‘—’Q,fVA—I N; permet d’écrire
M dn, T ogsal
—— = — —=—dt 4.5a,
/I‘Vo Nl [oo hv ( )
c’est-a-dire
Ni(T)\ _ ogsa
In ( A ) =g (4.5b)
ou
FE
Ny(r) = Nyexp ( - "G,flf ) (4.5¢)

En mettant (4.5c) dans (4.4), aprés quelques opérations, nous obtenons finale-
ment, 1’équation (4.6) qui décrit ’absorption de 'impulsion lors de sa propagation
dans le cristal

dE OBSA ogsal

— = —hvNy(l — 1-— — — N, EF—aF 4.6

dz vNo( UGSA)( exp( hy ) 00ESA «Q (4.6)
qui se rameéne bien & 5}5 = —NyogsaE — aE pour F << %)

A titre d'illustration, nous avons intégré 1’équation (4.6), pas & pas selon z,
jusqu’a la sortie du cristal, pour les parametres donnés au tableau 4.1. Comme
I’équation (4.6) concerne la densité d’énergie, nous devons faire le choix du profil
transverse des impulsions. Bien qu’en réalité, il soit plutét proche d’un profil gaussien
(de rayon, w), nous avons supposé, en premiere approximation, un profil transverse
“top hat” (de rayon %)

La transmission obtenue en fonction de ’énergie des impulsions courtes est don-
née a la figure 4.2, ainsi que la valeur moyenne, dans le cristal, de la densité de
population sur les niveaux 1 et 2. Les densités de population sont normalisées par
Ny et en abscisse, ’énergie est normalisée par E* = a—g’;: ”T“’z, I’énergie d’impulsion
de profil transverse “top hat” (de rayon %) dont la densité d’énergie maximum est

——GZA (densité d’énergie caractéristique de ’équation (4.6)).

4.1.3 Dispositif expérimental.
4.1.3.1 Dispositif général.

Le dispositif expérimental est montré sur la figure 4.3. Les impulsions émisent par
le laser et atténuées par le couple de deux polariseurs sont focalisées dans le cristal
Cr*t :CSB au moyen d’une lentille. Avant le cristal, une séparatrice, étalonnée préa-
lablement, réfléchit une partie de ’énergie sur un premier détecteur permettant ainsi



4.1. MESURE DE LA SATURATION DE L’ABSORPTION. 107

IOOL . P iU EL L LR BT B R
pa
L ;"
/, Doyl A
g P
JURISY

B St

(%)

*
o-—-o--0 N1 /N0
e—ea-aN2/N0 |OESA=010"cm2
[ )
e—e—oNI1/NO ”
s w-aN2/NO |OESA=110""cm2

e T

] Tie,

o2 TR e 0-—0—0-—0 80 0 6-0-0-90 9
| | | | il ! [ i |

0 2 4 6 8 10 12 14 16

Energie/E*
*N1, densité d’ion Cr3+ dans I’état fondamental, 1
N2, densité d’ion Cr3+ dans 1’état excité, 2
NO, densité totale d’ion Cr3+
T, transmission de 1’impulsion par le cristal Cr3+:CSB
oESA, section efficace d’absorption par I’ état excité, 2
E*, énergie caractéristique (voir légende)

F1G. 4.2 — Résultats de I'intégration pas a pas sur toute I’épaisseur du cristal
de I’équation (4.6) pour les valeurs de paramétres données au tableau 4.1.
Sont représentées les densités de population dans I'état fondamental, N, et
excité, No, (normalisées par la densité d’ions, Ny) dans les cas ot Pabsorption
par Détat excité est respectivement négligeable et non négligeable (25% de
l'absorption par I'état fondamental); ainsi que la valeur de la transmission
correspondante, en fonction de I'énergie de impulsion (normalisée par I’éner-
gie caractéristique, E* = U—QS‘iA— 1”2”—2 ). Cette figure met en évidence la différence
de transmission si 'absorption par les états excités n’est pas négligeable.
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Emazr =10 mJ énergie maximum de I'impulsion incidente

w =70 pm rayon du faisceau dans le cristal

A = 650 nm longueur d’onde du faisceau

L =4 mm longueur du cristal

No =0,5 1020 ecm™3  densité d’ions Cr3t

TGsA =410"% cm? section efficace d’absorption par I’état fondamental
oCESA =0&110-20 ¢m?2 section efficace d’absorption par I’état excité

a = 0,02 em~1 coefficient de perte non saturable

E* =0,6 mJ énergie caractéristique

TAB. 4.1 — Paramétres utilisés pour intégrer I'équation (4.6), les résultats
sont illustrés a la figure 4.2. Les valeurs données aux parameétres sont proches
de Pexpérience réalisée au laboratoire. La principale inconnue étant la valeur
de la section efficace d’absorption par I'état excité, cgg a laquelle nous avons
donné ici, deux valeurs caractéristiques respectivement négligeable et non né-
gligeable par rapport & la section efficace d’absortion par I’état fondamental,

OGSA-

de définir avec précision I’énergie incidente, tandis que I’énergie en sortie du cristal
est mesurée par un deuxieme détecteur. Les valeurs mesurées par les deux détecteurs
sont lues et enregistrées, et la transmission correspondante calculée, pour chaque im-
pulsion, par 'ordinateur permettant ainsi 'accumulation rapide d’un grand nombre
de points.

Ce dispositif permet de sélectionner la longueur d’onde des impulsions grace a
I'accordabilité du laser et de modifier I’énergie incidente (par simple rotation du
premier polariseur pendant que l’ordinateur enregistre) entre une valeur minimum
limitée par la sensibilité des détecteurs et une valeur maximum dépendant de la lon-
gueur d’onde du laser (obtenue quand les deux polariseurs sont paralléles). Enfin,
la rotation du support du cristal permet de réaliser, pour chaque longueur d’onde,
deux expériences correspondant a l’axe du cristal respectivement paralléle et per-
pendiculaire a la polarisation du laser.

Le laser utilisé est un laser a colorant émettant des impulsions de 10 ns & un taux
de répétition de 10 Hz. Ce laser est accordable entre 600 nm et 700 nm avec une
décroissance de 'énergie au grande longueur d’onde (80 mJ et 10 mJ respectivement
pour 650 nm et 690 nm).

Les deux polariseurs sont des polariseurs de Glan non traités (afin d’éviter tout
dommage suite & la tenue au flux limitée des simples traitements antireflets).

La séparatrice est, en fait, une lame de microscope dont la transmission est
mesurée en réalisant, préalablement, ’expérience sans cristal.

La lentille est une lentille de distance focale de 1000 mm.

Les détecteurs 1 et 2 sont deux joulesmetres de type “Ophir” de sensibilité dif-
férentes dont les sorties analogiques sont lues automatiquement grace a la carte
analogique de 'ordinateur et un programme réalisé avec le logiciel “Labview”.



4.1. MESURE DE LA SATURATION DE L’ABSORPTION. 109

détecteur 2

cristal
lentille
séparatrice
2 polari\sc‘urs ‘
X []

controle de la puissance
par rotation du polariseur

détecteur 1

FIG. 4.3 — Montage expérimental mesurant la transmission d’impulsion laser
par le cristal Cr3t :CSB en fonction de I'énergie des impulsions incidentes,
afin de déterminer la section efficace d’absorption par I'état excité. Le laser
émet des impulsions accordables sur la bande d’absorption, dans le rouge, du
cristal Cr3t :CSB. L’expérience consiste alors 4 mesurer I'énergie des impul-
sions incidentes, grice & la lame séparatrice et du détecteur 1, et l’énergie
des impulsions en sortie du cristal grace au détecteur 2; les mesures des deux
détecteurs étant lues par ordinateur pour chaque imulsion. Celles-ci sont fo-
calisées dans le cristal au moyen d’une lentille tandis que deux polariseurs de
Glan permettent d’augmenter progressivement 'énergie des impulsions inci-
dentes, en tournant le premier polariseur entre la polarisation croisée (énergie
minimale) jusqu’a la polarisation paralléle & celle du deuxiéme polariseur,
verticale (énergie maximale). Le cristal est placé dans un support permettant
d’orienter I'axe du cristal parallelement ou perpendiculairement & la polarisa-
tion des impulsions.
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4.1.3.2 Conditions de focalisation.

Si I’énergie maximum des impulsions est limitée par le laser, la variable perti-
nente est la densité d’énergie, ce qui nous donne une relativement grande liberté
d’expérience, grace aux conditions de focalisation. En effet, I’équation (4.6) et la
figure 4.2 indique qu’il existe une densité d’énergie caractéristique de la saturation
donnée par la relation E* = ag"A, dans notre cas, de l'ordre de 8 J/cm?.

Comment évaluer les conditions de focalisation ?

Si le faisceau a un profil transverse gaussien, la densité d’énergie répond a I’équa-
tion, E(r) = %%’)—2 exp(—w—Q(Z%), ol 7 est la coordonnée radiale, Ey est I’énergie totale
de impulsion et w(r) est le rayon gaussien qui dépend de la distance de propaga-
tion z, suivant I’équation w(z) = w§ /1 + 22/z%% ol w§ est le rayon minimum du
faisceau, z est la distance de propagation depuis ce rayon minimal et 2§ = “—“/J\Lz est
la distance de Rayleigh pour la longeur d’onde A. Par ailleurs, apres une distance de
propagation de quelques longueurs de Rayleigh, la divergence du faisceau gaussien

s’inscrit dans un cone de demi-ouverture §* = 2.

W
Suite a la propagation a travers la lentille,0 le faisceau subit une diffraction
qui tend & le focaliser et transforme ’équation du rayon gaussien en w(z) =
wo /14 (z — 21)%/22 ot wy = % est le nouveau rayon minimum situé mainte-
nant en z;, (nouvelle origine de z), prés du plan focal de la lentille, wy, est le rayon

du faisceau au niveau de la lentille, f est la distance focale de la lentille, zg = f—/\"ﬁ est
la nouvelle distance de Rayleigh. Enfin, le nouveau demi-angle du cone de diffraction
est 0 = ﬁ Avec toute ces relations, il est possible de calculer le profil de la densité
d’énergie dans le cristal.

Cependant, dans notre cas, le profil du faisceau (avant la lentille) est plutoét “su-
pergaussien” ce qui signifie qu’il s’écarte du profil gaussien et se rapproche d’un
profil “top hat”. A cause de cela, la diffraction du faisceau est plus forte ainsi que le
“waist” du faisceau focalisé. L’intérét du rappel sur les faisceaux gaussiens est que
les relations qui décrivent sa propagation se transpose facilement au cas des fais-
ceaux supergaussiens par I'ajout d’un facteur, appelé “M-carré”, M?, chaque fois
qu’apparait la longueur d’onde. Le facteur M? est toujours plus grand ou égal & 1 et
traduit Pécart du faisceau par rapport & un faisceau gaussien (le M? d’un faisceau
gaussien étant égal a 1). Ainsi, nous avons trois nouvelles équations pour le rayon
minimum du faisceau pres du plan focal, la diffraction du faisceau et la divergence
asymptotique, données par les relations (4.7).

M2Xf
Wy =
Tw
)2 2
w(z):wo\/1+M22£Z——Tz@)— avec 2z = 0 (4.7
25 A
M2\
6 =

TWy
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La documentation du laser garantit une diffraction inférieure & 0,5 mrad ce qui
pour un rayon minimum de 1,8 mm & 650 nm donne une borne supérieure de 4,2
pour le M2. Cependant, comme cela laisse une grande indétermination sur le “waist”
du faisceau au dela de la lentille, nous avons cherché a le mesurer. L’expérience la
plus simple consiste a déplacer une “lame de rasoir”, latéralement au niveau du waist
(prés du plan focal de la lentille) et ainsi, masquer progressivement le faisceau tout
en mesurant l’énergie transmise.

Pour extraire le rayon de cette expérience, nous avons appliqué le modele donné
par I’équation (4.8), correspondant & un profil gaussien de rayon wy mais ici, dans le
plan focal de la lentille. Cette équation donne I’énergie transmise quand une “lame
de rasoir” masque une partie du faisceau.

9 Em 22 + 2
out - / / diL‘ dy
\/5 Ein % dx

T Wy __

Ou E,,; et F;, sont les énergies transmise et incidente, wy est le rayon gaussien
du faisceau, x et y sont les coordonnées respectivement horizontale et verticale.

Les résultats expérimentaux pour deux valeurs de l’énergie incidente, sont re-
présentés a la figure 4.4, pour la lentille de distance focale égale & 1000 mm et une
longueur d’onde de 650 nm. Sur cette figure, nous avons ajouté les résultats obtenus
a partir de I’équation (4.8) pour des valeurs de wy de 0,2 mm et 0,3 mm.

L’écart entre l'expérience et la courbe théorique trahit la présence de modes
d’ordre plus élevé. En effet, dans 'encadré en haut de la figure, les dérivées en x des
courbes expérimentale et théorique sont représentées, or comme 'expérience réalise
une intégration de la densité d’énergie, la dérivée de I’expérience nous donne a peu
de chose pres la densité d’énergie en fonction de la coordonnée radial. Nous voyons
qu’au niveau du plan focal, la tache de diffraction du faisceau réel présente des bords
latéraux plus intenses que le profil gaussien théorique et confirme que le faisceau n’a
pas un profil gaussien au niveau de la lentille mais présente des composantes d’ordre
plus élevé.

Cependant, cette expérience donne l'ordre de grandeur du “waist” du faisceau
et de cet ordre de grandeur, par un petit calcul & partir de ’équation (4.7), nous
obtenons un M? de 'ordre de 2,2, qui correspond bien aux données du constructeur
(voir tableau 4.2).

Le choix d’une lentille de grande distance focale (f = 1000 mm) n’est pas anodin
car il s’agit de la plus grande focale disponible au laboratoire et permet de focaliser le
faisceau le moins possible dans le cristal (voir équation (4.7)). La place et le matériel
disponible au laboratoire ne permettant pas d’utiliser des lentille de distance focale
plus longue, pour réduire encore la focalisation, nous avons monté un téléscope au
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F1G. 4.4 — Energie transmise lorsqu’un écran masque une partie du faisceau au
niveau du plan focal, en fonction de la limite latérale de I’écran. Les points ex-
périmentaux sont représentés ainsi que les courbes théoriques pour des rayons
gaussiens de 0,2 mm et 0,3 mm (selon équation (4.8)). L’expérience corres-
pondant 4 une intégration de la densité d’énergie (équation (4.7)), nous avons
représenté dans 'encadré la dérivée de la courbe expérimentale ci-dessus, ainsi
que la courbe théorique pour w = 0,2 mm. Ces dérivées ont été normalisée par
la dérivée maximum et représente, 4 peu de chose prés, la densité d’énergie
en fonction de la coordonnée radial, r. Nous trouvons une bonne concordance
entre la théorie et I'expérience pour un rayon gaussien de 0,2 mm mais re-
marquons que les lobes latéraux de la densité d’énergie trahissent la présence
de modes d’ordres supérieurs dans le faisceau au niveau de la lentille ce qui
confirme I’hypothése d’un profil “supergaussien”.

A = 0,650 nm longueur d’onde
f = 1000 mm focale de la lentille
w =18 mm rayon en sortie du laser
© < 0,5 mrad divergence (donnée constructeur)
wp ~ 0,25 mm “walst” (mesuré)
w w /
Mz:W—OE;O\;:_i; ~ 22 mesuré
M2 = l’—“’/\—@ < 4,2 constructeur

TAB. 4.2 — Application numérique comparant le M? du faisceau laser (rapport
entre le “waist” mesuré et le “waist” calculé pour un faisceau gaussien) et le
M? obtenu & partir des spécifications du constructeur.
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moyen de deux lentilles (de distances focales respectivement égales & 150 mm et 50
mm) réduisant le rayon du faisceau collimaté. La réduction du rayon du faisceau
au niveau de la lentille augmente d’'un méme facteur le rayon minimum du fais-
ceau focalisé (voir équation (4.7)) . La vérification expérimentale du “waist” donne
alors 0,5 mm (ce qui ne correspond pas exactement au facteur trois attendu mais
permet d’obtenir quand méme un facteur 2). En conclusion, le tableau 4.3 donne
les densités d’énergie maximum obtenues au niveau du plan focal pour la lentille
de distance focale égale a 1000 mm sans et avec le téléscope. Etant donné que la
densité d’énergie caractéristique de la saturation est de l'ordre de 8 J/cm? dans le
cas du cristal Cr®* :CSB, le montage sans téléscope devrait permettre d’observer la
saturation de la transmission, tandis qu’avec le téléscope, nous devrions pouvoir en
observer le début (car la sensibilité des détecteurs est limitées).

f
\

/- N\

téléscope lentille de focalisation "waist" du faisceau

fl f2 3 o

F1G. 4.5 — L’ajout d’un téléscope qui réduit le rayon du faisceau collimaté,
avant la lentille de focalisation, tend & augmente le rayon du faisceau au niveau
du plan focal (relation (4.7)). En 'occurence, nous avons utilisé des distances
focales f1 =150 mm, f2 =50 mm et f3 = 1000mm permettant un facteur 2
entre les “waist” du faisceau focalisé.

4.1.4 Résultats

Une mesure de la transmission du cristal Cr®* :CSB en fonction de I'énergie des
impulsions incidentes est donnée a la figure 4.6 pour les deux orientations du cristal
(axe du cristal respectivement paralléle et perpendiculaire a la polarisation du fais-
ceau) et pour une longueur d’onde de 650 nm. Les parametres de cette expérience
sont rappelés au tableau 4.4.
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F1G. 4.6 — Transmission d’impulsions & 650 nm en fonction de I'énergie des
impulsions, pour le cristal Cr3t :CSB, dont I'axe est orienté parallélement
() et perpendiculairement (o) & la polarisation des impulsions. Résultats de
Pexpérience schématisée a la figure 4.3 et réalisée pour les parametres rappelés
au tableau 4.4.
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Ermaz ~ 20 mJ Energie des impulsions laser

E* = "‘Gh;A ~8 J/em? densité d’énergie caractéristique

wo = 0,25 mm ”waist” du laser sans téléscope

wo = 0,5 mm "waist” du laser avec téléscope

Eg = :—Ef ~ 20 J/cm? densité d’énergie maximum sans téléscope

w

E, = 2—Eg— ~ 5 J/cm2 densité d’énergie maximum avec téléscope

1rw0

TAB. 4.3 — Calcul de la densité d’énergie maximum (au centre du faisceau)
sans et avec téléscope et comparaison avec la densité d’énergie caractéristique
de la saturation de la tranmission.

A = 650 nm longueur d’onde des impulsions

T =10 ns durée des impulsions

v =10 Hz taux de répétition

w =1,8 mm rayon du faisceau

f = 1000 mm distance focale de la lentille

wo =0,25 mm rayon du faisceau dans le cristal

L =4 mm longueur du cristal Cr3t :CSB

No =0,5 10—20 cm™3 concentration en Cr3+

TGSAT = 4,3 10720 cm? section efficace d’absorption par V’état fondamental pour une
polarisation paralléle 3 I’axe du cristal

TGS Ac =3,110"%0 cm? section efficace d’absorption par I’état fondamental pour une
polarisation perpendiculaire & 'axe du cristal

o = 0,02 em™?! ordre de grandeur des pertes non saturables

TAB. 4.4 — Rappel des paramétres de 'expérience présentées a la figure 4.6.

Etant données les sections efficaces d’absorption, la concentration et la longueur
du cristal (voir tableau 4.4), les transmissions (& trés faible densité d’énergie) prévue
par la relation T' = exp(—ogsaNoL) sont de 42 % et 54 % respectivement pour les
polarisations paralléle et perpendiculaire & I'axe du cristal. Cependant, nous avons
a corriger ces deux valeurs, & cause des réflexions de Fresnel sur les surfaces d’entrée
et de sortie du cristal, selon

n; — 1\2
Tmesuré = (n_zﬂ) Tcristal (49)

0l Tesure €St la transmission mesurée, (%ﬁ)Q est le facteur de transmission du
aux réflexions de Fresnel (ou n; est successivement l'indice de réfraction ordinaire,
n, = 1,85, et l'indice extraordinaire, n, = 1,76, pour les polarisations respective-
ment perpendiculaire et parallele & ’axe du cristal) et ou Tistar €t la transmission
du cristal seul. On obtient ainsi, des transmissions de respectivement 39 % et 49 %
pour les polarisations parallele et perpendiculaire.

D’otu vient la différence observée entre ces transmissions théoriques et celle obser-
vées sur la figure 4.6 pour les faibles énergies ? Dans le modele décrit par ’équation
(4.6), seul le parametre d’absorption non saturable, o, permettrait de 'expliquer
et on obtiendrait des valeurs de o de respectivement 0,3 et 0,6 cm™!. Ce sont des
valeurs considérables, correspondant & une perte de 20 % de 1'énergie en absence de

dopant.
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Par ailleurs, ’étude de la transmission du dispositif sans cristal, qui permet
normalement de calibrer la lame de verre (voir figure 4.3) fait apparaitre une non-
linéarité des détecteurs et des décrochages lors des changement de calibres (voir
figure 4.7).
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F1G6. 4.7 — Rapport entre les énergies mesurées aux détecteurs 2 et 1 en
fonction de Pénergie réféchie par la lame de verre mesurée par le détecteur 1
(voir figure 4.3) pour deux longueurs d’onde du laser (expérience sans cristal).
Que la transmission de la lame de verre dépende de la longueur d’onde ne
nécessite que de calibrer pour chaque longueur d’onde mais on observe une
non linéarité 4 faible énergie et un décrochage lors du changement de calibre.
Ceux-ci sont quasiment invisibles sur la courbe de Iénergie mesurée par le
détecteur 1 en fonction de celle mesurée par le détecteur 2 (voir encadré) mais
sont succeptibles d’affecter la mesure de transmission du cristal.

C’est ainsi que nous avons été limités dans ’expérience car 'augmentation de
Pénergie des impulsions introduit une destruction du cristal, et 'usage du téléscope
n’a permis d’observer qu’'une transmission constante. L’observation d’autres lon-
gueurs d’onde n’a pas plus permis de faire apparaitre de variation de la transmission
attribuable sans ambiguité & la saturation du cristal (voir figure 4.8).
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F1G. 4.8 — Transmission du cristal en fonction de 'énergie des impulsions
pour des polarisations paralléle et perpendiculaire & I'axe du cristal et pour
différentes longueurs d’onde. La décroissance de la transmission est due a la
destruction du cristal et aucune augmentation de la transmission, qui puisse
étre attribuée sans ambiguité au cristal, est observée.



118 CHAPITRE 4. EXPERIENCES ANNEXES

4.1.5 Conclusion

Nous avons réalisé plusieurs tentatives de mesure de transmission du cristal
Cr3+ :CSB en fonction de 1’énergie d’impulsion dans le domaine de longueur d’onde
d’absorption par I'état fondamental et le domaine d’énergie significatif du modele
décrit par I'équation

ogsal

dE UESA)(l — exp(— = )) — NoogsaE — oF (4.10)

— = —hvNy(1 -
dz Y O( OGSA

Aucune variation de la transmission n’a été observée qui puisse étre attribuée
sans ambiguité (due aux non linéarités des détecteurs) au cristal.

Avant interprétation supplémentaire, il convient probablement de remettre en
question le modele utilisé et notament le schéma en quatre niveaux ainsi que les
temps de dynamique entre niveaux (voir figure 4.1).

Cependant, toute tentative en ce sens, a été, jusqu’a présent, infructueuse face a
notre ignorance des mécanismes de relaxation entre niveaux d’énergie. A cette fin,
des expériences annexes seraient nécessaires comme la mesure du temps de vie des
niveaux excités sous pompage par absorption d’un rayonnement autour de 410 nm
(transition ‘A, — 4T ).
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4.2 Mesure par la technique de Z-scan de ’indice
non linéaire du CSB

4.2.1 Introduction

Dans cette section, nous allons étudier Ia non linéarité de ’indice de réfraction
du cristal Cr** :CSB.

En effet, jusqu’a présent, nous nous sommes interrogés sur la variation de I'in-
dice en fonction de la fréquence (dispersion), en fonction de la polarisation (biréfrin-
gence), en fonction de la température (lentille thermique) et dans cette section, nous
nous intéresserons a la dépendance de l'indice de réfraction en fonction de I'intensité
de la lumiére.

En d’autres termes, 'indice de réfraction du cristal est-il le méme pour un faisceau
incident de 1 W/cm? et un faisceau de 100 GW/cm?, cent mille millions de fois plus
intense 7 La réponse est “non” mais, tous les matériaux ne sont pas égaux devant la
non linéarité.

Nous verrons qu’on distingue essentiellement deux types de non linéarité : la non
linéarité de type xo et la non linéarité de type xs. Mais de quoi s’agit-il et qu’en
est-il du cristal Cr3* :CSB? Quelles sont les propriétés liées & 'indice non linéaire ?

4.2.2 Qu’est-ce que l’indice non linéaire ?

Dans les lois de Descartes et de Fresnel, 'indice de réfraction apparait comme
une propriété de la matiere : I'indice vaut 1 pour le vide, 1,5 pour le verre, 1,33
pour l'eau et 1,8 pour le cristal Cr®*t :CSB. Quand on étudie la diffraction d’un
front d’onde par une lentille, 'indice apparait comme le rapport entre la vitesse de
propagation d’une onde plane dans un milieu matériel et sa vitesse de propagation
dans le vide.

Mais il est essentiel de garder en mémoire que I'indice de réfraction décrit un des
aspects de l'interaction de la lumiére et de la matiere et qu’il dépend aussi bien des
caractéristiques de la matiére que des caractéristiques de la lumiere.

Pour s’en convaincre, prenons le point de vue des équations de Maxwell couplées
aux équations constitutives de la matiere et rappelons ce modele en quelques mots
dans les cas ou l'intensité de la lumiere incidente, n’est pas et est, suffisamment
intense pour mettre en évidence des effets dits non linéaires.

Dans les quatre équations de Maxwell (équations (4.11a)) ainsi que les deux
équations constitutives du milieu matériel (équations (4.11b)), la lumiere est modé-
lisée par un champ électromagnétique et le milieu matériel est représenté en termes
de densité de polarisation induite par couplage avec le champ électromagnétique
(faisons ’hypothése d’un milieu diélectrique pour lequel les charges et courants sont
nuls ainsi que l'intensité d’aimantation).
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rotE = ~6—B divD =0

ot (4.11a)
rotH = +8D divB =0

ot B
D=eE+P B=pH (4.11b)

ol E est le champ électrique, Dle champ de déplacement, Hle champ magné-
tique et B Pinduction magnétique enfin, P est la densité de polarisation, € est la
permittivité du vide et py la perméabilité du vide, ici égale & la perméabilité du
milieu.

Si le milieu est isotrope (pas de biréfringence), on suppose que la polarisation
est parallele au champ électrique, ce qui permet de réduire le systéme d’équation
(4.11) & un systeme d’ equatlon a une dimension, celle de lamphtude des champs
considérés, en posant E= Elx, H= Hly, D=D lw, B= Bl et P = Pi,.

Si 'amplitude du champ électrique est suffisamment faible, on suppose que la
polarisation est proportionnelle au champ électrique (équation (4.12a)), ce qui, avec
(4.11b), définit la permittivité du milieu, € = ¢y + €9 X = €€, comme le rapport
entre les amplitudes du champ de déplacement et du champ électrique, D =€ E.

Aprés un petit calcul, on trouve ’équation de propagation de la lumiere dans
le milieu comme ayant pour seule différence avec le vide, sa vitesse de propagation
(équation (4.12b)), égale & ¢ = \/%u—o dans le vide et & v = £ < ¢ dans le milieu
matériel (o n = /).

Ainsi, “coté” équations constitutives, 'indice est la racine carrée de la permit-
tivité relative du milieu, ¢,, qui traduit la polarisation induite dans la matiere par
couplage avec le champ électromagnétique et “coté” équations de Maxwell, I'indice
est le rapport des vitesses de propagation du champ électromagnétique dans le di-
électrique et dans le vide (voir équation (4.12c)).

P=¢xE — D=¢(l+x) E (4.12a)

1 0°E 1 c?
AFE = —— P = 4.12b
v? Ot2 avee v e-(€opo) m? ( )
n=\e&=4y1+x ou n= % (4.12¢)

Au niveau atomique, l'indice est relié, par une théorie semi-classique, a une po-
larisation du noyau et du nuage électronique de chaque atome, moyennée sur les
concentrations de chaque élément. C’est dans la complexité de cette interaction mi-
croscopique que se trouvent les dépendances de 'indice de réfraction en fonction de
la fréquence et de la direction de polarisation du champ électrique (dispersion et
biréfringence), en fonction de la température du milieu matériel ... et en fonction de
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I’amplitude du champ électrique.

Si Pamplitude du champ électrique est élevée, la polarisation n’est plus simple-
ment proportionnelle au champ électrique (équation (4.12a)) mais peut étre déve-
loppée en termes de puissances de celui-ci (équation (4.13)),

P=€0X1E+60X2|E|2+60X3 |E|2E+ (413)

ol nous voyons apparaitre ce que, dans 'introduction, nous avons appelé la non
linéarité de type x2 et x3 : le xo est la non linéarité a la base des processus de généra-
tion paramétrique optique, la génération de seconde harmonique, ... tandis que le x3
est & Dorigine de la génération de troisitme harmonique mais aussi de P’effet Kerr. [9]

Si x2 est négligeable (cas des cristaux centro-symétrique), sachant qu’en fait,
|E|? est proportionnel & I'intensité de la lumiere, nous pouvons appliquer le méme
raisonnement que celui qui a mené a la définition de l'indice linéaire et obtenir une
équation de propagation (équations (4.14)) ou la vitesse de propagation, dépend
maintenant, en plus, du module carré du champ électrique.

Selon les équations (4.14) l'indice de réfraction présente alors un terme linéaire,
ng, et un terme non linéaire, ny, et on peut décrire une non linéarité de type x3
en termes d’indice non linéaire. Cette modélisation constitue le principe de base de
I’expérience de Z-scan que nous allons décrire.

D=¢E+P=¢ (1+x1+x3|E") E (4.14a)
1 0%E 1 c?

AE = ——— 2 = = 4.14b
2o T VT Clam)  (ED) (4.14b)

n= e =1+ x1 +x3| B?

I X
=\/1+X1(1+§I%X1|E|2)
s |Bf

2 1+X1
n

:n0+—23|E|2

(4.14c)
=1+ x1+

D’apres les équations (4.14¢), nous avons ng = /1 + x1 et ny = x3/no. Si, en
plus, nous appliquons la relation I = ¢y c|E|* (ou I est I'intensité du faisceau), on
peut définir I'indice par la relation n = ng +yI avec ng = /1 + x1 et 7= 5722

Une petite application numérique concernant le cristal non linéaire de KTP est

donnée au tableau 4.5.
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Pm = 10,8 mW puissance du laser

ng ~ 1,8 indice de réfraction

X2 ~ 1 pm/V succeptibilité d’ordre 2

¥ ~ 110713 cmz/W coefficient d’indice non linéaire
€0 =8,8510"'2 F/m permittivité du vide

c =3 108 m/s vitesse de la lumiére dans le vide
nous pouvons en déduire

X1 ~ 2,24 succeptibilité d’ordre 1

X2 ~ 110712 m/V succeptibilité d’ordre 2

X3 ~ 9,6 10722 m?/v2 succeptibilité d’ordre 3

TAB. 4.5 — Succeptibilité d’ordre 1, 2 et 3 du cristal de KTP.

Par ailleurs, un faisceau de 100 GW /cm? (=I) a un champ électrique de l’ordre de
E ~ 6,110® V/m dont nous pouvons tirer les trois premiers termes de la polarisation
a partir de ’équation (4.14) et les deux premiers termes de 'indice de réfraction :

P=¢(2,24+6107*+3,610°HE
: (4.15)
n=18+110
Par conséquent, méme si le KTP est connu comme un cristal non linéaire de type
X2, le x3 ne peut étre négligé avec un faisceau de 'ordre de 100 GW /cm?. De plus,
le terme non linéaire de I'indice de réfraction apparait bien comme une correction
faible (mais non négligeable).

4.2.3 Principe de ’expérience
4.2.3.1 Comment atteindre une telle intensité?

Si on focalise la diode de pompe de 2 W jusqu’a obtenir un rayon de 10 pm,
I'intensité maximum au centre du faisceau atteint 1 MW /cm?) et il est donc impos-
sible de lui faire atteindre une intensité de 100 GW /cm?. Seules les sources pulsées
permettent ce type d’expérience et plus spécifiquement, nous avons utilisé un laser
Ti :saphire MIRA, infrarouge femtoseconde, avec un amplificateur régénératif.

Estimons I'intensité maximum obtenue gréace a ce laser en supposant que le fais-
ceau a un profil spatial gaussien et que les impulsions ont un profil temporel en
sécante hyperbolique,

I(r,t) = Iy exp(—2(r/wo)?) sech(2t/7)? (4.16)
£ = 27r/[(r,t) rdrdtz[oz—;u—gT (4.17)

ou I(r,t) est I'enveloppe spatio-temporelle de I'intensité de I'impulsion, € est
I’énergie d’une impulsion, Iy est I'intensité maximum, wq est le rayon du profil gaus-
sien et 7 est la largeur temporelle de I'impulsion.

Par ailleurs, si v est le taux de répétition du laser et P, est sa puissance moyenne,
nous avons
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P, =cv (4.18)
En combinant (4.17) et (4.18), nous obtenons :
2 1P
Iy=——— 4.19
T rwir v (4.19)

Avec les caractéristiques du laser utilisés, données au tableau 4.6, en tenant
compte de la focalisation du faisceau au moyen d’une lentille, nous obtenons une
intensité maximum de 95 GW/cm? : avec ce type de source, nous atteignons l'inten-
sité permettant de révéler les aspects non linéaires de type x3.

A = 780 nm longueur d’onde du laser

P = 10,8 mW puissance du laser

v = 200 kHz taux de répétition

T = 250 fs largeur temporelle des impulsions

w = 0,2 cm rayon du faisceau

f =5 cm focale de la lentille de focalisation

wo = 0,0012 cm rayon du laser dans le plan focal
— Io =95 GW/cm? Intensité maximum

TAB. 4.6 — Caractéristiques du faisceau laser infrarouge femtoseconde et cal-
cul, & partir de (4.19) de l'intensité maximum des impulsions.

Successivement, nous avons placé deux cristaux Cr®* :CSB, de longueur diffé-
rente, dans le faisceau infrarouge femtoseconde, (leur longueur respectivement égale
a1l,3et 5,5 mm). Alasortie du cristal fin, au faisceau infrarouge (780 nm) s’ajoute
un faisceau bleu d’intensité fonction de 'orientation du cristal et croissante avec
la puissance du faisceau infrarouge incident, il s’agit de la génération de seconde
harmonique liée au xo du cristal et dont lefficacité de conversion est liée & 'ac-
cord de phase (ce qui explique la dépendance de l'intensité générée en fonction de
orientation du cristal).

Dans le cas du cristal épais, nous observons également 1’émission d’un faisceau
bleu obtenu par la génération de seconde harmonique mais & partir d’une certaine
énergie (de I'ordre de 0, 15 pJ sur une section de rayon w ~ 12 pm), la génération de
seconde harmonique est en compétition puis supplantée par une émission visible de
toutes les couleurs (qui devient blanche pour des puissances plus élevées). L’intensité
et les couleurs dépendent légerement de I'orientation du cristal ou de sa position par
rapport au plan focal du faisceau. Il s’agit d’une génération de supercontinuum [1].
Deux photographies sont représentées a la figure 4.9.

4.2.3.2 Principe de ’expérience : lentille non linéaire et Z-scan

Nous avons vu qu’avec une source pulsée dont les impulsions ont une largeur tem-
porelle de 'ordre de la centaine de femtosecondes, nous pouvions atteindre le niveau
d’intensité pour lequel la non linéarité de type xs est non négligeable. L’expérience
de Z-scan permet de la mettre en évidence qualitativement et quantitativement.
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FI1G. 4.9 — Photo du faisceau transmis par des cristaux Cr3* :CSB avec un
faisceau infrarouge femtoseconde incident, & gauche, cristal de 5,5 mm de
longueur, & droite, cristal de 1,3 mm de longueur.

Pour cela, elle allie deux concepts que nous allons vous présenter : la génération
d’un effet de lentille, dans le cristal (grice a 'indice non linéaire et au profil spatial
transverse gaussien des impulsions intenses) et le concept du Z-scan. Cette technique
a été réalisée avec succes sur de nombreux cristaux ( LN :Mg, KTA, KTP, BBO,
LBO, BBO [28], CS,, BaF,, ZnSe [44]).

Modélisation de la lentille non linéaire.

Section (4.2.2), nous avons rappelé que l'indice de réfraction du cristal, vu par
un faisceau incident, peut étre décomposé en un terme constant et un terme propor-
tionnel & l'intensité du faisceau (appelé indice de réfraction non linéaire).

n=ng+ 312—2 |E|2
1 (4.20)
=ng+7vl avec vy= 3 Ng€eC

L’indice non linéaire étant proportionnel & I'intensité de 'impulsion, si le faisceau
a un profil transverse gaussien, au sein du cristal, I'indice non linéaire suivra le
méme profil gaussien : U'indice total (si v est positif) sera donc plus élevé sur 'axe
de propagation du faisceau, 1a ou I'intensité est maximum, que sur les bords du
faisceau, 1a ou l'intensité tend vers zéro.

Le méme raisonnement peut étre appliqué au point de vue temporel : si I'impul-
sion a un profil en sécante hyperbolique au carré, nous supposerons que 'indice non
linéaire suivra le méme profil.

A cause de la variation transverse et temporelle de 'indice de réfraction du
milieu, la vitesse de propagation de I'impulsion présente une dépendance transverse
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et temporelle, ce qui introduit une distorsion de la phase en sortie du cristal dont
voici le modele développé par la référence [44].

Supposons le cristal placé, dans un faisceau focalisé au moyen d’une lentille, a
une distance z du plan focal. Au point de vue spatial, outre le profil transverse
gaussien, si le faisceau est focalisé au moyen d’une lentille, nous obtenons, pour le
champ électrique incident, la relation

W r? ikr?
20 P T 2RE

E(z,1,t) = Eq(t) ) ei¢l=:D) (4.21)

ol z et r sont les coordonnées cylindriques (avec z, selon la direction de propa-
gation du faisceau et I’origine placée au plan focal), w?(z) = wd (1 + 22/22) est le
rayon du faisceau, R(z) = z (1 + 22/2?) est le rayon de courbure du front d’onde en
z, 20 = kw3/2 est la distance de Rayleigh, k = 27/ est le vecteur d’onde et A est
la longueur d’onde (dans le vide). Ey(t) représente le champ électrique au niveau du
“waist” du faisceau (et contient essentiellement ’enveloppe temporelle de I'impulsion
laser). (%) contient toute variation de phase tranversalement uniforme.

Calculons la variation de phase transverse, Ag(r), due a I'interaction du cristal et
du champ électrique lors de sa propagation dans celui-ci. Pour cela, plusieurs hypo-
theses simplificatrices sont faites : premierement, I’approximation de I’enveloppe len-
tement variable (SVEA) ; deuxiémement, nous supposerons que la diffraction (“nor-
male”) du faisceau est négligeable dans le cristal, soit L < zp, troisiemement, que
la diffraction du faisceau due aux effets non linéaires est également négligeable dans
le cristal, soit L < zy/A¢(0)). Dans ce cas, les deux équations (4.22) modélisent
Vintensité du faisceau, I(z,r,t) et la variation transverse de la phase A¢ en fonction
de la distance de propagation dans le cristal, 2’.

0 An(i1(,r )k 22)
% = —a(l(z,1,1)) I(r, 2,1) |

Ou «(I) couvre I’absorption linéaire et non linéaire. Apres intégration de ces
deux équations sur la longueur L de cristal, si ’absorption non linéaire est faible,
la dépendance de A¢(z,r,t) en r et z reproduit simplement la dépendance de I'in-
tensité, I(z,7,t), en r et z. La variation transverse de la phase & la sortie du cristal
répond alors & 1’équation

272
A¢(Za T, t) = A¢0(za t) eXp(— wg(z)

avec (4.23)

Ady(t
A¢0(Z,t) = m%—(*/—i—g
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ol ®y(t), la différence de phase sur I’axe et dans le plan de focalisation, est définie
par

A(I)() (t) = k‘ATLO (t)Leﬂ‘ (424)

olt Leg = (1 —e~?L) /o (avec L, la longueur du cristal et «, 'absorption linéaire)
traduit l'intégration qui a été faite sur la propagation dans le cristal et Ang(t) est
égal & v Ip(t) ot Iy(t) est l'intensité sur Paxe au niveau du “waist” (oll nous avons
négligé les réflections de Fresnel sur les surfaces du cristal). Compte-tenu de la dif-
fraction non-linéaire, le champ électrique a la sortie du cristal répond & I’équation

E.(z,1,t) = E(z,r,t) e”oL/2 gitd(zr) (4.25)

Comparons la diffraction due & ’indice non linéaire & celle introduite par une len-
tille plan convexe de profil transverse inconnu et supposons que la variation trans-
verse de la phase, intégrée sur I’épaisseur maximale de la lentille, est donnée par
la relation (4.26a). En identifiant ces deux équations (4.24) et (4.26a), on trouve
le profil de la lentille équivalente aux effets non linéaires et donné par I’équation
(4.26Db).

Ad(z,7,t) = kAn AL(r) (4.26a)
_ I 7 SR i
AL(r) = Lo = L(r) = £17 /22 (1 = exp( 2w2(z))) (4.26b)

An=n-—1=|y|I(t)

Ou An est la variation d’indice entre le milieu constituant la lentille et I’air et
AL(r) est la variation transverse de I’épaisseur de la lentille. Outre I’absorption du
faisceau dans le cristal, le champ électrique sortant, F,, présente une distorsion de
phase comparable & celle due a une lentille de profil gaussien, dont le profil dépend de
la position du cristal, dont le signe de la vergence correspond au signe du coefficient
non linéaire (7y positif correspond & une lentille convergente et réciproquement) et
dont la différence d’indice (par rapport & l'indice de ’air) dépend du temps comme
Penveloppe temporelle de 'intensité de 'impulsion.

Une propriété remarquable de la distorsion de phase introduite par le cristal non
linéaire est sa forte décroissance en fonction de z, position du cristal par rapport au
“waist” du faisceau, c’est pourquoi au-dela de quelques longueurs de Rayleigh, elle
est quasi nulle.

Principe du Z-scan
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Nous avons vu que l'interaction du faisceau femtoseconde avec le cristal introduit
une diffraction supplémentaire au faisceau a la maniére d’une lentille. Le principe du
Z-scan est d’étudier cette pseudo-lentille en la déplacant pas a pas sur la direction
de propagation d’un faisceau focalisé, de part et d’autre de son plan focal.

Observons D'effet de cette pseudo-lentille sur le faisceau quand elle est placée
avant et aprés le plan focal sur la figure 4.10 (cas d’une lentille convergente) et plus
précisément la conséquence sur la puissance mesurée par un détecteur placé apres
un diaphragme loin du plan focal.

Si la pseudo-lentille est convergente et placée avant le plan focal, elle tend a
accentuer la convergence du faisceau et, a cause de 'augmentation conséquente du
rayon du faisceau sur le diaphragme, diminuer la puissance transmise au détecteur.
Inversément, si la pseudo-lentille est placée juste apres le plan focal, elle tend a
réduire la divergence du faisceau, ainsi que le rayon de celui-ci sur le diaphragme, et
augmenter la puissance mesurée par le détecteur.

Par conséquent, si on déplace pas a pas la lentille, de telle sorte qu’elle passe par
le plan de focalisation, nous observerons une diminution suivie d’une augmentation
de la puissance mesurée par le détecteur. La variation de puissance détectée est
d’autant plus grande que la vergence de la pseudo-lentille est forte.

Cependant, si la lentille est remplacée par le cristal non linéaire, nous savons
que sa vergence équivalente décroit tres vite quand on s’écarte du plan focal de
quelques longueurs de Rayleigh. Par conséquent, de part et d’autre du plan focal,
pour les positions du cristal plus éloignées, la puissance transmise au détecteur de-
vient constante et égale a sa valeur pour z = 0.

Ainsi, 'expérience de Z-scan consiste a déplacer pas & pas un cristal non linéaire
de part et d’autre du plan focal d’un faisceau et de mesurer, pour chaque position,
la puissance transmise par un diaphragme placé au dela du plan focal, et met en
évidence la non linéarité du cristal grace a la variation, en vallée-pic, de la puissance
transmise par le diaphragme. Le signe de la non linéarité est directement acces-
sible si on constate que dans le cas d’une non linéarité positive (lentille équivalente
convergente), la position du cristal avant le plan focal correspond & la diminution
de la puissance transmise (vallée) et la position du cristal apres le plan focal, a
Paugmentation de la puissance transmise (pic).

Tout le raisonnement précédent peut étre appliqué pour un cristal dont la non
linéarité est négative. Dans ce cas, la lentille équivalente est divergente et la trans-
mission a un comportement en pic-vallée, le pic correspondant au cristal placé avant
le plan focal et la vallée correspondant au cristal aprés le plan focal.

Signalons qu’une technique analogue (et plus sensible) consiste & remplacer le
diaphragme par un petit cache circulaire (complémentaire au diaphragme). Dans ce
cas, les raisonnements ci-dessus sont simplement inversés, [52]. Par ailleurs, 'expé-
rience de Z-scan présente des analogies avec ’étude de la lentille thermique dans le
cristal Cr** :CSB (étudiée section 3.5.2). Nous avions vu qu’un faisceau gaussien a
une diffraction propre minimale qui le rend, comparativement a celle-ci, plus sensible
a la diffraction introduite par une lentille. De méme que dans le cas de la lentille
thermique, on peut supposer qu’un faisceau supergaussien ne permettrait pas une
expérience de Z-scan aussi sensible.
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F1G. 4.10 — Principe de Z-scan : une lentille mobile (convergente ((a) et (b))
ou divergente ((c) et (d)) est placée dans un faiceau, focalisé au moyen de
la lentille fixe, respectivement avant ((a) et (c)) et aprés le plan focal ((b) et
(d)); tandis qu’un diaphragme est placé au-deld des lentilles devant un détec-
teur. (a) La lentille mobile convergente se situe avant le plan de focalisation
virtuel du faisceau, elle tend & précipiter sa convergence, augmenter le rayon
du faisceau sur le diaphragme et, ainsi, diminuer la puissance transmise par le
diaphragme, (b) la lentille convergente se situe aprés le plan focal du faisceau,
elle tend a réduire la divergence du faisceau, diminuer le rayon du faisceau sur
le diaphragme et, ainsi, augmenter la puissance transmise par le diaphragme,
au détecteur. (c¢) La lentille mobile divergente se situe avant le plan de fo-
calisation virtuel du faisceau, elle tend a réduire sa convergence, diminuer le
rayon du faisceau sur le diaphragme et, ainsi, augmenter la puissance trans-
mise par le diaphragme, (d) la lentille divergente se situe aprés le plan focal du
faisceau, elle tend 4 augmenter la divergence du faisceau, augmenter le rayon
du faisceau sur le diaphragme et, ainsi, diminuer la puissance transmise par
le diaphragme, au détecteur.
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4.2.3.3 Deux effets supplémentaires : ’absorption non linéaire et les
défauts du cristal

Comment tenir compte de l’absorption non linéaire ¢

L’absorption a deux photons introduit une dépendance de I’'absorption du cristal
en fonction de sa position, en effet, le passage du “waist” augmente 'absorption
du faisceau, ce qui diminue directement l’intensité transmise. La dépendance de la
transmission en fonction de la position du cristal, due a l’absorption non linéaire,
est aisément mesurée par le méme dispositif que décrit ci-dessus, si on enléve le
diaphragme. La figure 4.12 montre le résultat d’une telle expérience dans le cas du
CSB.

Par conséquent, la mesure de la puissance transmise au détecteur par le dia-
phragme résulte de la superposition des deux effets non linéaires. Mais, si I'absorp-
tion non linéaire est faible, on peut supposer qu’elle n’a qu’un effet négligeable sur la,
variation transverse de la phase et qu’en faisant le rapport des transmissions norma-
lisées, avec diaphragme et sans diaphragme, on obtient la variation de transmission
due uniquement & l'indice non linéaire (voir référence [44]).

Comment s’affranchir de Ueffet des défauts du cristal ?

Un autre probléme est rencontré si des défauts dans le cristal ou sur 'une de ses
surfaces affectent la transmission du faisceau en fonction de la position du cristal
(en accentuant localement la diffraction du faisceau). Avec une réflexion analogue &
celle décrite au paragraphe précédant, on s’affranchit de ce probléme en soustrayant,
a la transmission normalisée & haute puissance, la transmission normalisée obtenue
a faible puissance (on suppose qu’a faible puissance, les effets non linéaires étant
négligeables, la fonction de transmission est liée uniquement aux défauts). Ce procédé
est également décrit et justifié a la référence [44].

4.2.4 Montage expérimental

Le dispositif expérimental est décrit a la figure 4.11. Le laser est un laser Mira
(Cohérent) suivi d’'un amplificateur régénératif. Les caractéristiques des impulsions
de ce laser et les parametres de I’expérience sont ceux utilisés au paragraphe (4.2.3.1),
rappelés au tableau 4.7. Le cristal est un cristal de CSB de 1,3 mm de long et dopé
au Cr3t 40,5 102 cm 3.

Le rayon du laser au niveau du plan focal a été mesuré grice a mesureur de profil,
cette mesure a donné un rayon gaussien, w = 12 um. Un rapide calcul, compte tenu
de la relation wg = A{fj}‘f , donne M? = 1,5 (qui correspond aux spécifications de

I'amplificateur qui garantit un M? inférieur & 2) et donne zy = 1,7 mm qui est bien
supérieur a la longueur du cristal.
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P = 10,8 mwW puissance du laser

v = 200 kHz taux de répétition

A = 780 nm longueur d’onde du laser

T = 250 fs largeur temporelle des impulsions

w = 0,2 cm rayon du faisceau en sortie du laser

f = 50 mm focale de la lentille

wo = 0,012 mm rayon du faisceau dans le plan focal

L =1,3 mm longueur du cristal

d = 50 mm distance entre le plan focal et le diaphragme
S = 40 transmission moyenne du diaphragme

TAB. 4.7 — Paramétres de I’expérience de Z-scan sur le cristal Cr*t :CSB.

Laser

lentille
cristal
table de déplacemerit
diaphragm
détecteu

F1G. 4.11 — Dispositif permettant de réaliser 'expérience de Z-scan, mesurant
Pindice non linéaire du cristal Cr3t :CSB. Le laser est un laser infrarouge
femtoseconde, le faisceau est focalisé par une lentille de 50 mm de focale,
le cristal est fixé sur une table de déplacement micrométrique pilotée par
Pordinateur (déplacement de part et d’autre du plan de focalisation du faisceau
laser), enfin, & 50 mm du plan focal, se trouve un diaphragme juste avant le
mesureur de puissance relié & P'ordinateur. L’expérience consiste & mesurer la
puissance transmise au détecteur par le diaphragme en fonction de la position
du cristal par rapport au plan focal du faisceau.
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4.2.5 Mesures

L’expérience de Z-scan a été réalisée plusieurs fois sur le cristal Cr®™ :CSB de
1,3 mm de long. Les parametres de ’expérience sont rappelés au tableau 4.7 et
deux courbes de transmission relative pour différentes positions du cristal de part et
d’autre du waist sont données a la figure 4.12 (correspondant & deux points d’impacts
différents dans le cristal.

Chacune des figures comprend l’expérience avec et sans diaphragme, I'expérience
sans diaphragme mettant en évidence la présence d’absorption non linéaire. Les deux
expériences ayant, pour seule différence, le point d’impact du faisceau dans le cristal,
mais présentant des variations de transmission d’ordre de grandeur différent (10%
dans le premier cas et 50% dans le deuxiéme) on peut soupgonner une inhomogeinité
du cristal et, peut-étre, la présence de défauts locaux déformant la réponse du cristal
a expérience de Z-scan ( [15], [35]).

Il aurait été des lors nécessaire de réaliser I’expérience de Z-scan a faible puissance
(voir (4.2.3.3)), afin de pouvoir séparer la variation de transmission due aux défauts
et inhomogeinités et celle liée a I'indice non linéarité. Comme nous ne disposons
pas de ce résultat, nous devrons nous contenter d’une interprétation qualitative des
résultats.

La mise en forme des résultats passent par trois étapes : premierement, normaliser
la transmission avec diaphragme par la transmission moyenne, deuxiémement, faire
de méme avec la transmission sans diaphragme et troisiemement, faire le rapport
entre la transmission normalisée avec diaphragme et la transmission normalisée sans
diaphragme.

Sur la courbe de transmission, ainsi obtenue, I’alternance vallée-pic (dans les deux
expériences) indique que I'indice non linéaire du Cr3* :CSB est positif. Par ailleurs,
la référence [44] donne une relation entre la différence de transmission normalisée et
la différence de phase maximum :

AT, , = 0,406 (1 — S)>*® |Ady| pour |APy| <7 (4.27)

Par cette formule, nous obtenons |A®y| = 0,25, or comme [A®y| = 27\’5 vIL, ol
I est la valeur moyenne de l'intensité maximale (sur 'axe de propagation et dans
le plan focal) dans ’enveloppe temporelle de I'impulsion. Etant donné que nous
obtenons un produit v I de l'ordre de 310~>, pour une intensité maximum de 100
GW/cm?, v est de l'ordre de 6107 *%cm?/W (compte tenu du rapport 2 entre la
valeur moyenne et la valeur maximum de l'intensité).

Cette valeur d’indice non-linéaire situe le CSB un peu en-dessous de la valeur du
KTP (ykrp ~ 1107%cm?/W, référence [28]).
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F1G. 4.12 — Expérience de Z-Scan réalisée en deux points du cristal. Pour
chaque expérience, nous avons sur la méme figure, la transmission (normalisée
par la transmission moyenne) respectivement avec et sans diaphragme, ainsi
que la différence entre les deux, ramenée autour de 1 (pour la lisibilité du
schéma), en fonction de la position longitudinale du cristal. Les expériences
sans diaphragme, correspondant a Iabsorption non-linéaire, présentent une
absorption forte et symétrique autour du plan focal, mais la figure (au-dessus)
montre une brisure forte lors du passage du plan focal qui trahit, peut-étre,
Pexistence de défauts dans le cristal. De méme, la dissymétrie du comporte-
ment en “vallée-pic” de la différence de transmission et la non reproductibilité
entre les deux expériences peuvent, elles aussi, étre attribuées aux défauts
du cristal et nécessitent des expériences supplémentaires en vue d’une déter-
mination quantitative de Iindice non linéaire du Cr*t :CSB. Cependant, le
comportement en “vallée-pic” implique un signe positif a I'indice non linéaire
dont nous avons calculé une estimation qualitative & partir d’une variation de
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4.2.6 Conclusion

Nous avons placé le cristal Cr3>* :CSB dans un faisceau laser infrarouge femtose-
conde et observé non seulement la génération de seconde harmonique mais aussi la
génération de supercontinuum mettant en évidence les aspects non-linéaire x5 et xs.
Par ailleurs, en vue d’une détermination quantitative du ys, nous avons réalisé une
expérience de Z-scan sur un cristal de 1,3 mm de long. L’expérience n’a pas bénéficié
de tout les approfondissements nécessaires dus aux défauts ou inhomogeinités du
cristal, mais nous avons défini un signe positif pour I'indice non linéaire et un ordre
de grandeur pour v, de 6 1076 cm?/W.
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Chapitre 5

Génération laser dans le cristal
Cr’t :CSB pompé par un laser a
colorant pulsé

5.1 Introduction

Au chapitre 1, nous avons étudié le spectre d’absorption du cristal Cr3* :CSB,
ainsi que le spectre d’émission dans le proche infrarouge lié 3 la transition Ay
4T, . Au chapitre 2, nous avons étudié le méchanisme de “thermal quenching” et
démontré une réduction faible du rendement quantique de la transition radiative
a température ambiante. Bien qu’au chapitre 3, I’étude du spectre d’absorption
par les états excités semble démontrer une réduction forte de la section efficace
d’émission effective par absorption due & la transition Ty — T , dans ce chapitre,
nous allons décrire un dispositif permettant d’observer le processus laser dans le
cristal Cr3* :CSB.

Dans un premier temps, nous avons pompé le cristal a I’aide d’une diode de puis-
sance de 2,3 W a 660 nm. Mais ce dispositif s’est révélé insuffisant pour dépasser le
seuil du laser et nous ’avons remplacé par un laser & colorant impulsionnel (présenté
au chapitre 4). Bien que ce type de pompe ne réponde pas a l'intérét technologique
du cristal Cr¥* :CSB en tant que cristal laser dans le proche infrarouge, elle nous a
permis de démontrer la génération laser du cristal et valider la mesure de gain effectif
dans le proche infrarouge. Cette expérience a été réalisée en collaboration avec le
département de physique de I'université de Krasnodar et plus particulierement avec
Mr I. V. Voroshilov, et a fait I'objet d’un article [3].

5.2 Dispositif expérimental

Pour obtenir une génération laser & partir du cristal Cr®* :CSB, il nous faut une
source de pompage optique. Le spectre d’absorption (figure 1.7) indique la possibilité
de générer une densité d’ions Cr®* excités par absorption d’un rayonnement autour
de 460 nm ou de 650 nm. Dans les deux cas, le spectre d’émission du cristal est une
bande large dans l'infrarouge proche (autour de 900 nm) signature de la transition
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*A, < *T, . Pour cette transition, une source de pompage autour de 650 nm aura un
rendement quantique maximum supérieur, ~ 8% ~ 72% (échauffant moins le cristal
q q p

1= 900 —
qu’une source de pompage autour de 460 nm (rendement quantique maximum =~
389 ~ 51%).

Outre la source de pompage optique, nous avons opté pour un oscillateur de
géométrie plan-convexe et d’une longueur de quelques centimetres, composé d’une
part par un traitement dichroique hautement réfléchissant autour de 850 nm, sur
une des faces polies du cristal et d’autre part par un miroir semi-réfléchissant de
transmission égale & 1% autour de 850 nm et de rayon de courbure égal & 50 mm.
Afin de minimiser les pertes, le traitement dichroique du cristal est complété d’un
traitement antireflet autour de 650 nm (longueur d’onde de la pompe) et d’une trai-
tement antireflet autour de 850 nm sur l'autre surface du cristal.

Premier dispositif de pompage : diode laser continue de 2,3 W i 660
nm

Le rayonnement cette diode est injecté dans une fibre multimode dont le diamétre
du coeur est de 115 pum et dont 'ouverture numérique est de 0,2. En sortie de la
fibre, une lentille de focale égale & 4,5 mm est placée & environ une fois et demi la
distance focale afin de focaliser le rayonnement dans le cristal & 3 fois la distance
focale de la lentille avec un diametre d’environ 230 pum.

A cela, nous avons ajouté un dispositif de refroidissement du cristal, composé
d’une lame de saphir (de 0,8 mm d’épaisseur) traitée antireflet autour de 650 nm
et appliquée contre la surface d’entrée de cristal; et d’un élément Peltier asservi
a température ambiante (percé d’un trou de 3 mm afin de laisser le passage au
rayonnement de la diode laser).

Lorsque que tous ces éléments sont mis en place et que la diode émet un maximum
de puissance, nous ajoutons, a la sortie de ’oscillateur, un filtre (pour éliminer le reste
de pompe non-absorbé par le cristal) et un mesureur de puissance a téte sensible
dans l'infrarouge proche, afin de mesurer la luminescence émise par 1'oscillateur.
Ensuite, 'orientation du miroir de sortie de 'oscillateur est ajustée pour maximiser
pas a pas la luminescence émise. Si tout se passe bien, nous devrions détecter la
génération laser par 'apparition d’un spot brillant au milieu de la surface sensible
du détecteur.

Bien que cette démarche soit efficace avec le cristal Cr3*+ :LISAF (voir chapitre
6), avec le cristal Cr®* :CSB, aucun réglage ne semble convenir. La puissance de lu-
minescence augmente bien avec I'ajustement du miroir de sortie, garantissant ainsi
que le cristal pompé est effectivement un milieu amplificateur, mais, apparemment,
l'oscillateur n’atteint pas le niveau de seuil correspondant a 1’égalisation du gain et
des pertes.

Deuxiéme dispositif de pompage : laser a colorant impulsionnel de 80
mJ a 650 nm

Nous avons réalisé la méme expérience avec un laser colorant émettant des im-
pulsions de 10 ns et 80 mJ a 650 nm, avec un taux de répétition de 10 Hz. Il s’agit
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du méme laser que celui utilisé pour 'expérience de mesure de I'absorption par les
états excités au chapitre 4. Nous avons également adapté les conditions de focalisa-
tion de ce laser de pompe en plagant simplement une lentille de focale de 1000 mm
grace a laquelle nous savons que le faisceau de pompe a un rayon de 200 ym dans
le cristal (voir section (4.1.3.2)). Ce nouveau dispositif est représenté a la figure 5.1.
Le réglage progressif de I’orientation du miroir de sortie du laser Cr3* :CSB n’a pas
tardé a réaliser la génération laser.

lentille, f = 1000 mm
densité neutre
traitement dichroique*
cristal Cr3+:CSB
miroir semi-réfléchissant, T=1%

\ ﬁl‘? RG780

N i /

faisceau de pompe @ 650 nm
génération laser @ 875 nm
monochromateur
ou photodiode
ou joulesmetre

* HR. ("high réfectivity”) @ 850 nm
et A.R. ("anti reflection”) @ 650 nm

Fi1G. 5.1 — Schéma expérimental permettant d’observer la génération laser
dans un cristal Cr®* :CSB. Le laser est pompé par un laser & colorant émettant
des impulsions de 10 ns & 650 nm et d’énergie égale 4 80 mJ. La puissance
de pompe est modifiée grace & un jeu de densités neutres. L’oscillateur est
composé du cristal Cr3* :CSB dont une des faces est traitée par un traitement
dichroique (& haute réflectivité autour de 850 nm et antireflet autour de 650
nm) et d’un miroir de sortie semi-réfléchissant (de transmission égale 4 1%) et
de rayon de courbure égal & 50 mm. En sortie de 'oscillateur, un filtre coloré
absorbe le reste de pompe permettant Panalyse du rayonnement laser grace
aux différents dispositifs : un joulemétre mesure la puissance, une photodiode
reliée & un oscilloscope permet la détection du profil temporel des impulsions
et un monochromateur permet de mesurer la longueur d’onde du rayonnement
laser.

5.3 Résultats

Caractéristique de puissance du laser Cr3t :CSB

Nous avons relevé la puissance du laser Cr®+ :CSB en fonction de la puissance de
pompage. La puissance du laser Cr®* :CSB est mesurée au moyen d'un joulemetre
(voir figure 5.1) tandis que la puissance de pompage est augmentée pas & pas grace a
un jeu de densités neutres placées sur le faisceau de pompe avant I'oscillateur. Cette
caractérististique est représentée a la figure 5.2. L’énergie des impulsions de pompe
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est limitée non pas par la puissance du laser a colorant mais bien par la destruction
systématique du traitement dichroique du cristal pour des énergies supérieures a 4
mJ, nécessitant de déplacer transversalement le cristal afin de retrouver une fenétre
optique favorable. La figure 5.2 indique un seuil de 2 mJ et une efficacité de 13%.

0.25 -

02 .
E)
a
< 0.15— ®
&
S
g
K
5 01
2
on
g .
i

0.05—

0— 'y v ®

0 0.5 1 1.5 2 25 3 35 4
Energie de pompe (mJ)

F1G. 5.2 — Energie des impulsions du laser Cr3* :CSB en fonction de I'énergie
des impulsions de pompe.

Enveloppe temporelle des impulsions du laser Cr?+ :CSB

Dans l'expérience précédente, le joulemetre indiquant 1’énergie des impulsions
du laser Cr®* :CSB ne présente pas une réponse stable, d’un coup sur I'autre du
laser de pompe. La curiosité nous a amené a remplacer ce joulemeétre par une pho-
todiode de type “Thorlabs Det-210” de bande passante supérieure a 100 MHz et
d’observer sur un oscilloscope, déclenché sur la pompe, 'enveloppe temporelle des
impulsions du laser Cr®* :CSB. Il apparait qu’elles n’ont effectivement pas systéma-
tiquement la méme énergie (aire sous 'enveloppe temporelle) et qu’elles alternent sur
les 5 enveloppes stables représentées a la figure 5.3. Dans ’encadré de cette figure,
nous constatons que le délai varie entre 0,2 et 0,6 us pour une largueur temporelle
constante de 0,25 us (sauf pour ’enveloppe d’énergie minimum). Enfin, ’energie des
impulsions varient entre 100% et 10% de 1’énergie maximum *.

Nous n’avons pas examiné plus avant les raisons de cette dynamique si ce n’est
que la différence de délai peut étre mise en corrélation avec un temps de montée de
la luminescence de 0,5 ps & 1,5 us observé lors de ’étude du “thermal quenching”,

1Si vous &tes curieux, allez voir ce que ¢a devient dans article [3]!
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décrite au chapitre 2. Elle consistait a pomper le cristal avec une diode laser de 1
W, émettant des impulsions de 100 ns 4 665 nm et d’observer la cinétique de la lu-
minescence. On avait alors observé que le maximum de luminescence n’apparaissait
qu’apres un délai de 0,5 us & 1,5 us, pour ensuite décroitre exponentiellement en
fonction de la durée de vie de I’état excité. Nous avions alors émis I’hypothese d’une
dynamique de transition entre les niveaux 2E et *T, lors d’'un pompage & 665 nm
régie par le passage d’une petite barriére de potentiel dont la probabilité pourrait
étre suffisamment faible pour qu’un délai dit de “buildup” de la luminescence soit
observable. Mais rappelons également que nous avions appelé a une grande prudence
concernant la vérification expérimentale de cette hypothese.

k ® ¢ egnergie (E/Emax)

08 W m mdélai (us)
® % @durée (Us) pe ’
061 .-
/,/,’f:”/; 'ﬁ\\i
r 04 - ~ N
4 s
5 i 02k 1 g
Ay ]
i PN
\ 3 0 1 2 3 4
4+ } "
/
33 ™ | .
2 Y AN
= L \ v‘ i
5 fhrl
- l iy
2+ / | ' !
f() |
F J Voo
)
. /I/ 3 \
1— I A W )
pump pulse SN .
" 0, 3
L / ;
, y e
0 I‘W“* oA oA i
L

f ! 1
0.8 1

0
temps (pm)

F1G. 5.3 — Puissance des impulsions laser en fonction du temps, a puissance de
pompe constante. Le schéma expérimental permettant d’obtenir ces résultats
est décrit a la figure 5.1. Il apparait que I'enveloppe des impulsions du laser
Cr3t :CSB n’est pas reproductible d’un coup sur I'autre du laser de pompe.
Cependant, une alternance entre ces cinq enveloppes représentées, a été ob-
servée. Elles ont été numérotées par énergie croissante et caractérisées (en
fraction de I’énergie maximum) par leur énergie, leur délai de déclenchement
par rapport a 'impulsion de pompe et leur largeur temporelle, dans ’encadré.
Ainsi, I'énergie des impulsions laser, & puissance de pompe constante, varie
entre 10% et 100%, le délai entre 'impulsion de pompe et 'impulsion du laser
Cr3+ :CSB varie entre 0,2 us et 0,6 us tandis que la largeur temporelle reste
de P'ordre de 0,2 ps (sauf pour I'impulsion de plus faible énergie).

Longueur d’onde d’émission du laser Cr3t :CSB
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En plagant un monochromateur “M25-HUET” aprés le laser Cr®* :CSB (voir
figure 4.3), nous avons mesuré la longueur d’onde des impulsions, elle vaut 877 nm
et correspond apparemment bien avec le maximum de la section efficace d’émission

effective mesurée au chapitre (3).
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5.4 Etude du seuil

Nous avons essayé, sans résultat, de remplacer le miroir de sortir par un miroir
de courbure identique mais de transmission égale & 2% et 3%. Avec ce type de mi-
roir, on s’attend & observer une caractéristique seuil et de pente plus élevés mais,
apparemment, le seuil du laser est, dans ce cas, plus élevé que le seuil de dommage
du traitement dichroique.

Quelle remarque peut-on faire & propos du seuil du laser ? Essayons de définir
quels facteurs entrent en jeu. Le faisceau de pompe dans le cristal a un profil trans-
verse gaussien de rayon égal a 0,25 mm, il est peu diffracté dans le cristal (distance
de Rayleigh de 'ordre de 20 cm) et est exponentiellement absorbé selon un para-
meétre o = Nyogga =~ 2,8 cm™!, si on néglige les effets de saturation et d’absorption
par les états excités (voir chapitre 4).

Par ailleurs, la cavité est de type plan-convexe dont la courbure du miroir sphé-
rique est de 50 mm. Si nous négligeons les effets de lentille thermique et de lentille
induite par le gain, nous avons (voir référence [47]) une relation donnant le waist du
mode fondamental de la cavité :

o= CPL(R~ 1) (5.1)

ol pg est le waist de la cavité situé sur le miroir plan, X est la longueur d’onde, L
est la longueur de la cavité et R est la courbure du miroir sphérique. Cette relation
donne un “waist” maximum de 84 pm pour une longueur de cavité de 25 mm et un
“waist” de 81 um dans notre cas, ou la longueur de la cavité est de 17 mm (avec une
distance de Rayleigh de I'ordre de 23 mm, donc une faible diffraction du faisceau
laser dans le cristal). Par ailleurs, étant donné que la pompe est impulsionnelle, les
effets thermiques (et donc la lentille thermique) sont beaucoup plus faibles que dans
le cas de la pompe continue.

Avec ces parametres nous pouvons calculer ’absorption de 'impulsion de pompe
dans le cristal (équation (5.2a)). De celle-ci, on tire la densité d’états excités (équa-
tion (5.2b)) en supposant une efficacité quantique, 7,, du processus de pompage
(sachant que sur 1’échelle de temps étudiée, les processus de désexcitation spontanée
sont négligeables). Le “waist” de la cavité se trouvant dans le cristal avec un rayon
3 fois plus faible que la pompe, nous pouvons considérer que la densité d’états ex-
cités est quasi constant et nous pouvons estimer I’amplification du cristal pour un
aller-retour par I’équation (5.2c), compte-tenu de 'efficacité quantique du processus
d’émission, 7., de 'ordre de 90 % & température ambiante (voir chapitre 2).

dE(r, z) 2E, r?

= —aF(r,z) = o exp(—az — 2;—2-) (5.2a)
ny , dE(r,2) a 2E r
Ne(r,z) = (——)=17——> —az — 2— 2
(r2) = (-— ) = s exp(-az — 2-5) (5.2b)

L
477p7760effE0 —al
G = 2776/0 Oeff Ne(O, Z) dz = —W(l — € ) (52C)
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ou E(r,z) est la densité d’énergie des impulsions de profil transverse gaussien
et de durée de 10 ns (avec z et 7, les coordonnées cylindriques) ; « est le coeflicient
d’absorption linéaire de la pompe (égal & ogsaNo ol 0gsa est la section efficace
d’absorption et Ny la concentration en dopant Cr3*) ; Ej est 1'énergie des impulsions
de pompe; w est le “waist” de la pompe dans le cristal ; A est la constante de Planck ;
v est la fréquence optique de la pompe; 71, et 7, sont les rendements quantiques de
pompage et d’émission; L est la longueur du cristal et o.¢ est la section efficace
d’émission effective.

Par ailleurs, I’énergie de seuil du laser correspond a I’égalité du gain et des pertes,
celles-ci étant dues au miroir de sortie (de transmission égale & 1%) et aux pertes
propres au cristal. Si nous évaluons la relation (5.2c) avec 'énergie des impulsions
au seuil du laser (Ey = 2 mJ) et avec la section efficace d’émission stimulée effective
maximum mesurée qu chapitre 3 (voir figure 3.34), g = 0,51072 c¢m?, nous obte-
nons un gain de Pordre de 5 % pour une efficacité de pompage maximum, 7, = 100
% (parameétres rappelés au tableau 5.1).

Ep =2,0 mJ énergie des impulsions, seuil du laser

A = 650 nm longueur d’onde

v = 30‘- = 462 THz fréquence optique

h = 6,626 10734 Js constante de Planck

w = 0,02 cm rayon gaussien du faisceau

Nyg =0,7510%C em™3 concentration de Cr3+

TGS A =3,710"20 cm? section efficace d’absorption moyenne

a = Ngogsa =2,8 cm™1 coefficient d’absorption

Tem =0,5 10—320 cm? section efficace d’émission stimulée effective maximum

Ne = 90 % rendement quantique de désexcitation radiative & température
ambiante

TAB. 5.1 — Paramétre de la pompe et du cristal au seuil du laser.

La différence entre le gain au seuil du laser et les pertes dues au miroir de
sortie peut étre attribuée soit aux défauts optiques du cristal lui-méme soit & un
faible rendement quantique du pompage (7,). Celui-ci peut étre dii, par exemple,
a Dabsorption par les états excités du rayonnement de pompage (que nous avions
tenté de mesurer et définir sans succeés au chapitre 4) ou a de 'upconversion Auger.
Dans le premier cas, il serait utile d’améliorer la qualité optique du cristal lors de
sa synthése tandis que dans les deux suivants, outre l'intérét de la compréhension
de ces méchanismes, il pourrait étre possible d’augmenter le rendement de pompage
par un choix plus adapté de la longueur d’onde de pompage entre 600 nm et 700 nm
(voir chapitre 4).

5.5 Conclusion

Nous avons démontré la possibilité de génération laser dans le cristal Cr3* :CSB
pompé par un rayonnement impulsionnel & 650 nm. Limités par le seuil de dommage
du traitement dichroique du cristal, nous avons néanmoins observé une efficacité de
13 % et un seuil de 2 mJ relativement élevé, donnant lieu & deux interprétations
possibles a I’échec du pompage par la diode de puissance continue : des pertes
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optiques propres aux imperfections du cristal ou un mécanisme d’absorption par les
états excités réduisant le rendement quantique de pompage. Par ailleurs, ’enveloppe
temporelle des impulsions du laser Cr®* :CSB montre une instabilité récurrente qui
pourrait également étre liée aux mécanismes de relaxation entre états excités. En
conclusion, bien que laissant de nombreuses questions non résolues, cette expérience
a permis de prouver qu’il y avait bien une amplification stimulée effective dans le
cristal Cr®* :CSB, pompé & 650 nm, permettant un effet laser & 877 nm.
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Chapitre 6

Développement d’un laser a état
solide dans le proche infrarouge
pompé par diode laser

6.1 Introduction

Le développement d’un laser & état solide, de puissance dans le proche infra-
rouge, pompé par diode infrarouge, a tout son intérét dans le laboratoire, sur les
expériences de refroidissement d’atomes de rubidium ou césium par interaction avec
un rayonnement autour de 780 nm et 852 nm. Non seulement, grace a une diode de
pompe de 2,3 W, nous espérons développer un laser infrarouge de plusieurs centaines
de milliwatts mais les lasers & état solide sont connus pour pouvoir osciller sur un
mode transverse fondamental efficacement injectable dans une fibre monomode.

L’espoir est d’obtenir une source plus performante que les diodes lasers utilisées
a ce jour, qui doivent étre complétées par un milieu amplificateur de type “MOPA”
et sont relativement difficiles & injecter dans une fibre monomode.

6.2 Généralités

6.2.1 Milieu a gain

Nous avons fait le choix d’un laser & état solide dont le milieu & gain est un
cristal de LiSAF ou LiCAF dopé au chrome. En effet, le Cr®* :LiSAF et le Cr?t :Li-
CAF présentent une bande d’absorption autour de 650 nm permettant un pompage
optique au moyen d’une diode laser rouge de puissance (2,3W). De plus, tous deux
présentent une bande de luminescence large dans le proche infrarouge centrée au-
tour de 850 nm pour le Cr3* :LiSAF et 780 nm pour le Cr** :LiCAF, voir figure
6.1. Enfin, leur efficacités sont connues pour n’étre suplantées que par ’alexandrite
et I’émeraude.

Le principal inconvénient de ces cristaux est la dégradation de leurs propriétés

laser au-deld d’une température de 70°C pour le Cr3* :LiSAF et 260°C pour le Li-
CAF, due au phénomene de “thermal quenching” (figure 6.2). C’est pourquoi, le
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développement ce type de laser impose un dispositif de refroidissement du cristal
performant.

Nous avons choisi des cristaux de forme cylindrique (3 mm de diameétre et 2 mm
de long) fortement dopés au Cr®* de sorte que la pompe soit & 90 % absorbée lors de
sa propagation dans le cristal. Le LiSAF et le LICAF sont des cristaux biréfringents,
taillés de sorte que ’axe optique soit paralléle aux surfaces polies du cristal. En outre
il a été montré qu’ils oscillaient naturellement sur une seule polarisation parallele a
cet axe.

Un traitement dichroique est appliqué sur ces cristaux, hautement réfléchissant
autour de 850 nm pour le LiSAF et 780 nm pour le LiCAF, et antiréfléchissant
autour de la longueur d’onde de pompe, 660 nm. Afin de réduire les pertes de la
cavité, la deuxiéme face du cristal (face interne & la cavité) est traitée antireflet
autour de 850 nm pour le LiSAF et 780 nm pour le LiCAF.

6.2.2 Le dispositif de pompage

La pompe optique est constituée d’un boitier contenant 6 diodes laser rouges et
d’un dispositif optique permettant d’injecter leur rayonnement dans une méme fibre
multimode (de diametre de coeur égal & 115 ym et d’ouverture numérique égale a
0,22). La puissance des diodes est controlée en courant, manuellement, entre 0 et 1,2
A permettant ’ajustement de la puissance en sortie de fibre entre 0 et environ 2 W
suivant les boitiers de diode!.

Une lentille de distance focale égale a 4,5 mm est placée a une distance variable
de la sortie de la fibre afin d’ajuster le rayon de la pompe dans le cristal (voir tableau
6.1).

! (mm) w (mm) ! (mm)
5,99 0,345 18

6,75 0,230 13,5

9 0,115 9

TAB. 6.1 — Caractéristique du “waist” de la pompe aprés la lentille de distance
focale égale & 4,5 mm, o1 | est la distance entre la sortie de la fibre et la
lentille, w est le diamétre du “waist” et ' est la position du “waist” au-dela
de la lentille.

!Remarquons qu’d puissance de diode maximale 2,3 W de rayonnement sont obtenus pour une
puissance électrique de 16 W (1,2 A % 13,2 V), soit un rendement de 14 %. Si on tient compte de
la puissance du dispositif de refroidissement nécessaire a la diode (100 W), le rendement tombe & 2
%. Si on obtient une puissance laser finale de 300 mW (ce qui serait “super”) le rendement global
serait de 0,3 % ... si on tient compte du rendement de la centrale électrique (50 %)... restons en 13,
sachons seulement que 99,9 % de I’énergie est dégradée en chaleur quand on allume le laser.
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FIG. 6.1 — Spectres d’absorption et d’émission du Cr*t :LiSAF [37] et du
Cr3* :LiCAF [36]. Tous deux présentent une forte absorption autour de 650
nm (ou 15400 cm™!) et une bande d’émission large dans le proche infrarouge.
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F1G. 6.2 — Rappel de Defficacité quantique des cristaux Cr®* :LiSAF et
Cr3* :LiCAF en fonction de la température. Au dela de 40 °C, celle-ci chute
rapidement & cause de la dominance de la désexcitation non radiative de la
population excitée. Ce phénomeéne n’apparait par contre, pour le LICAF, pour
une température beaucoup plus élevée.

6.2.3 La cavité

Nous avons fait le choix d’une cavité courte constituée d’un traitement haute-
ment réfléchissant directement appliqué sur une des faces du cristal et d’un miroir
de sortie choisi parmi neuf possibilités données par trois courbures (miroir plan et
miroir sphérique de rayon de courbure respectivement égal & 50 mm et 20 mm) et
trois transmissions (respectivement 1%, 2% et 3%).

Lentille thermique et lentille de gain

Nous verrons qu’une cavité plan-plan est la plus performante, celle-ci est stable
par P’action conjuguée de la lentille thermique [29] et la lentille de gain [42]. Les
colquiriites dont font partie le LiSAF et le LiCAF ont la particularité d’avoir un
coefficient de variation thermique de I'indice négatif compensé par la dilatation du
cristal de telle sorte que la lentille thermique est faible et convergente [19], [13].
Dans ce type de cavité, courte et avec une lentille thermique et de gain faible, le
mode fondamental “s’adapte” au rayon de la pompe et les modes transverses d’ordre
supérieur n’apparaissent que si la cavité est mal alignée.

Les modes longitudinaux

La longueur de la cavité peut varier entre la longueur du cristal (2 mm) et
quelques centimetres. L’intervalle spectral libre du laser (did & la cavité “Fabry-
Pérot”), est donné par
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(6.1)

et varie entre 40 GHz et 5 GHz ou entre 0,01 nm et 0,1 nm, ol Av et A\ sont
les intervalles spectraux libres donnés en fréquence ou en longueur d’onde, c est la
vitesse de la lumiere et L est la longueur de la cavité (indice du cristal compris),

voir figure 6.3.

Remarquons d’ailleurs que ’analyseur de spectre disponible au laboratoire ne
descend pas en dessous d’une résolution de 0,07 nm (ce qui sera limitant dans notre

cas, voir figure 6.3).
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F1G. 6.3 — Intervalle spectral libre du laser en fonction de la longueur de la
cavité, en gigahertz (gauche) et en nanomeétre (droite). Le cristal impose une
longueur de cavité supérieure a 2 mm (~ 3,4 mm en longueur optique) et la
résolution de Panalyseur optique s’avére insufisante pour résoudre les modes

800 nm (nm})

intervalle spectral libre pour A

longitudinaux d’une cavité de longueur supérieure a 4 mm.

6.2.4 Conclusion, dispositif

En conclusion, le dispositif général, utilisé pour les lasers Cr3* :LiSAF et Cr®* :Li-

CAF, est représenté figures 6.4 et 6.5.
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F1G. 6.4 — Rappel du principe de montage du laser Cr3t :LiSAF et Cr3* :Li-
CAF. le cristal est pompé par le rayonnement d’une diode laser de puissance
rouge, dont le faisceau est mis en forme au moyen d’une lentille. La cavité est
obtenue par le traitement dichroique déposé sur la face d’entré du cristal et
par le miroir de sortie. Le cristal est refroidi griace & la mise en contact de
sa face d’entrée avec une lame de saphir, elle méme refroidie et asservie en
température grice 4 un Peltier percé.
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F1G. 6.5 — Photos du dispositif laser développé.
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6.3 Laser LiSAF

6.3.1 Introduction

Le Cr :LiSAF a été étudié dans de nombreuses configurations. Pompé par un
laser Kr de 2,2 W, une puissance de 800 mW a 825 nm a été obtenue [37]. Le
LiSAF a aussi été pompé par diode laser de 1 W et une puissance de 200 mW a été
obtenue [43]. Dans une cavité en “z” et pompé par un ensemble de diodes de 6 W,
un laser de plus d’un watt a également été réalisé [22].

Nous avons choisi un dispositif simple représenté figure 6.4 ou le LiSAF est
pompé par 6 diodes fibrées d’une puissance d’environ 2 W. Ses caractéristiques sont
présentées ci-dessous.

Mais deux inconvénients du cristal ont abrégé 1’expérience : premierement c’est
un cristal particulierement fragile (fragilité du méme ordre que celle du verre [20]) qui
s’est brisé lorsque nous I'avons serti dans sa monture, deuxiémement, le traitement
dichroique appliqué sur le cristal n’a pas résisté longtemps a la condensation formée
sur le cristal et la lame de saphir lors de leur refroidissement (la dissolution du LiSAF
par leau est de 2,7 mg/(cm?jour), valeur 10 fois plus supérieure au LiCAF et plus
de 30 fois supérieure au CaF5 [39]).

6.3.2 Profil thermique et efficacité quantique

Puisque que nous parlons de refroidissement, voyons le profil thermique station-
naire dans le cristal et la lame de saphir lors de I’absorption de la pompe. Nous avons
simuler le dispositif grace a un logiciel (Pedease), en symétrie cylindrique, pour les
parametres donnés au tableau 6.2. Ce logiciel permet la simulation de I’équation
de la chaleur dans le cristal compte-tenu du profil de la source de chaleur (due a
Iabsorption de la pompe) et des conditions limites (température fixe du Peltier et
convection de Vair sur les surfaces libres). Néanmoins, nous avons fait ’hypothese
d’une conversion moyenne de la puissance de pompe absorbée en chaleur de 50 %
(négligeant les aspects non linéaires de la source de chaleur comme le “thermal
quenching” et I’ “upconversion” Auger [13]).

Les profils résultants sont donnés aux figures 6.6, 6.7 et 6.8. En effet, le cristal
Cr3* :LiSAF voit son efficacité fortement diminuée au deld d’une température de 50
°C, comme le rappelle la figure 6.2 [45]. Il s’agit de dimensionner le dispositif pour
ne pas atteindre cette limite.

Dans un premier temps, nous avons mis en évidence 'avantage de la lame de
saphir, en comparant les cas de refroidissement par le bord du cristal et refroidisse-
ment par la face avant sans et avec saphir, voir figure 6.6.

Dans un deuxieme temps, nous avons étudié les conditions de focalisation de la
pompe. En effet, la focalisation forte de la pompe permet d’augmenter la densité
de pompe absorbée, donc la densité d’ions excités et le gain du cristal mais, en
méme temps, cela augmente considérablement la température maximum au dela de
la température limite de “thermal quenching”, 70 °C, voir figure 6.2. Nous voyons
que méme avec le dispositif de refroidissement comprenant le lame de saphir, le
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F1c. 6.6 — Profil thermique dans le cristal Cr3* :LiSAF chauffé par I’ab-
sorption de la diode de pompe et refroidit (a) par sa surface transverse (b)
par la face avant sans saphir et (c) par sa face avant avec saphir, tout autres
paramétres égaux (donnés au tableau 6.2).
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LiSAF
R, =1,5 mm
L. =2 mm
k =00 - W/mm/K
4 5w
Saphir
s =4 mm
L, =0,8 mm
k = W/mm/K
TEC
Rrge =15 mm
Trec = 0;10;20 °C
Pompe
P =2 w
w = 0,05;0,10;0,15 mm
ap = 0,91 mm~?!
¥ = 50 %

rayon du cristal
longueur du cristal
conductibilité thermique du cristal olt T est la température en Kelvin

rayon du saphir
longueur du saphir
conductibilité thermique du saphir

rayon du trou percé dans le Peltier
température du TEC asservi

puissance de la pompe

”waist” (en rayon gaussien) de la pompe

coefficient d'absorption de la pompe

pourcentage de puissance absorbée convertie en chaleur

TAB. 6.2 — Paramétres utilisés pour simuler les profils de température sta-
tionnaire dans le cristal de LiSAF pompé par diode laser et refroidi par une
élément Peltier avec ou sans cristal, voir figures 6.6, 6.7 et 6.8.

“waist” de la pompe est limité & un rayon de 'ordre de 0,15 mm, voir figure 6.7.

Enfin, nous avons montré que la diminution de la température du Peltier asservi,
diminuait quasi d’autant la température maximum du cristal, voir figure 6.8. Cepen-
dant, descendre en dessous de la température ambiante provoque la formation de
condensation sur la lame de saphir et sur le cristal. Non seulement cette condensa-
tion alteére la propagation de la pompe et du rayonnement du laser mais en plus, elle
semble attaquer les traitements appliqués sur les faces du cristal. Par conséquent,
Pusage de ce domaine de parametres nécessite d’isoler le dispositif de toute humidité.
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FI1G. 6.7 — Profil thermique dans le cristal Cr3t :LiSAF, refroidit par la face
avant avec la lame de saphir, chauffé par absorption de la pompe de profil
gaussien (a) de rayon égal & 0,10 mm (b) de rayon égal & 0,05 mm et (c) de
rayon égal 4 0,15 mm, tout autres paramétres égaux (donnés au tableau 6.2).
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F1G. 6.8 — Profil thermique dans le cristal Cr’3t :LiSAF, refroidit par la
face avant avec la lame de saphir, elle-méme refroidie par un Peltier asservit
(a) & une température de 20°C (b) & une température de 10°C et (c) & une
température de 0°C, tout autres parameétres égaux (donnés au tableau 6.2).
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6.3.3 Caractéristique en puissance

Nous avons relevé la puissance du laser Cr3* :LiSAF pompé par diode laser en
fonction de la puissance absorbée et ce pour 6 miroirs de sorties correspondant aux
transmissions 1%, 2% et 3% pour les miroirs plan et sphérique de courbure égale a
50 mm, ces caractéristiques sont représentées a la figure 6.9. La puissance absorbée
est obtenue en corrigeant la puissance de pompe des réflections sur la lame de saphir
(5 %) et la face d’entrée du cristal et en tenant compte du coefficient d’absorption.
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FI1G. 6.9 — Puissance du laser Cr3" :LiSAF en fonction de la puissance de
pompe absorbée, pour les miroirs plan et sphérique (de courbure égale & 50
mm) et pour les transmissions égales & 1%, 2% et 3%.

6.3.4 Effet du “thermal quenching”

Suite a lapparition d’un défaut soit dans le cristal ou au niveau du traitement
dichroique (détectable par I’apparition d’un point brillant pres de la face avant du
cristal), la puissance du laser Cr3* :LiSAF ne s’est plus comportée comme & la figure
6.9 mais bien comme sur la figure 6.10. L’apparition du défaut semble provoquer un
point chaud qui réduit Pefficacité du cristal et 'annule complétement au-dela d’une
certaine puissance. On peut aussi supposer que l’altération du traitement dichroique
du cristal (sur la face avant) réduit Uefficacité de transfert de la chaleur vers la lame
de saphir. La chute brutale de la puissance du laser Cr®* :LiSAF est en relation

évidente avec efficacité quantique en fonction de la température rappelée a la figure
6.2.
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F1G. 6.10 — Puissance du laser Cr3t :LiSAF en fonction de la puissance de
pompe, depuis qu’un point chaud s’est formé autour d’un défaut du cristal ou
du traitement dichroique de sa face avant. Ce comportement est obtenu pour
un refroidissement plus fort avec une grande disparité de la caractéristique en
puissance du laser suivant que la position du waist de la pompe dans le cristal
est optimisée sur le seuil ou la puissance totale maximum. La chute brutale de
la puissance du laser est en relation évidente avec la dépendance de efficacité
quantique avec la température, quand apparait le “thermal quenching”.
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6.3.5 Conclusion

Nous avons mis en évidence les caractéristiques de dispositif de refroidissement
permettant de concevoir un pompage de puissance et continu. Le défaut apparu
dans le cristal a mis également en évidence la chute abrupte de la puissance du laser
lorsque le cristal dépasse une certaine température.

La rupture du cristal Cr3* :LiSAF a coupé court nos expériences, de méme, nous
n’avons pas testé la diode de pompe plus puissante et a notre disposition qui aurait
permis d’obtenir plus de puissance. Cependant, une puissance de 200 mW avec un
rendement de 'ordre de 45 % et un seuil de 450 mW a été mesurée.

Par ailleurs, nous avons mesuré la longueur d’onde du laser : le spectre est for-
tement multimode et centré autour de 820 nm, nous verrons une étude un peu plus
détaillée dans le cas du laser Cr3* :LiCAF ci-dessous.
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6.4 Laser LiICAF

6.4.1 Introduction

En vue de développer un laser accordable autour de 780 nm, nous avons monté
le cristal Cr** :LiCAF dans le dispositif présenté figure 6.4. Référence [36], ce cristal
pompé par un laser Kr de 2 W a montré une puissance de 800 mW et une accor-
dabilité entre 720 nm et 840 nm. Notre dipositif permet 1'utilisation d’une diode
de pompe compacte et nous avons relevé quelques caractéristiques du laser déve-
loppé. Outre le décalage de son spectre d’émission vers 780 nm, le LiCAF présente
I’avantage par rapport au LiSAF, de résister au “thermal quenching” jusqu’a une
température plus élévée (210 °C au lieu de 70 °C) et d’avoir une conductibilité ther-
mique un peu plus élevée (kpicar = 0,0049 W/K/mm au lieu de kpisap = 0,003
W/K/mm). Le dispositif de refroidissement est donc conservé mais nous pourrons
focaliser plus la pompe et espérer obtenir un meilleur rendement.

6.4.2 Caractéristique du laser

La premiere caractéristique que nous avons relevé est la puissance du laser en
fonction de la puissance de pompe et ce, pour les 6 miroirs de sorties & disposition,
correspondant & deux courbures (miroir plan et sphérique de rayon de courbure =
50 mm) et & trois transmissions, de respectivement 1, 2 et 3 %.

Les courbes relevées sont représentées a la figure 6.11. La puissance absorbée est
calculée & partir de la caractéristique en courant de la diode de pompe et la mesure
des transmissions de la lentille (95 %), de la lame de saphir (93 %) et du cristal (5%
de perte par réflection et 84 % d’absorption (moyenne sur les deux polarisations,
respectivement paralléle et perpendiculaire a ’axe ¢ du cristal)).

Comme l'augmentation de la transmission du miroir de sortie augmente les pertes
de la cavité, le seuil du laser augmente bien avec la transmission des miroirs. Par
contre, on se serait attendu a ce que les pentes correspondant au miroir de trans-
mission plus élevée soit supérieure a celle correspondant au miroir de transmission
1%. Mais c’est oublier 'hypothése selon laquelle le rayon du faisceau laser dans le
cristal est bien plus petit que le rayon de la pompe. Or, nous verrons au paragraphe
(6.4.3) que ce n’est pas le cas avec le miroir plan.

6.4.3 Caractéristique de la cavité plan-plan

Outre le choix du miroir de sortie et de la longueur de la cavité, nous avons vu
que les modes transverses du laser sont affectés par les lentilles de gain et thermique.
Nous n’avons pas développé le modele complet simulant ’ensemble de ces parametres
mais nous avons mesuré le waist de la cavité pour différentes configurations dans le
cas du miroir plan 1%. La méthode employée consiste & mesurer le profil spatial du
faisceau a 600 mm du miroir de sortie de la cavité et a calculer le waist correspondant
grace aux relations suivantes : dans le cas de la cavité plan-plan, nous savons que la
diffraction du faisceau gaussien répond a la relation
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F1aG. 6.11 — Puissance du laser LiCAF en fonction de la puissance de pompe
absorbée, pour 6 miroirs de sortie différents correspondant a 2 types de cour-
bure (miroir plan et sphérique, de rayon égal & 50 mm) et 3 transmissions
égale & 1%, 2% et 3%.
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w(z) = woy 14+ = (6.2a)

avec
2 = 20 (6.2b)

ol w(z) est le rayon gaussien du faisceau laser en fonction de z, distance de
propagation depuis le miroir de sortie; wy est le waist de la cavité et zy est la
distance de Rayleigh, fonction du waist et de la longueur d’onde, .

En dérivant 6.2 par rapport a 2z, on trouve l'expression de la divergence du
faisceau ainsi que sa divergence asymptotique (pour z >> zp) :

d 2
—12,(:) = Wo—F——= (6.3a)
1+ 2
avec pour 2z >> 2
dw(2) A
= — 6.3b
dz TWo ( )

Par la mesure du rayon gaussien du faisceau & 600 mm du miroir de sortie, nous
pouvons estimer sa divergence asymptotique et appliquer la relation (6.3b) pour
déterminer la taille du faisceau dans la cavité (nous pouvons montrer sur les résul-
tats que le mode de la cavité ne subit qu’une tres faible diffraction dans la cavité, le
rayon du faisceau intracavité est dés lors quasi constant et confondu avec le “waist”).

Cavité en fonction de la puissance de pompe

En premier lieu, observons I’évolution du waist de la cavité en fonction de la
puissance de pompe absorbée dans le cas d’un miroir de sortie plan (de transmission
égale & 1 %). Celle-ci est représentée a la figure 6.12. Le deux courbes correspondent
a une légere ellipticité du faisceau (probablement due & anisotropie des parameétres
thermiques). On observe une réduction du “waist” de la cavité lorsque la puissance
de pompe augmente, nous pouvons 'attribuer a 'augmentation des lentilles ther-
miques et de gain.

Cavité en fonction de la position de la pompe

Nous avons ensuite étudié I’évolution du “waist” du laser en fonction de la posi-
tion du “waist” de la pompe dans le cristal. En effet, celle-ci subit une faible mais
non négligeable diffraction sur I’épaisseur du cristal (diffraction plus forte que celle
du faisceau laser parce que le profil de la pompe, sortant d’une fibre multimode, n’est
pas gaussien). Les résultats sont donnés figure 6.13, de méme que la caractéristique
en puissance correspondant en fonction de la puissance de pompe absorbée.

Cavité en fonction de la position du miroir de sortie
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Fi1G. 6.12 - “Waist” intracavité en fonction de la puissance de pompe, la
diminution du “waist” est attribuée i 'augmentation des lentilles thermiques
et de gain. La longueur de Rayleigh du faisceau, décrivant sa diffraction est
de I'ordre de 90 mm (pour une longueur d’onde de 800 nm), assurant ainsi
que le rayon du faisceau intracavité varie peu.
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F1G. 6.13 — (Au-dessus) “waist” du laser intracavité en fonction de la posi-
tion du “waist” de la pompe dans le cristal et (en-dessous) caractéristique de
puissance du laser en fonction de la position de la pompe correspondante. Le
“waist” de la cavité augmente si le rayon de la pompe dans le cristal augmente
et inversément. La position la plus farorable consiste a positionner le waist de
la pompe au niveau de la premiére moitié du cristal du coté de la face d’entrée.
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F1G. 6.14 — Puissance de pompe absorbée au seuil du laser et gain en fonction
de la position du “waist” de la pompe dans le cristal (obtenus par analyse de
le figure 6.13 (en-dessous). La configuration idéale correspond & une position
relative dite “6 mm”, dans ce cas, le “waist” de la pompe se trouve 4 moins
d’un millimétre 4 Pintérieur du cristal du coté de sa face d’entrée. En eflet ; la
pompe est fortement absorbée et subit une diffraction faible mais non négli-
geable sur la longueur du cristal. La situation optimale correspond donc & une
densité d’ions excités maximale avec un rayon minimum I ot le maximum de
pompe est absorbé.

En dernier, nous avons mesuré I’évolution du “waist” du laser en fonction de la
longueur de la cavité (en déplagant pas & pas le miroir de sortie). En méme temps,
nous avons relevé le seuil du laser et sa puissance maximum. Ces résultats sont don-
nés a la figure 6.15. Quand la longueur de la cavité augmente, le “waist” augmente,
le seuil du laser aussi tandis que la puissance maximum du laser diminue. Nous
n’avons pas analysé finement cette relation, mais nous pouvons faire I'’hypothese
que des pertes dans la cavité peuvent étre liées au rayon du faisceau (comme les
pertes par diffraction ou les pertes sur les faces du cristal et du miroir). Nous devons
aussi garder & l’esprit qu’au dela d’un “waist” de Pordre de 0,15 mm, le faisceau laser
intracavité devient plus large que le faisceau de pompe, réduisant ainsi 'uniformité
de l'interaction.
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F1G. 6.15 — (au-dessus)“waist” intracavité en fonction du longueur de la
cavité, (en-dessous a gauche) puissance du laser correspondant et (en-dessous
a droite) seuil du laser en fonction de la longueur de la cavité. Nous voyons
en outre que le seuil du laser limite la longueur de la cavité & 3 centimétres et
que plus la cavité est courte plus la puissance du laser est grande.
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6.4.4 Caractéristiques spectrales

Afin de relever le spectre du laser, nous avons injecté une partie de sa puissance
de sortie dans une fibre reliée & un analyseur de spectre optique. Ensuite, nous avons
mesuré le spectre du laser en fonction de la puissance de pompe et en fonction de la
longueur de la cavité.

Spectre en fonction de la puissance de pompe

Le spectre du laser en fonction de la puissance de pompe est donné sur la figure
6.16. On observe d’une part un élargissement rapide de celui-ci ainsi qu’une dérive
d’une dizaine de nanometres entre le seuil du laser et la puissance maximum (de
Pordre de deux fois le seuil). Par ailleurs, il semble réparti en plusieurs “paquets” de
modes longitudinaux séparés de 1,3 nm, mais nous verrons que cette caractéristique
dépend essentiellement de la longueur de la cavité.

Spectre en fonction de la position du miroir de sortie

Nous avons dit que la forme globale du spectre en fonction de la puissance de
pompe dépendait fortement de la position du miroir de sortie, plus précisément, il
s’agit de la longueur de la cavité. Nous avons tenté d’étudier I’évolution du spectre
au fur et a mesure du déplacement longitudinal du miroir de sortie. Nous avons
observé 'apparition récurrente de sorte du phénomene suivant : le spectre large
et dense semble se séparer en 5 a 10 paquets puis le nombre de paquets diminue
au fur et & mesure qu’ils s’élargissement, quand il n’y en a plus qu’un celui-ci se
déplace spectralement. Et enfin, le phénomene s’inverse. Le mieux, c¢’est d’observer
la figure 6.17, olt sont représentés les spectres obtenus pour les distance cristal-miroir
autour de 2,3 mm. Ce phénomene apparait de maniére plus ou moins récurrente et
semble étre en rapport avec ’accord des modes des sous cavités d’air et de cristal.
Cependant, nous ne sommes pas allés beaucoup plus loin dans 'interprétation.

Ajout d’une lame de verre

Pour réduire le nombre de mode du laser, nous avons placé une lame de verre,
non traitée, de 0,10 mm d’épaisseur dans la cavité. Avec un indice de réfraction de
Pordre de 1,5, ce type de lame a un intervalle spectral libre de 1000 GHz ou 2,1 nm.
Nous l'avons successivement placée parallelement au miroir et légerement inclinée
mais le seuil du laser explose rapidement, puis nous I’avons inclinée autour de ’angle
de Brewster. Pour chaque position nous avons relevé, le seuil, la puissance maximum
et le spectre du laser. Ces caractéristiques en puissance sont données a la figure 6.19
et les caractéristiques spectrales a la figure 6.20.

L’ajout de la lame paralléle au miroir réduit considérablement le nombre de mode
du laser en imposant son intervalle spectral libre mais réduit également la puissance
du laser de 35 % (voir figure 6.18). Tandis que ’ajout de la lame & ’angle de Brewster
ne diminue la puissance du laser que de quelques pourcent mais n’influence quasi-
ment pas le spectre du laser. Tourner la lame n’ayant apparemment pas de grand
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F1G. 6.16 — Spectre du laser en fonction de la puissance de pompe, de gauche
a droite et de bas en haut, la puissance de pompe augmente régulierement
entre la puissance juste au-dessus du seuil du laser et 110%, 147%, 170%,
200% et 215% de la puissance de pompe au seuil du laser.
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F1a. 6.17 — Spectre du laser en fonction de la distance cristal-miroir de sortie,
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42,20;228; 2,35;: 2,36; 2,40; 2,43; 2,57 mm.
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Fi1G. 6.18 — Puissance du laser en fonction de la puissance de pompe, sans
lame, avec lame paralléle au miroir et &4 I’angle de Brewster.

Etant donné le faible rayon du mode du laser dans la cavité par rapport a I’épais-
seur de la lame, celle-ci ne se comporte pas comme un Fabry-Pérot dés qu’elle n’est
plus orthogonale & 1'axe de propagation. En effet, apres un “aller-retour” dans la
lame inclinée, le faisceau est déporté transversalement de d = 2[sin(8) ou d est la
dérive du faisceau sur un “aller-retour” de la lame, [ est ’épaisseur de la lame et
B P'angle d’inclinaison. Ainsi, la transmission de la lame de verre n’est plus égale a
un pour ses modes dés qu’elle est inclinée et le seuil du laser reflete cette source de
perte. Le seuil diminue cependant autour de Brewster étant donné que le coefficient
de réflection diminue.

Quel est 'impact de la lame de verre sur le spectre du laser ? Quand elle est
paralleéle au miroir, la lame de verre réduit considérablement le spectre en imposant
ses modes et son intervalle spectral libre (voir figure 6.20). A Brewster, cet effet
n’est plus visible et le spectre est semblable au spectre sans lame car la réflection
est nulle. Proche de Brewster, ’angle d’inclinaison de la lame est de 'ordre de 56°,
la dérive du faisceau sur un “aller-retour” dans la lame, d est donc égal a 0,17 mm
et le faisceau (de rayon égale a4 0,1 mm) ne revient quasi pas sur lui-méme. L’action
spectralement sélective de la lame de verre en est fort réduite.

A la lueur de 'impact sur le spectre des rapports de longueurs des sous-cavités,
nous avons aussi tenté d’étudier le déplacement de la lame dans la cavité et 'usage
de plusieurs lames étalons avec des longueurs de sous-cavités choisies. Ceci a permis
un fonctionnement sur un ou deux modes, mais avec une perte de plus de 50%
de la puissance du laser. Cependant, il pourrait étre intéressant de développement
d’une compréhension plus nuancée de l'effet de la lame étalon et du couplage des
sous-cavités.
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Fi1G. 6.19 — (A gauche) seuil du laser en puissance de pompe absorbée et (4
droite) gain du laser en fonction de I'angle d’inclinaison de la lame de 0,1 mm
d’épaisseur. Les pertes introduites par la lame ne laisse qu’un domaine réduit
de position : paralléle au miroir et proche de I’angle de Brewster.

Montage Litrow

Dans Iidée de sélectionner un des modes (restant avec la lame) nous avons monté
un réseau de diffraction “en Litrow” en sortie de la cavité [19]. Préalablement, nous
l'avons essayé sans lame. Le montage est représenté figure 6.21 Le réseau de dif-
fraction est long de 10 mm et a 1200 traits par millimetre. La position décrite a la
figure 6.21 impose un angle de diffraction de 'ordre de 1 de 0°, et donc un angle
d’incidence de 75° (sin @ = —sinfy — knl, olt 6, est 'angle d’incidence par rapport
a la normale, 6 est ’angle de diffraction, k est I’ordre de réfraction, n est le nombre
de trait par millimeétre et A est la longueur d’onde). Cet angle quasi rasant permet
également I’éclairement de toute la longeur du réseau de diffraction (et donc de tout
son pouvoir de résolution).

Nous avons choisi une longueur de la cavité pour laquelle le spectre est divisé
en plusieurs paquets (voir ci-dessus). Sur un diaphragme placé juste apres le laser,
on peut observer le retour des paquets de modes séparés par le réseau. En ajus-
tant par rotation le réseau et le miroir, on peut sélectionner préférentiellement I'un
des paquets, voir figure 6.22. Cependant, sans asservissement des longueurs des sous-
cavités ainsi formées, la puissance totale délivée par 'ordre 0 du réseau de diffraction
(réflection) est réduite de plus de 50%.

6.4.5 Conclusion

Les lasers LiSAF et LiCAF ont été développé et différentes configurations com-
parées. Les parametres d’optimisation qui en découlent semble favoriser une cavité
plan-plan la plus courte possible et I'injection de la pompe dans la premiere moitié
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F1aG. 6.20 — Comparaisons des spectres obtenus sans lame, avec lame paralléle
au miroir, avec lame & 'angle de Brewster et avec lame proche de Brewster.
La lame paralléle au miroir est trés sélective mais réduit la puissance du laser,
la lame & I'angle de Brewster ou proche de Brewster n’influence que trés peu
le spectre du laser parce que le faisceau ne se recouvre quasi plus aprés un
“aller-retour” dans la lame.
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F1G. 6.21 — Montage Litrow permettant une réinjection sélective du spectre
du laser. Le réseau sépare le spectre que le miroir renvoit vers le laser. Un
diaphragme élimine les composantes désalignées et la réinjection dans le laser
favorise le mode réinjecté.
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F1G. 6.22 — Sélection de paquets de modes longitudinaux par réinjection du
réseau de diffraction dans la cavité (voir figure 6.21), de bas en haut, on a le
spectre sans réinjection et les spectres avec réinjection successive des paquets
autour de 789 nm, 792 nm, 794 nm et 797 nm.
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du cristal. Celle-ci est focalisée sur un rayon de 0,12 mm pour le cristal de LiSAF
mais peut 1’étre plus pour le LiCAF (jusqu’a 0,08 mm). Compte-tenu de cela, des
puissances respectivement de ’ordre de 200 mW et 400 mW ont été obtenue pour les
lasers LiSAF et LiCAF. Le fonctionnnement de ces lasers est linéairement polarisé,
multimode longitudinale et monomode transverse. En vue d’un fonctionnement mo-
nomode longitudinal, une lame étalon de 0,1 mm a été introduite dans la cavité ainsi
qu’ un montage en “Litrow”, mais des études plus avancées se révelent nécessaires.
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Conclusion

Au terme de ce travail, il convient d’en récapituler 'intention et les résultats.
Nous avons décrit les propriétes d’absorption de luminescence du cristal Cr3+ :CSB
dans le visible et le proche infrarouge qui permettaient de supposer ses propriétés
laser accordables dans le proche infrarouge, par absorption d’'un rayonnement de
pompe autour de 650 nm et fait de lui un bon candidat pour un laser compact
pompé par les diodes lasers rouges.

En caractérisant la dépendance de Defficacité de ces propriétés d’émission en
fonction de la température, nous avons montré sa plus grande “robustesse” a l'ex-
tinction thermique (“thermal quenching”) par rapport au cristal de LiSAF. Cette
qualité devrait permettre, avec efficacité, I'utilisation du cristal Cr®* :CSB dans un
laser continu pompé par des diodes lasers de puissance.

Cependant, la mesure du spectre d’absorption par les états excités semble dé-
montrer que les propriétés d’émission du cristal Cr®* :CSB pompé sont fortement
altérées par une bande d’absorption par les ions excités dans le proche infrarouge,
le cristal pompé par diodes lasers intenses ayant d’ailleurs été un échec. De la géné-
ration laser obtenue dans le cristal par pompage du laser impulsionnel, nous avons
déterminé un seuil trés élevé sans pouvoir, cependant, déterminer sans ambiguité
s’il est di essentiellement aux imperfections optiques du cristal, & 1’absorption par
les états excités pré-citée ou & un mécanisme non étudié du type “upconversion”. A
la lueur de ce doute, nous ne pouvons juger définitivement si le cristal Cr3* :CSB
est un “mauvais” cristal laser, mais il reste évident que cette étude apporte un com-
plémentaire utile au développement de nouveaux cristaux lasers.

Finalement, un certain travail de comparaison des propriétés du Cr®* :CSB avec
celles des autres cristaux laser dopés Cr3* en général et les autres borates en parti-
culier, dervrait permettre une exploitation plus complete des résultats obtenus pour
ce nouveau cristal laser?.

Par ailleurs, le développement des lasers, & partir des cristaux Cr®* :LiSAF et
Cr®* :LiCAF, dans le proche infrarouge, pompés par diode laser, a permis une puis-
sance de plusieurs centaines de milliwatts. Le fonctionnement en cavité plan-plan
courte est “naturellement” linéairement polarisé, monomode transverse et multi-
mode longitudinal. Les études du spectre longitudinal ne proposent, & ce point, que
des pistes de travail visant a rendre le laser monomode en réduisant au minimum sa

2A ce sujet, le Laboratoire de Chimie Appliquées de 'Etat Solide & Paris semble étre spécialisé
dans les borates, http ://www.enscp.jussieu.fr/labos/LCAES
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puissance. Ainsi, le montage en “Litrow” a montré des possibilités qui ne peuvent étre
caractérisées plus avant sans un asservissement fin des sous cavités. Enfin, concernant
Iintroduction dans la cavité d’une ou plusieurs lames étalons, il serait intéressant
d’approfondir la possibilité d’exploitation du couplage des sous cavités conséquentes.
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