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Introduction

Depuis leur invention dans les années 60, lesdasent cessé de se développer et ont
trouvé un intérét croissant dans de nombreusescapiphs dans le secteur de la recherche et
de I'industrie comme par exemple l'usinage de niaté les télécommunications, I'imagerie
biomédical, ou encore la télédétection. Leur gragigtersité leur permet aujourd’hui d’étre
considérés comme des outils familiers que I'ororete dans la vie de tous les jours (lecteur
de DVD et de code barre, imprimantes...). D’'un pailet vue industriel, le laser est
notamment utilisé comme un outil fondamental dassdystémes d’analyse a distance. On
peut citer par exemple les systemes de type LIARBht Detection And Ranging) qui
permettent d’analyser les parameétres physiquesatimdsphére telles que la densité, la
température, le vent mais également de mesuramieeatration des constituants et polluants
qui y sont présents. Ces dispositifs nécessitemploi de sources lasers impulsionnelles.
Pour pouvoir étre intégrés dans des systemes eadmrids doivent étre fiables, robustes et
ilIs ne doivent requérir qu'une faible consommatiéactrique. En 1989, Zayhowsky a
démontré pour la premiére fois le principe des atiers solides déclenchés (lasers
"microchips™). Ce type de source compacte, de w@olge trées simple, peu codteuse,
émettant des impulsions bréves (de durée subnayu$glcavec des puissances crétes de
plusieurs kilowatts est particulierement bien adapix systemes d’analyses a distance. Mais
le besoin croissant en dispositifs portatifs a l&ibolt et le développement de nouvelles
applications nécessitent de rechercher des sotuponr améliorer les performances de ces
sources dans de nombreuses directions (puissaadenae de répétition, gigue...). Cette
thése s'inscrit dans le contexte de cette rechasthése aussi a explorer le potentiel d'une
nouvelle technique d'analyse (electro-CARS) quesnamons mise au point grace a

['utilisation d'un microlaser déclenché.

Le premier chapitre de ma these décrira tout d@bes différentes techniques de
générations d’'impulsions lasers : déclenchemensifpas actif, commutation du gain,
verrouillage de modes. Puis je focaliserai plustiparerement mon attention sur les
microlasers en réalisant un état de I'art sur smsces compactes et potentiellement peu
colteuses. Ce travail aura pour but d'identifisrderformances accessibles et les aspects qui
nécessitent d'étre améliorés en fonction des atjlits visées. Je présenterai en détail trois
de ces applications dans lesquelles les sourcesslaspulsionnelles sont utilisables, ainsi

que les besoins correspondants: le LIDAR, la cytamén flux et la spectroscopie CARS.
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Actuellement, le diagnostic cellulaire réalisé patométrie de flux exploite la
fluorescence linéaire de marqueurs greffés surcdiisles d’intérét. Plusieurs sources lasers
fonctionnant en régime continu sont utilisées afigxciter simultanément un grand nombre
d’entre eux. Une mesure multiparamétrique basééanalyse de plusieurs types d’émission
de fluorescence mais aussi sur la diffraction ehésure d’impédance permet d’identifier les
principales populations cellulaires et ainsi ddiséa un diagnostic. L’arrivée sur le marché
des sources a large bande spectrale ouvre de temipeitentialités dans le domaine de la
cytométrie avec par exemple le remplacement dedele des sources monochromatiques
par une seule émettant toutes les longueurs d'otiés. Mais le principe de base qui permet
d’obtenir un spectre large a partir d’'une sourcenochromatique repose sur une interaction
non linéaire laser-matiére et nécessite I'utilsatd’impulsions avec des puissances crétes
élevées. L'une des possibilités réside dans I'etgilon de microlasers compacts et puissants
produisant des impulsions a des fréquences de upelgilohertz pour développer des
continuums spectraux au sein de fibres microstréesinon linéaires. Au-dela de I'obtention
d'un spectre large, il est indispensable de symiteo le passage des cellules a caractériser
dans une fenétre d'analyse avec I'émission deugcsoll est ici trés important de noter que le
passage aléatoire des cellules au niveau de aatédré impose un fonctionnement de la
source laser dans un régime temporel similairelai c& I'écoulement fluidique, c'est-a-
dire aléatoire. Si les techniques de déclenchedmntasers ont largement été étudiées dans le
passé, il faut noter qu’aucune d’entre elle ne pe’heure actuelle de satisfaire les besoins
de la cytométrie de flux en termes de stabilité peralle, stabilité d’amplitude, largeur
spectrale, et respect d'un co(t limité. L'objetdiesxieme et troisiéme chapitres de cette thése
sera de proposer des solutions innovantes pouseéales sources a base de microlasers

déclenchés, a faible gigue et a haute cadenceéétrén.

Le deuxieme chapitre s’intéressera plus particetiemt aux méthodes de réduction de
la gigue des microlasers déclenchés passivemenés/Agvoir discuté des causes de la gigue
dans les lasers en régime de déclenchement pgssibrésenterai une technique de
déclenchement actif/passif basée sur l'utilisatime double cavité incluant un microlaser et
permettant de réduire de facon significative cegitpie. Je me focaliserai ensuite sur une
nouvelle source a cavités imbriquées, basée surdanble modulation de la puissance de
I'onde de pompe et des pertes intracavités afimdeter en cadence en conservant une gigue
réduite. Un modele de simulations numériques, dgpE pour permettre de calculer la gigue
temporelle de la source laser hybride, sera égaledéerit.
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Le troisieme chapitre de ce manuscrit sera dédign@ étude préliminaire de
microlasers a fibre en régime de fonctionnementicon puis en régime impulsionnel par
commutation du gain. La cavité sera un court tbonge fibre dopée terre rare fermée par
deux miroirs de Bragg photoinscrits dans le coe@buit est d'évaluer les performances de ces
micolasers pour envisager leur utilisation futuaagslides systémes d'analyse a distance. Apres
un bref état de l'art, je présenterai les résukatserimentaux que j'ai obtenus au laboratoire.
Une étude du régime impulsionnel portant sur laédudes impulsions en fonction de la

longueur du milieu a gain et de la frequence détiépn sera présentée.

L'avénement du laser a permis d'initier les déliéd’optique non linéaire. En 1965,
Maker et Terhune ont mis en évidence les effets Im@aires du troisieme ordre dont le
mélange a quatre ondes résonnant, qui sera erssUiteigine de la spectroscopie CARS
(Coherent Anti-Stokes Raman Spectroscopy). Leesysst de spectroscopie CARS utilisent
majoritairement des sources femtosecondes. En 1@82can fut le premier a associer la
spectroscopie CARS a la microscopie grace a Katilon d'un laser a colorant en régime
picoseconde. Cependant, comme cela sera précisd'éaae bibliographique du chapitre 1,
la spectroscopie CARS basée sur I'emploi de ce dgpsource ne permet d’identifier qu'un
seul type de liaison a la fois. L'excitation séleetde différentes liaisons au sein de I'édifice
moléculaire n'est possible qu'en ajustant la longukonde de pompe et/ou Stokes ce qui
nécessite un équipement spécialisé lourd. Afin émudre ce probleme, la spectroscopie
CARS multiplex nanoseconde exploite, comme la cytoi@ en flux, un continuum spectral
engendré dans une fibre microstructurée par desulgimms provenant d'un microlaser
déclenché. Ce continuum produit un faisceau Stgkdgchromatique qui permet d'exciter
simultanément un ensemble de liaisons différertesprincipe du CARS multiplex a été
initié en 2007 par Okuno et al. et débouche aujburdsur des produits commerciaux
distribués par des industriels reconnus dans leagdmnde la spectroscopie Raman (Horiba

Scientific).

Dans le quatriéme et dernier chapitre de ce mamugerprésenterai un nouveau
systéme CARS-multiplex basé sur l'utilisation d’'us@urce laser unique sub-nanoseconde
permettant d’'une part de produire les impulsions\p® et Stokes, d'autre part de créer des
impulsions électriques pour l'excitation des écilans sous test, synchrones des impulsions
optiques. L'objectif premier de ce systéme serapdemettre de s'affranchir de deux
inconvénients des systemes CARS usuels : I'existetn bruit de fond non résonnant et



leur mauvaise résolution spectrale. Ce systemettél€ARS" sera aussi exploité dans le
cadre d'une analyse détaillée des effets des chélmgtsiques statiques ou impulsionnels sur
les molécules analysées. Nous montrerons commeméseltats de cette étude pourront étre
exploités par la suite en biologie, pour la micmideetrie de champs dans des expériences
d'électrostimulation cellulaire. Enfin, dans d'astrregistres d'applications, j'étudierai la
capacité de ce systeme CARS-multiplex a pouvoe étilisé pour I'identification cellulaire
par implantation de marqueurs Raman spécifiquaesedart, pour la granulométrie dans le

domaine nanométrique d'autre part.



Chapitre 1 : Les lasers et les microlasers impnisels : quels besoins pour le LIDAR, la cytomégmeflux, la

spectroscopie CARS ?

Chapitre 1 : Les lasers et les microlasers impulsionnels :
qguels besoins pour le LIDAR, la cytométrie en fluxJa

spectroscopie CARS ?

Introduction

De nombreuses techniques d'analyse a distancesitéoéda mise en ceuvre de
sources lasers impulsionnelles pour éclairer uemia caractériser. Parmi elles, le LIDAR
(LIght Detection And Ranging) analyse du pointvie temporel et spectral les impulsions
rétrodiffusées par l'atmosphére pour en déduire pasmetres physiques (densite,
température, vent, turbulence...) mais égalemeut pwsurer la concentration de certains
constituants de cette atmosphéere. La durée deslsimps et leur puissance créte
conditionnent respectivement la résolution longitate et la portée des systemes.

Dans un tout autre domaine, la cytométrie en flsx @ne technique d'analyse
biologique qui vise a caractériser individuellemeatds particules (cellules biologiques,
bactéries...) en suspension dans un fluide en éceunlerapide. Comme on le précisera plus
loin, cette caractérisation se fait pour partie ss@xcitation lumineuse polychromatique
intense, qui peut étre obtenue grace a des comtisgpectraux engendrés dans des fibres

optiques non linéaires par des faisceaux laserslgignnels.

Pour sa part, la spectroscopie CARS (Coherent fok&S Raman Spectroscopy) est
une technique basée sur une interaction laserimatjgi a pour finalité de détecter et
d’identifier les modes vibrationnels spécifigues taisons chimiques au sein d'un
échantillon. Par un processus non linéaire duiénmis ordre, un signal cohérent appelé signal
"CARS" (signature d'un mode vibrationnel) est emgénlorsque deux faisceaux lasers,
respectivement appelés "faisceau pompe" et "faisseade (ou Stokes)", interagissent sur
I'échantillon avec une différence de fréquenceseeatix correspondant a la fréquence de
résonance de ce mode. Comme on le précisera pghusléoniveau de la raie CARS est
proportionnel a la puissance de l'onde Stokes etaaré de la puissance de pompe. Cela

explique le besoin d'utiliser ici des sources irspuinelles a forte puissance créte. En outre,
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pour une détection simultanée de plusieurs modesiltations (CARS multiplex ou M-
CARS), le signal Stokes doit posséder un largetepe€omme pour la cytométrie en flux, ce

peut étre un continuum spectral créé par un faisoepulsionnel dans une fibre non linéaire.

On constate que les trois techniques d'analyseu@eascci-dessus nécessitent, pour des
raisons différentes, [l'utilisation de sources Ilasampulsionnelles. Bien sir, les
caractéristiques et performances requises (longdiende d'émission, cadence et durée des

impulsions, puissance créte, énergie par impulsipseront fonction de I'application visée.

Dans la suite de ce chapitre, nous allons d'abappealer les modes d'obtention
d'impulsions lumineuses dans des lasers, et lestéaistiques typiques des impulsions qu'ils
permettent de produire. Dans un deuxiéme tempss moettrons l'accent sur le cas des
microlasers impulsionnels qui, a condition d'offes performances requises, présentent de
nombreux avantages : simplicité, robustesse, fadmleombrement, faible colt. Nous
reviendrons ensuite sur les trois applicationseat&Ees plus haut (LIDAR, cytométrie en flux,
CARS) pour en donner une description plus détailtesser un état de l'art succinct et
préciser leurs besoins respectifs en termes deesolasers impulsionnelles. Au regard des
capacités des microlasers existants, nous pourators identifier les caractéristiques a
améliorer pour permettre de les utiliser dans pgdications. C'est a ce travail d'amélioration

des performances des microlasers que la premiétie gda cette thése est consacrée.
|. Les lasers impulsionnels

Les lasers impulsionnels sont classés, suivantiede de fonctionnement, en deux
grandes familles : les lasers déclenchés (soitmatulation des pertes soit par commutation
du gain), et les lasers a verrouillage de modesement appelés "lasers a modes bloqués".
Nous allons maintenant décrire ces modes de fumotiment, et les moyens de les mettre en

ceuvre.
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1. Les lasers déclenchés

a. Principe général de fonctionnement en régime déclehé

Le principe des lasers fonctionnant en régime aétié (Q-switching en anglais)
repose sur la modulation du facteur de qualité Qadmavité. Ce régime de fonctionnement
est obtenu en modulant périodiquement les pertes-davité a I'aide d'un modulateur. Dans
un premier temps, ce modulateur maintient un nivi&agpertes élevé tandis que le pompage
optique du milieu a gain permet d'emmagasiner @weitgie en augmentant I'inversion de
population. Lorsque celle-ci atteint son niveausd&uration, autrement dit lorsque I'apport
d’énergie (pompage) dans le milieu amplificateurpeemet plus a l'inversion de population
de croitre, le modulateur abaisse brutalementJveani des pertes dans la cavité. L'émission
laser démarre alors sur le bruit d'émission sp@etare traduisant par la création d'une ou

plusieurs impulsions.

En régime déclenché, la durée des impulsions dépenglusieurs parametres, en
particulier le temps de vie d’un photon dans latéast le coefficient de réflexion du coupleur

de sortie. Elle est donnée par la relation suivdie

() S () T 1)

P r1-In(r) "¢ 7 r—1-In(r) 2al+In(R™1)

ou r est le rapport entre l'inversion de populationtguavant la commutation du

modulateur et I'inversion de population au selskla

n(r) est l'efficacité d’extraction de I'énergie défingar le rapport entre I'énergie

moyenne a la sortie du laser et I'énergie de poimgidente.

T

est le temps de vie d’'un photon dans la cavithdmar le rapport————
te P P P PR it In(r—1)

avec T le temps d’aller-retour dans la cavité.
Les pertes totales dans la cavité sont définiesegaermegal correspondant aux

pertes internes én(R~1), R étant le coefficient de réflexion du coupldarsortie.
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D’apres la relation (1), la durée des impulsions ddgectement proportionnelle au
temps de vie dans la cavité et par conséquentadmeur L de cette cavité. La réduction de
la longueur de la cavité conduit donc a une rédactle la durée des impulsions. Cette
relation montre également que la durée des immgsiiminue lorsque le niveau d’inversion

de population augmente c’est-a-dire lorsque le gagmente.

Concernant les expressions de I'énergie E et griilssance crétg,Rles impulsions,
elles peuvent étre déterminées sous réserve dait@nie profil temporel de ces impulsions,
fonction du mode particulier de déclenchement icldm8. Un exemple de ces expressions est
donné ci-dessous en considérant un absorbant isituta type CY :YAG [2]. Quant & la
fréequence de récurrence de la source laser, élidirestement proportionnelle a la puissance
de 'onde de pompe ce qui est tout a fait comprgbéndu fait de I'évolution linéaire de la

courbe d’énergie extraite en fonction de la puissdnurnie au laser (voir les expressions ci-

dessous)
_ nwihv 1 1 1
P = 40yT [ln (R) +In (TOZ) + L] ln(R)d)m (2)
Zh 1
E = =22 binceg ©)
avec :

w;, - le rayon du mode laser

v . le facteur de réduction de l'inversion de popaigtinduite par I'émission stimulée

provoquée par un photon unique

o : la section efficace d’émission stimulée

T : le temps d’aller-retour de la lumiere dans laitéav

hv : I'énergie d’'un photon
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Ty = exp(—0ysqnsols) o le coefficient de transmission petit signal dabbkorbant

saturable

¢, est la valeur maximale de la densit¢é de photoppg0,7) et

infini
binceg = Jy - $(0,)dr
out est le temps normalisé tel que= %[ln (%) + (%) + L)]
0

Le modulateur peut étre piloté par un signal exehéclenchement actif) ou étre

commandé par le flux lumineux intra-cavité (décleroent passif).
b. Déclenchement actif

Les dispositifs opto-mécaniques de type "chopperltoir inclinable, ou miroir
tournant ont été les premiers moyens utilisés poaduler les pertes dans la cavité en
bloquant (fortes pertes) ou en laissant passebléfipertes) périodiguement la lumiere au
sein de cette cavité. lls sont aujourd’hui obsal&ene sont quasiment plus utilisés en raison
notamment de leurs instabilités mécaniques maisi auscause de leur long temps de
déclenchement. lls sont remplacés par des moduasEousto-optiques ou électro-optiques

dont nous allons maintenant rappeler brievemefarietionnement.

Un modulateur acousto-optique repose sur la géogrdtune onde acoustique dans
un cristal induisant un changement périodique dalite de réfraction du matériau. Il en
résulte la création d’'un réseau de Bragg au seiaridtal qui diffracte la lumiére incidente
suivant plusieurs ordres de réfraction. Inséré demescavité laser, ce modulateur permet de
modifier rapidement (en quelques ns) et périodiqrenta direction du faisceau, induisant
une modulation des pertes intra-cavité. Ce typalidpositif est trés souvent utilisé pour
générer des impulsions dans des lasers solides[8ans des lasers a fibres [4].

Les pertes intra-cavité peuvent aussi étre mod@gexploitant I'effet Pockels qui est
un effet électro-optique existant dans certainstanix sans symétrie axiale tels que le KDP,
soumis a un champ électrique externe. Cet effétagit par I'apparition d'une biréfringence
proportionnelle au champ appliqué. Le cristal smporte alors comme une lame de phase

pour un faisceau lumineux traversant la cellulgppediculairement a ce champ (cellule de
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Pockels). En placant la cellule entre polariseursisés, on construit finalement un
modulateur de pertes qui peut étre utilisé powtdedenchement de lasers. Il faut noter que ce
type de déclenchement nécessite I'utilisation d'soerce externe capable de délivrer de
fortes tensions (jusqu’a 5 kV) alors que les mowles acousto-optiques ne nécessitent,
guant a eux, que de faibles tensions (quelques)volta vitesse de commutation d’un
modulateur électro-optique est de l'ordre de 10ap$00 ps [5], celle d’'un modulateur

acousto-optique est de quelques ns.

Lorsqu’un laser démarre, on note un fonctionneneentégime relaxé dans lequel on
observe temporellement des impulsions amortiestepilent vers un régime continu. En
régime activement déclenché, la possibilité de irédautant que nécessaire le temps
d'ouverture du modulateur permet de supprimer soaés oscillations de relaxation au-dela
de la premiére, en vue d'obtenir une seule et enigpulsion. Les modulateurs actifs offrent
donc la possibilité de controler de maniere opterlak différents paramétres du laser : le
niveau des pertes et la fréquence de répétition iagsilsions émises. Cependant, ils
présentent deux inconvénients majeurs : en preimieils nécessitent d’étre commandés par
un signal électriqgue externe ce qui augmente laptexiié, I'encombrement et le colt de la
source laser. D'autre part, leur insertion dans cegté impose a celle-ci une longueur
minimale, ce qui s'oppose a priori a lI'obtentiampgulsions tres breves (voir la relation (1)).
Mais ce verrou peut étre levé en augmentant le. ¢gan exemple, Limpert a développé une
source laser a fibre microstructurée déclenchégemeent, de longueur de cavité d’environ
70 cm, délivrant des impulsions aussi courtes qus @race a un gain élevé obtenu dans un

cceur de fibre de gros diametre (35 um) fortemepé 6).

Les lasers fonctionnant en régime activement débkerdélivrent typiquement des
impulsions de quelques nanosecondes a quelquesrantie nanosecondes a des fréquences
de répétition allant jusqu’a quelques centaine&He et avec une énergie par impulsion de

I'ordre du microjoule jusqu'au millijoule [6], [7]8].

c. Déclenchement passif

Par opposition aux techniques de modulation adfimes lesquelles les pertes sont
commandées par un signal externe, la modulatiosiyEsest réalisée sans intervention

extérieure et les pertes intracavités sont modypéede flux incident. La technique la plus
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utilisée repose sur linsertion dans la cavité dumatériau possédant des propriétés

d’absorption non linéaire fonction de I'intensitérlineuse qu’il regoit (absorbant saturable).

Lorsque l'absorbant saturable est soumis a uneefaittensité lumineuse, son
coefficient de transmission est minimal permettdats de bloquer le signal lumineux et donc
d’introduire de fortes pertes dans la cavité pehdae le pompage du milieu amplificateur
permet au gain de croitre. A partir d'une certamessance absorbée correspondant au
blanchiment de I'absorbant saturable, le coefficida transmission de celui-ci augmente
rapidement et atteint une valeur maximale laissansi passer le signal lumineux. Il en
résulte une diminution brutale des pertes dansaléé L’énergie emmagasinée pendant le
blocage du signal (état absorbant) est subitent@r€ke ce qui se traduit par la création d’'une
impulsion. Un tel matériau absorbant saturable emtactérisé par sa profondeur de
modulation AR qui est définie comme la différence de transmrsgntre son état initial
d’absorption et son état de saturation. Par exemlpleFigure 1 montre [|'évolution du
coefficient de transmission de différents cristamxfonction de la densité de puissance. On
verra par la suite comment la durée des impulsi@sslasers déclenchés passivement dépend
de la valeur de cette profondeur de modulation.

100

=0

= LuAG

Transmission (%)
\
e

0.001 0.04 01 1 10
Energy density, J/cm®

Figure 1. Transmission de cristaux absorbant daieir€C#") en fonction de la densité
d’énergie [9]

Il existe principalement deux familles d’absorbasdturables : ceux a base de cristaux
et ceux faits de miroirs semi-conducteurs (app8ESAM pour SEmiconductor Saturable
Absorber Mirror). Parmi les cristaux absorbantsiisdiles les plus communs, citons le YAG
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dopé au chrome [10] [11] pour travailler entre 900 et 1200 nm, et le YAG dopé au cobalt
[12] [13] fonctionnant autour de 1,55um. Les SESAN4] sont constitués d’un miroir de
Bragg réalisé a partir d'un empilement de couchesi-€onductrices et d’'une couche
d’absorbant saturable a puits quantiques [15] [M8Jus verrons dans la deuxiéme partie de
ce chapitre que ces deux familles de modulatewssifggpeuvent étre utilisées pour générer
des impulsions subnanosecondes dans des microlAsedder que des fibres dopées en ions
absorbants saturables, Holmium [17] ou Thulium [18jit aussi été proposées comme
composants absorbants saturables distribués damsladers a fibre. Mais ce type de
modulateur passif fibré est tres rarement utilisé raison de la faible différence de
transmission entre I'état absorbant et I'état gamui conduit a la génération d'impulsions

longues (quelques centaines de nanosecondes).

Par rapport a la modulation active, la modulati@sgive apporte des avantages en
termes de simplicité d'utilisation, de compacité det colt. Cependant la fréquence de
répétition est difficilement contrélable par I'albBant saturable. On peut néanmoins agir sur
celle-ci en ajustant la puissance de pompe. Lecipah inconvénient de ce type de
déclenchement est la forte fluctuation des intéggalde temps entre deux impulsions
successives, appelée "gigue temporelle” du lasansDes lasers déclenchés passivement,
celle-ci est typiquement de l'ordre de quelquesaesecondes. Elle est liée a l'incertitude sur
le temps que met l'inversion de population a athetnun niveau suffisant pour franchir le
seuil d’émission laser. Dans la derniére partieelehapitre, nous verrons en quoi cette gigue
constitue un sévere obstacle a l'utilisation degatasers dans certaines applications comme
la cytométrie en flux ou le LIDAR. Je présentemaichapitre 2 des techniques que nous avons

expérimentées pour la réduire.
2. Les lasers en régime de commutation du gain

De facon générale, la commutation du gain repose, plus sur la modulation des
pertes dans la cavité, mais sur la modulation dpulasance de pompe. Dans un premier
temps, une faible puissance permet de pomper lieund gain en dessous de son seuil
d’émission laser de fagcon a ce gu’aucune impula®soit émise. Dans un second temps, la
puissance de pompe est commutée vers un niveaglphss afin d'augmenter brusquement le

gain dans la cavité ce qui permet de franchir tel sfémission laser. Il en résulte la création
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d’'une impulsion. La pompe est alors ramenée a s@au initial, avant d'entamer un nouveau

cycle.

La génération d'impulsions par commutation du ga#écessite I'élimination des
impulsions amorties caractéristiques du régimesttaine du laser afin de ne maintenir que la
premiere impulsion. L’émission d’une impulsion wnégest donc conditionnée par un niveau
suffisant de puissance de pompe et par l'ajustemientemps de pompage entre chaque
impulsion. La Figure 2 montre le principe de lag@tion d’impulsions par commutation du

gain.

()
3
o ; PCD S5
o T | —t+

pompage )
Q «— 3 <------- o
o ; v,
3 o 1/fyao o
c €« >
O 1
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2 ; |
> :
o |

tseuil laser
Temps

Figure 2. Principe de génération d'impulsion panemtation du gain.\fao est la fréquence
du modulateur acousto-optique (MAO); le cycle dempage et l'impulsion laser sont
représentés respectivement en noir et en bleRC[E (Pulse Creation Delay) est le temps de
création de I'impulsion

Il existe plusieurs méthodes pour générer des isiqme par commutation du gain. La
premiere consiste a utiliser une diode laser madtdénporellement pour pomper le milieu
amplificateur. La modulation du signal optique dediode est effectuée par l'intermédiaire
d'un signal électrique de commande. A titre d'eXengcourant de la diode de pompe peut
étre modulé afin de délivrer deux niveaux de pussgour pomper un cristal Nd :YAG [19].
Cette technique nécessite une alimentation sp@éeiffermettant une modulation du courant
de la diode ce qui accroit la complexité de la s@ubdne mise en ceuvre avec deux diodes
temporellement synchronisées délivrant respectinérnae faible et une forte puissance a

aussi été proposée [20]. Cette méthode requiertsynehronisation électronique des deux
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diodes couplées a un systeme de détection de IIgigpuémise afin de commuter le niveau
de pompage vers son niveau bas. La complexité ddispesitif est bien évidemment un
inconvénient notoire.

Au sujet de la diode de pompe, il faut noter quendalulation du courant électrique de
commande engendre des sauts de modes longitudihaant la création de I'impulsion de
pompe, ce qui provoque automatiquement la perteadactere monomode longitudinal de
cette impulsion. Ceci a pour conséquence de prerodes variations d’amplitude du signal
de pompe modulé et conduit a des instabilités dianaes et temporelles des impulsions du
laser pompé. En outre, ce type de modulation ewraine diminution de la puissance
moyenne de la diode laser de pompe. On a donc ne@odes systemes d’amplification en

sortie de celle-ci, ce qui accroit la complexitéeatolt de la source impulsionnelle finale.

Pour éviter les problémes liés a la modulation ourant de la diode de pompe, une
solution est de placer un modulateur actif (modwlatcousto-optique ou modulateur électro-
optique) en sortie de celle-ci afin d’effectuerdéctoupage temporel du signal continu qu'elle
émet. Associé a un générateur de fonctions, le hatelu permet d’ajuster la forme et la
durée de I'impulsion de pompe afin d'optimiserpesformances de la source finale (énergie
par impulsion, puissance créte...) tout en conserkanaractére monomode longitudinal de

l'onde de pompe.

Enfin, la diode de pompe modulée peut étre remplaed un laser impulsionnel pour
pomper le milieu actif : par exemple, Zayhowskliisdéi un laser Ti :AlO; pour pomper un
cristal Nd :YAG [21]. La durée des impulsions derge ainsi que la fréequence de répétition
étant fixées par le laser impulsionnel, ces paraaéte sont pas ajustables, ce qui constitue
un inconvénient de cette technique.

La technigue de commutation du gain a été utildades des lasers solides et a permis
la génération d’'impulsions picosecondes [22], [@8hanosecondes [19] avec des fréquences
de répétition ajustables allant de quelques cesgaile Hertz jusqu’au Mégahertz [24]. Des
lasers a fibre fonctionnant en régime impulsionokbtenu par commutation du gain ont
également été développés, permettant I'émissiompiilsions d'une durée comprise entre
quelques dizaines de nanosecondes et plusieurgireesitde nanosecondes [25], [26], [27].

Mais comme cela a déja été souligné plus haupriantutation du gain nécessite un systéeme
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électronique de contréle de la puissance de laedided pompe rendant cette méthode

complexe et onéreuse, ce qui explique qu'elle p=teutilisée.
3. Les lasers a verrouillage de mode

a. Principe général du fonctionnement en verrouillagele modes

Une cavité optigue se comporte comme un filtre spe@ermettant seulement a
certaines fréquences discrétes d’exister : cebesespondant aux longueurs d’onde qui sont
des sous-multiples entiers d’une distance égalealler-retour dans la cavité. Ces fréquences
permises représentent les modes longitudinaux. atfé&réquentiel entre chaque mode

longitudinal est égal a I'intervalle spectrale él{fSL) de la cavité défini par :

ISL = i 4)

avec c la vitesse de la lumiere dans le milieu ket longueur optique de la cavité.

Dans un laser fonctionnant en régime libre (c’dst dans modulateur permettant
d’introduire des pertes dans la cavité), il n’yes gle raison pour que les modes longitudinaux
soient en phase sans aucune intervention extériearee sens, tous les modes longitudinaux
oscillent de maniere indépendante les uns dessagttient des relations de phase aléatoires au
cours du temps. En revanche, si une relation deepbat établie entre les modes, le laser
fonctionnera dans un régime particulier dit "a vaitage de modes". Cela peut étre obtenu
en utilisant un modulateur intra cavité dont lagtrénce de modulation est ajustée pour étre
égale a l'intervalle spectral libre de cette cavita fréquence de répétition des impulsions,
correspondant alors a l'inverse du temps de pasabeita lumiere dans la cavité (voir relation

(5)), peut étre ajustée en modifiant la longueucetée cavité.
ﬁ‘ep = i (5)

Dans un laser, pour une largeur spectrale de bdadgmin donnée, plus la cavité est
longue, plus I'écart spectral entre deux modedadisie et plus le nombre de modes pouvant
osciller est important. Ainsi, dans les lasers aowgllage de modes, le nombre N de modes

mis en phase augmente avec la largeur spectrdie lo@nde de gain du matériau choisi et
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avec la longueur de la cavité. La durée des impudsitant inversement proportionnelle au
nombre de modes mis en phase et a I'écart fréqlentientre deux modes longitudinaux
(relation (6)), la génération d’impulsions ultraucies est favorisée par ['utilisation d’un
matériau disposant d’'une large bande de gain. angle, pour des impulsions émises avec

un profil temporel gaussien, cette durée est d&fiair la relation suivante:

0.44
tp = oy (6)
Je vais maintenant décrire tres brievement leshadés actives et passives de

verrouillage de modes permettant la générationplilsions breves.
b. Modulation active

Comme cela a déja été dit plus haut, I'établisseérdeme relation de phase entre les
modes longitudinaux d’un laser peut s’effectuerneodulant les pertes de la cavité a une
fréquence équivalente a I'écart fréquentiel engaxdmodes longitudinaux successifs. Cette
modulation des pertes est possible grace a l'atiia d’'un modulateur actif, d'amplitude ou

de phase.

En effet, la modulation d’amplitude a la fréqueneed’'un mode de référence a la
fréequencean0 entraine I'apparition de bandes latérales auyueécesn0+po etw0-po (avec
p entier), les deux principales étand+o et w0-w. Si ces fréquences correspondent aux
modes longitudinaux adjacents au mode de référaaloes les modes sont verrouillés en
phase. Les ondes aux fréquene@su et ®0-o étant aussi modulées par le modulateur cela
engendre principalement les bandes latérales dadneesn0+20n et w0-20 qui seront deux
modes couplés en phase aux trois premiers. Paocegsus, tous les modes longitudinaux se

couplent entre eux de proche en proche ce qui peateneerrouiller leurs phases respectives.

La modulation de phase est aussi exploitable e¥rans dans la cavité un modulateur
dont I'indice de réfraction est modulé a la fréqueedle I'ISL de la cavité. Cette modulation
d’indice fait également apparaitre des bandesdk®grqui vont permettre de verrouiller de
proche en proche les modes en phase.
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c. Modulation passive

Parmi les techniques les plus répandues de vdageipassif de modes longitudinaux
on peut citer la rotation non linéaire de polai@atet I'emploi d’'un absorbant saturable a
semi-conducteur (SESAM).

La rotation non linéaire de polarisation (RNLP) est phénomene reposant soit sur
'effet Kerr soit sur un effet non linéaire du sadoordre. L'état de polarisation d’'une
impulsion traversant un milieu non linéaire tel upe fibre optique varie de maniere non
linéaire au cours de la propagation. La partie reéatde I'impulsion subit une plus forte
rotation de polarisation que les ailes. En positaort le milieu non linéaire entre deux
polariseurs judicieusement orientés, il est possitéliminer la partie de I'impulsion ayant
subi la plus faible rotation de polarisation afie de conserver que la partie la plus
énergétique (son centre). La rotation non linédégolarisation permet de filtrer de maniéere
récurrente les pics d'intensités maximales au mémi des autres pics, menant a un
verrouillage passif efficace des modes longitudindes impulsions particulierement bréves
peuvent alors étre obtenues. Par exemple, par teett@ique, Hofer et al ont développé un
laser a fibre dopée néodyme a verrouillage de mpeéesettant la génération d'impulsions de
38 fs [28].

Une atténuation différentielle entre le sommeegbied de I'impulsion peut aussi étre
obtenue par I'emploi d’'un absorbant saturable, wiepgrmet, comme dans le cas précédent,
de réaliser un verrouillage de modes. En effepateses propriétés non linéaires d’absorption
en fonction du flux incident le traversant, I'abdsant saturable transmet la partie la plus
energétique du flux lumineux (sommet de l'impuldioet bloque la partie la moins
énergétique (les ailes). Contrairement a I'absdraturable utilisé dans la technique du Q-
switching, celui employé pour obtenir le régimeveerouillage de modes doit posséder une
treés faible profondeur de modulatiafR (de I'ordre de 1 %) et un temps de relaxatiornrtcou

(de I'ordre de la picoseconde) [29].

Les lasers a verrouillage de modes permettent efibtles impulsions breves dont la
durée est comprise entre quelques femtosecondg®lefues centaines de picosecondes a des
fréequences de répétition allant de 1 MHz a plusl&@ MHz, avec une puissance créte de

l'ordre du kW. En cas de nécessite, il est possilderéduire la cadence de répétition en
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augmentant la longueur de la cavité. Dans le cas lalgers a fibres, ceci est fait trés
facilement en augmentant la longueur de fibre, gmablemes d'alignement ou de stabilité.
Néanmoins, les effets non linéaires engendrés 'aagrhentation de la longueur de fibre
imposent une limite & la puissance créte des ingnds Par ailleurs, la dispersion
chromatique peut induire une augmentation de lgelales impulsions. Des dispositifs de
compensation de dispersion peuvent étre utilisés oada accroit le codt et la complexité des

lasers a verrouillage de modes [30].

Onéreux, complexes et encombrants, les lasersrawléage de modes ne répondent
pas aux besoins des systemes d’analyses compéaitdeacolt. Pour convenir, les lasers a
mettre en ceuvre doivent étre beaucoup plus sim@lest le cas des microlasers que je vais
décrire dans la prochaine partie et dont je soal@itluer les potentialités et les limites en
vue de leur utilisation dans des systemes d’anafiessdype spectroscopie CARS ou de

cytométrie en flux.
Il. Les microlasers, ou « lasers microchips »

En 1989, Zayhowski a démontré pour la premiereléooncept du laser miniature ou
microlaser, encore appelé "laser microchip” [31duiPcela, il a utilisé un cristal de YAG
dopé au néodyme de longueur inférieure au millienein tant que milieu amplificateur et
deux miroirs diélectriques directement déposédesufaces de ce milieu & gain pour obtenir
une émission laser monomode longitudinale en régioméinu. La petite quantité d’éléments
utilisés ainsi que la simplicité de fabricationramédiatement suscité l'intérét puisque cela
permet potentiellement de produire ce type de lasemasse et a faible colt. Sous réserve
gue leurs performances répondent au besoin, ceslasers apparaissent comme les sources
idéales pour la génération de continuums spectdams des fibres microstructurées. Les
applications telles que la spectroscopie en cytoenéh flux ou la spectroscopie M-CARS
pourraient tirer bénéfice de telles sources a tele développement de systemes d’analyse

plus compacts et meilleur marché.

Un microlaser se caractérise en particulier pdréa courte longueur de sa cavité (de
l'ordre de 1 mm), ce qui limite les techniquesisdibles pour le faire fonctionner en régime

impulsionnel. On peut bien sir exploiter la modolatdu gain par une modulation de la
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puissance de pompe, ou procéder a un déclenchgmassit avec un modulateur intra-cavité
de petite taille (absorbant saturable ou SESAM)rduanche, il n'est plus possible d'inclure
dans la cavité des modulateurs volumineux de tgopeisio-optique ou electro-optique. Une
modulation de type "actif* peut néanmoins étre neisereuvre avec un modulateur installé a
I'extérieur du microlaser, dans une cavité coupiémme cela sera décrit au 8§ 2.2.2. Enfin, il
faut noter que, toujours a cause de la courte lemgue la cavité, le nombre de modes

longitudinaux est tres faible, interdisant la meseplace d’'un systeme de "mode-locking".

Dans la suite de ce paragraphe, je passerai d'@omvue les caractéristiques et
performances des microlasers en régime continuta@em'intéresser a leur fonctionnement

en régime déclenché : techniques et performances.
1. Microlaser en régime continu

Comme indiqué plus haut, un microlaser est corgstitun milieu amplificateur solide
(cristal) de trés courte longueur, dans une capiiése compose de deux miroirs diélectriques
(M1 et M2 sur la Figure 3). La longueur de la cawétst celle de milieu a gain. L’apport
d’énergie nécessaire a l'inversion de populatiomsda milieu amplificateur s’effectue par un
pompage longitudinal optique. L’émission monomodagitudinale des microlasers est
obtenue en choisissant une cavité laser suffisamooemte pour que I'espacement entre deux
modes longitudinaux soit plus grand que la largder la bande de gain du milieu

amplificateur.

Diode de -
pompe Milieu a gain -

M, M,

Figure 3. Schéma de principe d’'un microlaser emrégontinu

Les milieux & gain les plus utilisés dans les nt&gers pour une émission autour de 1
um sont les cristaux de YAG (Yttrium Aluminium Geat))y dopés en ions néodyme ou

ytterbium, et les cristaux d’orthovanadate d'yitmiy(YVO4) dopés en ions néodyme. Les
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microlasers émettant a 1,55 pum utilisent des nstéra base de verre phosphate avec un
codopage erbium/ytterbium. Le Tableau 1 regroupeloqwes matériaux amplificateurs

utilisés dans les microlasers.

Matrice lon dopant Longueur d’onde| références
d’émission (nm)

YAG Ytterbium 1030 [32]
YAG Néodyme 1064 [24]
YVO, Néodyme 1064, 1034 [33] [34] [35
LSB Néodyme 1064 [36]
Verre phosphate Codopage Erbium/ytterbium  Autour 1550 [37]
YLiF 4 Codopage Thulium/HolmiumAutour de 2000 [38]

Tableau 1. Difféerents matériaux amplificateursisgi$ dans les microlasers (liste non
exhaustive)

2. Microlaser en régime impulsionnel

a. Fonctionnement en régime de commutation du gain

La technique de commutation du gain décrite a@ peut bien slr étre employée pour
faire émettre des impulsions par un microlaserTableau 2 montre quelques performances

de microlasers en régime impulsionnel par comnmutadu gain.

Milieu a gain | ls(Um) | 1p ty frep références
Nd :YAG 635 36 ns 760 ps 4 kHz [21]
LINdP4O;; 140 36 ns 80 ps 4 kHz [21]
Nd :YVO, 1000 16 ns jusqu’a 25 kHz [39]

Nd :YAG 1000 13 us 32 ns jusqu'a 1 MHz [24]

Tableau 2. Exemples de performances de quelque®slasers en régime impulsionnel par
commutation du gain.d, Ty, t, et fep SONt respectivement la longueur du milieu a ghin,
durée de pompage, la durée d’'impulsion et la fragaele répétition

En mode de commutation de gain, la cadence deitiépétypique obtenue est de
'ordre du kHz a quelques dizaines de kHz. Cependaforte puissance de pompe, on peut
acceder a des fréquences de répétition beaucospéfauées. Par exemple, un microlaser
Nd :YAG pompé par une diode de 1,1 W modulée @eajuement peut émettre a une

cadence atteignant 1 MHz [24]. Les caractérissque I'impulsion (durée, puissance créte)
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émise sont déterminées par la puissance crétedieda et par le temps de pompage. A basse
fréequence de répétition (< 1 kHz), le rendemeniqogt est inférieur a 1 %. A trés haute
fréquence (1 MHz), ce rendement est environ de 3244 Cela s’explique par le fait qu'a
trés haute cadence, lorsqu’une impulsion est érliseersion de population diminue peu et
reste proche du seuil d’émission laser. L'impulsib® pompe suivante permet donc de

rapidement franchir le seuil laser.

b. Déclenchement par modulation active d’'une cavité cplée

La premiére technique de déclenchement actif d'uoralaser, développée par
Zayhowski en 1991, met en ceuvre un systeme a deuités couplées (Figure 4) [22]. La
premiere cavité est celle d’'un microlaser (Nd :YA@)nt le miroir de sortie (b est
partiellement réflechissant a la longueur d’ond®tg98,5 % a 1064 nm). La seconde cavité
est constituée du miroir d’entrée;Mu microlaser et d'un second miroirsivhonté sur un
support mobile commandé par un actionneur piézatréi@e. En appliquant une tension
périodique (a la fréquence de 40 kHz) sur l'actiamnon fait varier la longueur effective de
la grande cavité. Un seul mode longitudinal vériée conditions d’oscillation a la fois dans
la premiere et dans la deuxieme cavité, pour urggipo particuliere du miroir, et jamais
pour les autres, ce qui conduit a I'émission d’'imeulsion a l'instant correspondant. Par
cette technique, il a été possible d’obtenir laggation d'impulsions de 6 ns a une cadence de
répétition de 80 kHz. Cette technique est cepenlifaitte en termes de durée d’'impulsions
en raison du long temps de réponse de l'actionn@éro-électrique. La génération
d’'impulsions plus courtes serait possible a coaditile pouvoir commuter les pertes de la
cavité plus rapidement.
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Ribssluc Milieu a gain
pompe g - ).
|Vll MZ M3
Actionneur
piézoélectrique
cavité 1
\ \ J
(
cavité 2

Figure 4. Schéma de principe d'une source déclenghice a I'utilisation d’un miroir M
partiellement réfléchissant et d'un coupleur detisoMs; monté sur un actionneur
piézoélectrique [22]

Dans un systeme similaire a celui décrit ci-destusniroir de sortie du microlaser
peut étre remplacé par un coupleur de sortie aat@flté variable constitué de deux miroirs
partiellement réfléchissants (Mt Mz) entre lesquels est placé un modulateur (cristal d
lantanate de lithium LiTag) [40]. La longueur du modulateur est choisie deigra a étre un
multiple entier de la longueur du milieu a gainapplication d’une tension sur le cristal de
lantanate de lithium a une fréquence de répétdmmée permet de moduler périodiquement
la réflectivité du coupleur de sortie et donc dedoler les pertes dans la cavité. La
commutation des pertes est obtenue en appliquantindpulsions électrigues de tension
comprises entre 200 V et 800 V et de durée de $0® aes fréquences de répétition jusqu’'a
500 kHz. Par cette technique, des impulsions suissmondes de durée inférieure a 300 ps a
une fréquence de répétition de 5 kHz ont aussoBténues a partir d’'un cristal Nd :YAG.
D’autres impulsions plus longues (13,3 ns) de &siguissances crétes (7,5 W) ont été émises
mais a des cadences beaucoup plus élevées (500 ®Rela)s'explique par le fait qu'a haute
cadence, l'inversion de population n’atteint pasvadeur maximale ce qui se traduit par
'émission d’'impulsions longues et moins énergagugu’a basse cadence. De maniere
générale, on constate que la durée des impulsigmente linéairement avec la fréquence de
répétition alors que la puissance créte diminueoegptiellement. La gigue temporelle des

impulsions est inférieure a 0,5 ns.
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En 1995, Zayhowski a utilisé un cristal de Nd :YV@dnt les propriétés (coefficient
d’absorption, section efficace d’émission) pernmdttd’obtenir un gain petit signal plus
important que dans un cristal de Nd :YAG. Etantrdomue la durée des impulsions est
inversement proportionnelle au gain petit signaés dmpulsions plus courtes ont été
obtenues : 115 ps & 1 kHz avec une puissance @eé8® kW [41]. Par ailleurs, un autre
microlaser Nd :YVO4 a été développé pour fonctiorin&res haute fréquence de répétition et

a permis I'émission d’'impulsions de 8,8 ns a 2,23241] (Figure 5).

Electrode

Diode de Milieu 3 ai .
sompe ilieu a gain LiTaO; - ).

M, M, t&\ M

Figure 5. Schéma de principe d'une source a déwement actif basée sur I'utilisation d’'un
cristal de LiTaQ [41]

Un semi-conducteur électro-absorbant peut aussildilisé en tant que modulateur
actif pour déclencher la cavité d’un microlaser][42application périodique d'un champ
électriqgue perpendiculaire aux différentes couckami-conductrices du modulateur induit
une modification de leurs états électroniques cie pgumet de moduler I'absorption du
matériau (effet Stark), et donc de moduler lesgsedans la cavité. Par cette méthode, un
microlaser a base de verre codopé erbium-yttertaugénéré des impulsions de 34 ns a
20 kHz, de puissance créte d’environ 2,6 W. Péewas, les impulsions sont émises avec une
gigue temporelle de 300 ps, trés en-dessous deigiae gdes microlasers déclenchés
passivement qui est généralement de l'ordre dejgeelmicrosecondes, comme on le verra

dans le paragraphe suivant.

Comme on vient de le voir, le déclenchement aetifrdcrolasers permet d’obtenir des
impulsions allant de la centaine de picosecondgsefgues nanosecondes, a des fréguences
de répétition pouvant atteindre quelques centaileekHz voire quelques MHz. Néanmoins,

le long temps de réponse des modulateurs limites Iparformances. De plus, la modulation
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active requiert l'utilisation de sources de tensa&inde contréleurs de température ce qui

accroit la taille, la complexité et le colt de dase laser.
c. Déclenchement par modulation passive

Comme dans les autres types de lasers, le déclarah@assif de microlasers est basé
sur l'utilisation d’éléments optiques non linéaiiesra-cavité permettant une transmission
plus forte pour de hautes intensités. Deux typemddulateurs (les absorbants saturables a
base de cristaux et les SESAMSs), insérés dansvigecpermettent, par exemple, I'obtention

d’un régime impulsionnel.
i. Déclenchement par absorbant saturable & base d’iorthrome Cr**

Deux approches sont possibles pour réaliser lestifors d'amplification et de
déclenchement passif par absorption saturableinudsm microlaser. La premiéere consiste a
utiliser deux cristaux différents (Figure 6a), paemple un cristal de YAG dopé en ion§'Cr
jouant le réle de modulateur passif et un autretaricomme milieu amplificateur (Nd :YAG
[43], Nd :AI3(BO3)4 [44], Yb :YAG [45], Yb :LuUAg46]). La deuxieme approche repose sur
un codopage en ions amplificateurs et ions abstsbsaturables afin de combiner les
fonctions d'amplification et d'absorption saturadlesein du méme cristal héte (Figure 6b).
Des microlasers Cr,Nd :YAG [47], ou Cr,Yb :YAG [48]t ainsi été développés sur cette
base. La suite de ce sous-chapitre analyse lastames et inconvénients comparés des
microlasers Cr,Yb :YAG (a un seul cristal) et descrolasers Cr:YAG/ Yb:YAG

(comprenant deux cristaux distincts).
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a) b)
Milieu Absorbant Mmeuj sal
3 oai turabl
a gain saturable Absorbant saturable
M, M, M, "

Figure 6. Schéma de principe d’'un microlaser, (djsation de deux cristaux distincts, (b)
utilisation d’un seul cristal

Deux phénoménes aux conséquences indésirablesiemi@ent dans un microlaser
Cr,Yb :YAG. D'abord, les défauts engendrés lorsl'aéroduction d’ions chrome dans le
cristal YAG dopé ytterbium induisent de fortes pertintra-cavité. En conséquence, la
puissance de pompe (autour de 940 nm) a dépossrlemnons Yb pour permettre I'effet
laser doit étre élevée. En deuxiéme lieu, l'ond@atape est elle-méme fortement absorbée
par les ions chrome dont le spectre d'absorptiavreola bande [800 nm, 1300 nm] dans la
matrice YAG. Autrement dit, l'insertion d’ions chme dans une matrice YAG dopé
ytterbium entraine une diminution de la puissanee pbmpe disponible pour les ions
ytterbium, alors qu'elle en augmente le besoin.[€&ci limite fortement les performances

des sources utilisant ce type de cristal.

Les microlasers déclenchés passivement qui utilisgeux cristaux différents
(Yb :YAG et Cr:-YAG) ne souffrent pas de cette situation. En effiet cristal Cr :YAG collé
au milieu a gain Yb :YAG du c6té opposé a l'injestde I'onde de pompe provoque tres peu
de pertes additionnelles d’absorption de la puissale pompe comme c’est le cas dans le
cristal unique codopé Cr et Yb. Les microlasersitde milieu a gain et I'absorbant saturable
sont séparés, permettent donc d’atteindre un meillndement que ceux constitués d’'un seul
cristal, avec la génération d’impulsions plus beehsque la cavité est suffisamment courte :
I'efficacité typique d’'un microlaser Cr,Yb :YAG edtenviron 18 % [48] alors qu’elle atteint
36 % pour un microlaser Yb :YAG / €rYAG [45].

L'utilisation de deux cristaux distincts présentgss l'avantage de permettre une
optimisation individuelle de chaque cristal en tesnde taux de dopage et de longueur afin de

contrler plus facilement les performances du ldgetenché (durée d’'impulsions, puissance
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créte). Plus précisément, les performances de desolasers dépendent a la fois des
caractéristiques du milieu a gain (type de cristakfficient d’absorption, taux de dopage,
longueur du cristal) et de celles de I'absorbartirable (profondeur de modulatiokR).
Selon I'équation établie par Spuhler, la durée idgsulsions émises par un microlaser est
proportionnelle a la longueur de la cavité etrevérse de la profondeur de modulation [15] :

tp=3.5AzRTR (7)
ou Ty est le temps d'aller-retour dans la caetéR représente la profondeur de

modulation de I'absorbant saturable.

Le Cr:YAG possede un temps de recouvrement dedigibion de plusieurs centaines
de nanosecondes. Les microlasers passivement déékepar cristaux absorbants saturables
sont capables d’émettre des impulsions dont lesedusont comprises entre la centaine de
picosecondes et quelques nanosecondes a des fréguea répétition allant de quelques
kilohertz a quelques dizaines de kilohertz avec énergie par impulsion de plusieurs

dizaines de microjoules [46] [50].
ii. Déclenchement par miroir absorbant saturable semi@nducteur

L'utilisation de SESAMs comme modulateurs passiisfend de cavité dans les
microlasers apporte de nombreux avantages par mapp®r cristaux absorbants saturables
(Figure 7). D'abord, la longueur effective de péat@&n de la lumiére dans la structure du
SESAM n'est que de quelques micrométres (contrenthb a 1 mm dans les cristaux
absorbants saturables) ce qui permet de constumee cavité suffisamment courte pour
favoriser I'émission d’'impulsions tres breves (saosecondes). D'autre part, contrairement
aux absorbants saturables solides de typ& CYAG dont la bande spectrale de
fonctionnement est réduite (900 nm a 1200 nm) [B3] SESAMs peuvent étre concgus afin de
permettre une émission laser sur une large plagerdgieurs d'onde (de 1 pym a 1,5 um)
suivant le milieu a gain utilisé. De ce fait, ledilisation a permis de réaliser des microlasers
avec des amplificateurs dans diverses matricesgadopifféremment, par exemple
Yb :YAG [32], Nd :LSB [36], Nd :YVO4 [34] [51], ElNb :verre [16] qui émettent
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respectivement a 1030 nm, 1062 nm, 1064 nm et b&H0UN autre avantage des SESAMs
est leur trés court temps de recouvrement de liglisn, de I'ordre de quelques dizaines de
picosecondes, tres inférieur a celui des cristdasodbants saturables (quasiment 1 us) [52].
Cette caractéristique leur permet d’accéder a @desgeh fréquences de répétition et a des
durées d’impulsions inférieures a 100 ps [15] [51].

) "
P » Milieu "

A - a gain

Figure 7. Schéma de principe d’'un microlaser détiémpassivement par un SESAM eti
sont respectivement la longueur d’'onde de pomjeelehgueur d'onde laser

La fréequence de répétition des impulsions, fonctiongain petit signay, , de la
profondeur de modulatioR et de la durée de vie de I'état excité de la iiandaser 7, ,

est définie par la relation (8) ci-dessous [34]:

frepe =2 (8)

2ARTy,

La relation précédente montre que la fréquence&pétition des impulsions augmente
lorsque la profondeur de modulation du SESAM direiniinsi, les caractéristiques du
SESAM (profondeur de modulation) peuvent étre épstde maniere a optimiser le
fonctionnement du microlaser en termes de duréempdisions ou de fréquences de
répétition. En diminuant le coefficient de réflexi¢a la longueur d’onde laser) du miroir de
fond de cavité, la profondeur de modulation augmertqui permet d’obtenir des impulsions
de durées plus courtes et plus énergétiques [Abledxemple, dans ses expériences, Braum a
utilisé trois SESAMs différents dont les profondede modulatiom\R sont respectivement
1%, 3 % et 10 % correspondant a un coefficient réidexion du miroir de Bragg
respectivement de 75 %, 50 % et 25 %. Chacun deSE&SAMs a été utilisé comme
modulateur passif et comme miroir de fond de cadéiés un microlaser dont le milieu a gain

est un cristal Nd :YV@de longueur 200 um. Les impulsions les plus ceui®é ps) émises
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dans cette série d’expériences l'ont été avec IBABE ayant la plus grande profondeur de
modulation AR=10 %). Les performances obtenues sont réesuméedaldableau 3.

N° SESAM | AR (%) (ns) fer Er(1J)
1 1 3 3 MHz 0,04

2 3 0,5 1,5 MHz 0,07

3 10 0,056 30 kHz 0,15

Tableau 3. Performances de microlasers Nd :YAGiypas®nt déclenchés par différents
SESAMSs, obtenues pour une puissance de pompe d&W0P, fre, et B sont
respectivement la durée d’'impulsion, la fréquereeé&pbétition et I'énergie par impulsion

Avec un milieu a gain plus court (cristal de Nd ¥ de longueur 185 um) et une
profondeur de modulation du SESAM plus élev&R e 13 %), des impulsions encore plus

breves peuvent étre obtenues (37 ps, fréquenagpdation = 160 kHz) [15].

En résumé, pour obtenir des impulsions les plustesypossibles avec un microlaser
déclenché passivement par un SESAM, il faut rédairenaximum la longueur de la cavité
(usqu'a environ 200 pm, voire moins) et utiliser S8ESAM a grande profondeur de
modulation AR. D'un autre c6té, comme la fréquence de répeétitst inversement
proportionnelle a\R, celle-ci sera d'autant plus élevée giesera petite. Un compromis sur
le choix deAR sera donc a faire afin d’obtenir des impulsionartes a des cadences de

répétitions suffisamment élevées.

Le principal inconvénient des SESAMs est leur faduil d’endommagement. Celui-
ci est atteint lorsque la fluence sur la couch@ddzte dépasse typiquement 10 mF.crén
peut cependant repousser cette limite en utilisi@st couches de diélectriques hautement
réflechissantes. Enfin, il faut souligner la pré&seventuelle d’'une couche d’air entre les
différents éléments constituant le microlaser [T&.film d’air, dont I'épaisseur dépend de la
pression mécanigue exercée pour aligner les comfmsaontribue a augmenter la longueur
de la cavité. Il en résulte un allongement de leéeudes impulsions et une réduction de
I'énergie par impulsion [32]. Ce défaut a été ragmhr la mise au point d'une technique de
collage entre les différents matériaux utilisaatla glue capable de résister a de trés fortes
intensités lumineuses (20 GWé&jr{51].
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Les performances citées ci-dessus ont été obteemdaboratoire. Cependant les
microlasers sont désormais développés et commisgsggbar de nhombreux fabricants, avec
des performances similaires. Par exemple, la ®oakemande Batop commercialise toute
une gamme de SESAMs permettant une émission allan800 nm a 2400 nm. Elle
développe des microlasers Nd :YAG passivement débls émettant a 1064 nm des
impulsions de 90 ps, avec une fréquence de répefitouvant aller de 100 kHz a 800 kHz

selon le type de SESAM employé, avec une énergiergaulsion d’environ 10 nJ.

Apres ce tour d'horizon des lasers impulsionnelsgénéral et des microlasers
déclenchés en particulier, nous allons revenilesitrois applications identifiées au début de
ce chapitre comme nécessitant la mise en ceuvreulees d'impulsions lumineuses bréves :
le LIDAR, la cytométrie en flux et les systemesadeactérisation CARS et M-CARS. Nous
allons décrire plus en détail les techniques ermstiug les principales performances obtenues
et attendues et nous allons mettre l'accent swalextéristiques des sources lasers permettant
de répondre a ces attentes. Au regard des perfoesates microlasers rapportées plus haut,
nous pourrons identifier celles qui doivent étreéhonées pour rendre ces sources bas codlt
les plus efficientes possibles pour ces applicatidra recherche présentée dans les deux

chapitres suivants portera justement sur I'améiamrale ces caractéristiques.

lll. Définitions des besoins en microlasers impulsionrglpour

guelques applications

1. Cas du LIDAR

Basée sur un principe similaire a celui du RADAR qtilise un signal radio, la
technique de LIDAR s’en distingue par I'emploi delimiére comme signal d’excitation. Un
systeme LIDAR se compose principalement d’'un éraeie d'un récepteur. L’émetteur est
une source laser impulsionnelle générant des ingndsd'une durée de quelques dizaines de
nanosecondes a une microseconde typiquement ertiofonde la résolution spatiale
demandée. Les longueurs d'onde d'émission de cesesose situent dans le domaine de
transparence de I'atmosphere, entre 0,3 um et 10Rlles sont choisies en fonction du
parameétre a mesurer ou du/des constituant(s) tdeokphere a analyser, mais aussi du mode

d’interaction lumiére/matiere auquel on s'intéressiffusion Rayleigh, diffusion Raman,
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diffusion de Mie. Certains parametres comme la itlermal la température sont mesurés en
exploitant la diffusion élastique (Mie ou Rayleighlprs que la concentration d’'un gaz est
déterminée grace a la diffusion Raman. Le réceptaumnstitué d’'un ou plusieurs télescopes,
collecte les photons rétrodiffusés. L'analyse spéetdu signal collecté permet d’accéder a
des informations sur la composition et la conceioinades différents constituants de

'atmosphere.

La majorité des éléments chimiques localisés damsdsphere possédent des raies
d’absorption dans la gamme spectrale de l'infraeoeigplus particulierement entre 3 et 5 um
et 8 a 12 um. Ces deux régions spectrales et, dansnoindre mesure, celle allant de 1,5 a
1,9 um correspondent a une transmission atmospleénnaximale, ce qui permet des
mesures a longue portée. La Figure 8a montrehénsa de principe du LIDAR. La Figure
8b représente le diagramme de transparence deokatmre, les raies d’absorption de
certaines substances chimiques dont on souha#etdéta présence dans cette atmosphere et

indique les principaux lasers utilisés a cet effet.
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Figure 8. a) Schéma de principe du LIDAR ; b) digme de transparence de I'atmospheére,
lasers généralement utilisés dans les lidars & @dabsorption de substances chimiques
présentes dans I'atmospheére [53]
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De fagon générale, les systemes LIDAR utilisent ldesrs délivrant des impulsions
de 10 ns environ ce qui correspond a des résotutipatiales de I'ordre de 3 m. Néanmoins,
cette résolution n'est pas suffisante pour cersaapplications comme la mesure trés localisée
de polluants dans I'atmosphére. C'est pourquoirdelBerches ont été menées dans le but
d’améliorer de facon significative la résolutioraple des systemes LIDAR en utilisant des
sources lasers capables de générer des impulsahsrée inférieure a la nanoseconde. Ainsi,
en 2006, Geiser et al. ont proposé une source éasettant dans le moyen infrarouge, basée
sur l'utilisation d’un microlaser Nd :YAG passivermedéclenché par un cristal CrYAG,
générant des impulsions subnanosecondes (émisdi@®danm, durée de 710 ps et énergie de
10 pJ), suivie d’'un cristal de nobiate de lithiwapable de convertir en fréquence les
impulsions émises par la source compacte afin diobtine émission a une longueur d’onde
de 3 um. Cette source laser a été utilisée pounmaeka concentration du méthane avec une
résolution spatiale de 8 cm [54]. Pour obtenir tésolution encore meilleure, Kaldvee et al.
ont développé en 2009 un systeme LIDAR basé stitidation d’'un laser Nd :YAG a
verrouillage de modes, délivrant des impulsions3@eps a 1064 nm. Celui-ci permet
d’atteindre une résolution spatiale de 4,6 mm, pdes applications de diagnostics de

combustion dans les centrales nucléaires et darisudeurs industriels [55].

Divers systémes LIDAR ont été mis au point poudéection d’agents chimiques
dans I'atmosphére. Nous allons maintenant décearains d'entre eux, choisis pour montrer

la gamme typique des performances des sourcessafess

Un LIDAR a été développé par la société Laserdotsda cadre d’'une étude menée
par la Direction Générale a I'Armement (DGA) afie détecter des éléments toxiques
localisés dans I'atmosphére a des distances déepiaskilometres (LIDAR Mirela) [56].
Pour cela, la source laser doit émettre des imdsénergétiques (donc potentiellement
longues) afin que le signal rétrodiffusé par ledipales soit mesurable. Il est nécessaire que
la gamme spectrale soit bien adaptée en termesramsparence atmosphérique et de
rétrodiffusion des éléments chimiques sondés. duarce laser utilisée est un laser £O

impulsionnel possédant les caractéristiques sudgant

- durée d'impulsion : < 200 ns

- énergie par impulsion : 100 mJ
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- fréquence de répétition : 100 Hz
- gamme spectrale d’émission : 9,2 a 10,8 um

Pour générer un rayonnement dans l'infrarouge mayea solution consiste a utiliser
une source laser accordable constituée d'un omtilgparamétrique optiqgue (OPO) pompé
par un laser Ti: Saphir déclenché activement pamadulateur électro-optique. Ce laser de
pompe, accordable entre 700 nm et 900 nm émetngassions de durée 25 ns et d'énergie
maximale 100 mJ a 800 nm, avec une frequence @dittep comprise entre 1 et 20 Hz. A la
sortie de I'OPO, on obtient des impulsions de 28ams la gamme spectrale allant de 1 um a
4 um avec une énergie par impulsion de 6 mJ poundsure d'aérosols dans l'infrarouge
[57].

D'autres mesures d’aérosols ont été réalisées am0én utilisant le méme laser Ti :
Saphir de pompe, doublé en fréquence par un cdst®{DP. L'énergie par impulsion a 400
nm en sortie du cristal doubleur est de 3 mJ p&um3 a 800 nm délivrés par le laser de

pompe [57].

Il faut noter que la mesure de concentrations dsas (constituées de particules de
tailles différentes) présents dans I'atmosphere difficilement réalisable a partir de la
technique de LIDAR basée sur l'utilisation d’undasmpulsionnel quasi-monochromatique.
En effet, les particules de taille nanométriqududént moins bien le rayonnement infra-
rouge (IR) que les particules micrométrigues mélssaiffusent mieux les rayonnements
ultra-violets (UV). Afin de détecter la présence @articules de tailles différentes
(nanométriques et micrométriques), il est donc semiee de réaliser des systemes de
détection LIDAR multispectraux basés sur I'emplei sburces lasers accordables capables

d’émettre un rayonnement a plusieurs longueursd#on

L’association de deux sources lasers, 'une actieddans la gamme spectrale de 1 a
4 um et l'autre émettant une longueur d’onde fiaas I'UV permet de réaliser une détection
multispectrale UV-IR de particules de différentedllés. Un tel systéme est complexe,
onéreux et encombrant pour des applications dectilgite portables a faible codlt. Une
alternative consiste en une source laser émettamayonnement polychromatique de type

supercontinuum. Des impulsions subnanosecondesgm& un microlaser déclenché puis
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injectées dans une fibre non linéaire permettergélaération d’'un tel rayonnement a large
spectre. Ce type de source compacte présenterfesnpances typiques suivantes :

- durée d'impulsion : environ 600 ps a 1 ns
- fréquence de répétition : quelques dizaines de kHz,
- énergie par impulsion : <50 pJ

- puissance créte : quelques dizaines de kW

En terme de gamme spectrale d'émission, les sodeesipercontinuum a base de
microlasers impulsionnels, capable de générer entspallant de 400 nm a 2 um, sont de
bons candidats pour sonder des éléments chimigares des bandes de transparence de
I'atmosphere comprises entre 1,5 et 1,9 um. Ennha I'énergie des impulsions (quelques
uJ) est tres faible comparée a celle émise padexces a base d’OPO (quelgues mJ) ou par
les lasers C®(100 mJ). Pour utiliser des microlasers dans gstemes de détection LIDAR,

il est donc nécessaire d’amplifier les impulsiogfwlées. De méme, une augmentation de la
cadence de répétition serait souhaitable pour gengne acquisition rapide d'images de la

zone a analyser.

Le niveau de signal en retour sur les réceptewsd ti2ARs est en général tres faible,
ce qui affecte le rapport signal sur bruit. Poursgyver un rapport signal sur bruit acceptable,
il faut donc limiter le niveau de bruit sur les eldeurs, ce qui se fait par un fenétrage
temporel : le systeme de détection n'est activé ppredant un temps court, englobant
I'intervalle de temps ou il va recevoir le signatrodiffusé. Ce type d'opération nécessite une
synchronisation entre la source laser et le systiaraetection afin de commander les instants
d’'ouverture et de fermeture du détecteur. Dansae @d'une analyse a longue distance
(plusieurs kms), il est facile de prélever une titac de l'impulsion émise par la source
(impulsion de déclenchement) pour déclencher featiéur avec le retard voulu, car le temps
d'aller-retour de l'impulsion jusqu’a la cible estativement long (plusieurs dizaines de us
pour une cible située a 10 km). Mais pour une a®aby courte distance, ce temps est plus
court que le temps nécessaire a l'impulsion deedébkement pour activer le détecteur. Dans
ce cas, le signal de commande ne peut plus étrpulsion de déclenchement prélevée. La
solution est alors de réaliser un déclenchemeiftdecta source impulsionnelle et d'utiliser le

signal de déclenchement du laser pour commandesi d&isdétecteur. La condition est
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maintenant que le temps de création de l'impuldionineuse (PCD) fluctue peu d'une
impulsion a l'autre, afin que lincertitude sumdiant d'émission de limpulsion soit
suffisamment faible. Autrement dit, il faut utilisan laser présentant une gigue temporelle
réduite. En vue de permettre |'utilisation de masers dans des systémes LIDARs a courte
portée, nous avons étudié deux techniques innovaeteéduction de la gigue des microlasers
impulsionnels basées sur [l'utilisation d'une sourée double cavité. Les travaux

correspondants seront présentés dans le chapitre 2.
2. Cas de la cytométrie en flux

La cytométrie en flux est une technique de cariettion de particules biologiques en
suspension dans un fluide circulant a grande wtéssa 10 m/s). Elle est en particulier trés
utilisée en hématologie pour la numération desulssl sanguines dans le but de détecter
certaines pathologies (infections du sang, certaascers). Une source laser éclaire les
particules défilant dans le fluide et, par mesueela diffraction, de la réflexion ou de
absorption de la lumiére par chacune de ces quées, il est possible d’obtenir des
informations relatives a sa forme, son volume, agtsucture interne (Figure 9). Par ailleurs,
la mesure de la fluorescence endogéne émise parellok biologique ou celle de marqueurs
spécifiques d’une structure ou d’'une fonction dalhe (fluorochromes) est également utilisée
comme outil d’analyse. Néanmoins, le marquage dleles par différents fluorochromes
implique d’utiliser de multiples sources lasers wdmwomatiques pour l'analyse, chacune
émettant a une longueur d’onde compatible aveorgueur d'onde d’excitation d’'un des
marqueurs. Cela accroit considérablement la cort@lex le colt du systeme d’analyse de
cytométrie en flux.
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Figure 9. Schéma de principe d'un systéme de dftidenen flux [58]

Afin de résoudre le probleme posé par I'emploildsigurs lasers, on peut utiliser une
source unique a large bande spectrale pour exgiitaritanément les différents fluorophores.
Pour obtenir une densité spectrale de puissandisaue aux différentes longueurs d'onde
nécessaires, une solution efficace est de realis@argissement spectral d'un faisceau laser
guasi-monochromatique intense dans un milieu noméalie adapté. Les fibres
microstructurées air/silice, dont on peut ajustar ponception la courbe de dispersion
chromatique, se sont révélées d'excellentes caedidaour la génération de continuums
spectraux répondant au besoin [59]. Les sourcepodepe généralement utilisées pour
réaliser ces élargissements spectraux sont descesoumpulsionnelles générant des
impulsions de forte puissance créte (lasers ferotwskes, picosecondes, nanosecondes) [60]
[61] [62].

Parmi ces sources de pompe capables d'engendserswjgercontinuums, les
microlasers présentent de nombreux avantages déj@rg s en termes de compacité, de
simplicité d'utilisation et de codts. Les sources continuum pompées par microlaser
impulsionnel apparaissent donc comme tres atteipour étre utilisées dans des dispositifs

de cytométrie en flux pour des applications aumiagjc cellulaire.

Dans un cytometre en flux, chaque particule estatérisée individuellement lors de
son passage devant une fenétre d'analyse. Celdfiesiglue ce passage doit étre

rigoureusement synchrone avec I'émission d'unelsigoude la source de supercontinuum. Il
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faut donc anticiper le déclenchement de l'impulgionr permettre ce synchronisme. Pour
cela, en amont de la fenétre de mesure optiquedsage des particules est détecté dans une
fenétre de mesure électrique basée sur la moddiicatimpédance du fluide circulant entre
deux électrodes. Le signal électrique produit aaspge de la particule déclenche le processus
d'émission d'une impulsion du laser qui intervienalprés un délai correspondant au temps de
création (PCD) nécessaire. La distance entre @trfemle détection électrique et la fenétre de
mesure optique est ajustée dans le cytomeétre pmutegtemps de transit de la particule entre
ces deux fenétres corresponde justement a ce PCER. BCD fluctue d’'une émission a
l'autre, il se peut que linstant d’arrivée de ljpuision dans la fenétre optique ne soit plus
synchrone avec l'instant de passage d'une celldevitesse de défilement des cellules dans
le fluide étant d'environ 10 niset la fenétre mesurant une centaine de micrors, le
fluctuations du PCD, correspondant a la gigue temijgo du laser, ne peuvent pas étre
supérieures a 10 pus. Il faut tenir compte égalententlincertitude sur la vitesse des
particules, liée en particulier a leur forme etearltaille. Pour cela, il faut viser une gigue
encore plus faible, inférieure a 3 us, typiqueniéBi. C’est la raison pour laquelle il est
nécessaire d'utiliser des sources impulsionneliésgmtant une gigue minimale. Les travaux
rapportés au chapitre 2 visent a répondre a ceirbeso proposant de nouvelles sources

polychromatiques a base de microlasers en régimpel&onnel, a gigue réduite.

En cytométrie en flux, le temps moyen séparant dssage de deux cellules
successives a caracteriser devant la fenétre gamalppelé temps intercellulaire, est d'autant
plus court que la concentration de ces cellules darfluide porteur (nombre de cellules par
ul) est élevée. La fréequence d'apparition des leslidans la fenétre correspond a l'inverse du
temps intercellulaire. En théorie, pour analysertds les cellules, la fréquence de répétition
du laser doit étre égale a cette fréquence. Dacbkdpitre Il de sa thése de doctorat, Nelly
Rongeat indique le pourcentage de cellules qui @atuétre réellement analysées, en fonction
de leur concentration et de la cadence de répgétiiolaser [58]. Elle montre par exemple que
97,1% des leucocytes passant devant la fenétrqueppeuvent étre mesurés en utilisant un
laser émettant de facon synchrone avec les cehlibdsgiques a la cadence de 18 kHz pour
une gamme de sang normal (6 000 cellules biologiquel de sang circulant). Si la
concentration en cellules augmente ou si le potaigende cellules a détecter est plus élevé,
la cadence maximale d'émission du laser doit &teua. On peut bien sir utiliser un laser a

verrouillage de modes dont la cadence répétitiositase dans la gamme du MHz a plusieurs
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centaines de MHz mais, dans ce cas, seule unéaibds fraction des impulsions émises est
utile, les autres tombant sur la fenétre en l'atesetle cellule a mesurer. De plus, la
complexité des lasers a modes blogués augmente ateem® rédhibitoire le colt des
analyseurs sanguins, interdisant leur implantatians des systemes d’analyse cytométrique.
On voit ici lI'intérét des microlasers fonctionnantrés haute cadence de répétition. C'est a la

recherche d'une solution a cette problématiquestjctasacré le chapitre 3 de cette these.
3. Cas de la spectroscopie CARS

Il existe différentes techniques de spectroscomie lnéaire, dont lI'une des plus
communes est la spectroscopie Raman qui peut &eean ceuvre avec des lasers continus
peu puissants. En revanche, pour les spectroscGAES et M-CARS, I'emploi de sources
impulsionnelles a forte puissance créte est indispele. Dans ce paragraphe, nous allons
rapidement rappeler le principe de ces différefdesies de spectroscopie et nous mettrons
l'accent sur la spectroscopie M-CARS, qui permdedtification simultanée de plusieurs
modes vibrationnels au sein d'un échantillon ayseal Nous pourrons, par la suite, dresser le
cahier des charges des sources idéales pour la enisuvre de cette technique. Nous
identifierons des pistes d'amélioration de souécdmse de microlasers qui justifieront une
partie des travaux présentés dans le chapitre 4.

a. La spectroscopie Raman spontanée

Considérons une molécule possédant un niveau dlénfemdamental (V=0) et un

niveau excité (V=1), en interaction avec un phat@mergiet,, = h% , h étant la constante

de Planck ety, la pulsation de I'onde lumineuse. Si la molécalé&rsuve initialement sur son
état fondamental, le photon incident lui cede dadrgie par diffusion inélastique, engendrant
un décalage Raman vers les grandes longueurs ddifidsion Stokes a la pulsatiavg). Si

elle se situe initialement dans son état excité,put se désexciter en cédant de I'énergie au
photon. Il en résulte un décalage Raman vers lage longueurs d'onde (diffusion anti-
Stokes a la pulsationw,s). Les diagrammes d’énergie décrivant ces processud

schématisés sur la Figure 10.
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(1) Diffusion Raman Stokes (2) Diffusion Raman anti-Stokes

Figure 10. Diagramme d’énergie dans un processusliffiession Raman spontanée. (1)
Diffusion Raman Stokes ; 2) Diffusion Raman anti&is

b. La spectroscopie CARS

I. Les processus d’interactions mises en jeu dans lpextroscopie
CARS

Comme indiqué dans le préambule de ce chapitrepdatroscopie CARS (Coherent
AntiStokes Raman Spectroscopy) est une technicamalg’se non linéaire permettant de
détecter les modes vibrationnels spécifiques dsolig chimiques au sein d’'un échantillon.
Cette technique repose sur l'utilisation de deusdesnmonochromatiques appelés « pompe »
et « Stokes », respectivement aux fréquensgset wg, spatialement et temporellement
superposées sur un échantillon. Si la différencieédpience entre ces deux ondes (« décalage
spectral ») est exactement égale a la frequenetbdetion 2 d’'une des liaisons chimiques
présentes au sein de I'édifice moléculaire, aless rholécules ayant ce mode vibrationnel
peuvent entrer en résonance et vibrer de manidlectioe et cohérente, passant de leur état
fondamental d’énergie (V=0) a leur état excité (Ypar diffusion Raman stimulée (signal
CARS résonnant) (Figure 11) :

wp — wg = g 9)

Une seconde onde a la pulsatiop est utilisée pour sonder les molécules excitées
(V=1). Il en résulte la génération d’'une onde &tbkes a la pulsatioms selon un processus

non linéaire d’ordre 3 de mélange a quatre ondes :
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2wp — Ws = Wys (10)

Finalement, la détection d'une raie g5 est la signature de l'existence d'une

vibration moléculaire a la pulsatiod, = w,s — wp. Cette pulsation est communément

N , } 1 1 , .
exprimée en nombre d’ondes (enYnet vaut— - — , A4s €t Ap étant respectivement les
AS

Ap

longueurs d’onde, exprimées en cm, associées dsatjmns anti-Stokes et pompe.

Op g Op| Mpg ®p Mg Op| Mpg
V=1 = =1 - -
V=0 - : =0 .
(1) Processus CARS résonnant (2) Processus CARS non résonnant

Figure 11. Diagramme d’énergie dans un processiBSCAL) CARS résonnant ;
(2) CARS non résonnant

Plus précisément, le processus CARS est lié askeegtibilité du troisiéme ordp€ du
milieu sondé. L’'excitation de I'échantillon par lehamps incidents pompe et Stokes,
d’amplitudes respective€, et Es, induit une polarisation de troisieme ordre dont

I'expression s’écrit :
P(3)(0)A5) = €p X(s) EPZ(OJP )Es (ws) (11)

La susceptibilité du troisieme ordy8, elle-méme somme des contributions résonante

3 z 3 o
){ﬁ ) et non résonan (r)' S'écrit :

x® = P+ 4D (12)
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La polarisation du troisieme ordre résultant detéraction entre les champs optiques
incidents pompe et Stokes est donc constituée :

- d’'une partie résonnante fonction de la réponsmd®ade I'échantillon et qui est

spécifiqgue d'un mode vibrationnel
- d'une partie non résonnante, d’origine électraeiq

Comme le processus CARS décrit ci-dessus est wegsas cohérent, il en résulte
que I'amplitude du champ engendré est beauptugpogrande que celle du champ obtenu par
diffusion Raman spontanée (dans un rapport deréod® 16). Cette amélioration trés
sensible du niveau du signal est cependant comtéecpar I'existence d'un bruit de fond non
résonnant qui provient des contributions électroesgde la susceptibilité du troisieme ordre
de I'échantillon analysé ou du solvant dans leduss trouve. Nous verrons plus loin qu'il
existe diverses stratégies pour s'affranchir plusnwins efficacement de ce fond non

résonnant.

Afin de générer l'effet non linéaire (mélange a tgepaondes) a l'origine de la
génération de I'onde anti-Stokes, il est indispblesague le faisceau pompe dispose d’une
forte puissance créte. Or les sources continuesrgéndes puissances insuffisantes. Par
conséquent, la diffusion CARS requiert l'utilisatiode sources lasers impulsionnelles
(femtosecondes, picosecondes, ou nanosecondeqpi3p5]. Comme le signal CARS est
proportionnel au carré de l'intensité du faisceame, on peut étre tenté d'utiliser un laser
femtoseconde délivrant des impulsions a fortes spmises crétes, en tant que source de
pompe. Mais dans ce cas, les impulsions bréevessmisgeu possedent un spectre plus large
que la largeur des raies Raman a mesurer, ce fggieia résolution spectrale de la mesure.
En outre, une large part de I'énergie apportéd'ipgsulsion contribue a générer le bruit de
fond non résonnant indésirable. A l'opposé, lesuisipns subnanosecondes possedent une
largeur spectrale inférieure a la largeur des r&esnan. En conséquence, l'utilisation
d’'impulsions dans cette gamme de durées pour leakide pompe permet d’obtenir une
meilleure résolution spectrale. Les microlasersuisipnnels nanosecondes sont donc de bons
candidats potentiels pour engendrer ces impulsienpompe, sous réserve que leurs autres

caractéristiques (cadence de répétition, puissenéte, etc...) conviennent.
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Dans le paragraphe suivant, nous allons présehiergrécisément quelques mises
ceuvre de la spectroscopie CARS en insistant soatiare des sources utilisées et sur les

différentes configurations expérimentales propasées
ii. Les principales configurations des microscopes CARS

Le premier microscope CARS a été mis au point auaNResearch Laboratory a
Washington par I'équipe de M. D. Duncan en 1982uiisant deux lasers a colorant a
verrouillage de modes en régime picoseconde afigétérer les faisceaux pompe et Stokes
[66]. Ces sources lasers permettent d’atteindreddealages spectraux allant de 1900 a 2700
cm™. Dans ce premier dispositif les lasers émettens da visible, ce qui engendre un fort
bruit non résonnant a cause de I'absorption a ¢édumtons dans les liaisons chimiques. De
plus, les faisceaux sont non colinéaires ce quplest difficilement gérable d’'un point de vue
de la mise en ceuvre et ce qui entraine une résolgipatiale longitudinale plus forte sur

I'échantillon.

Pour éviter ces inconvénients, Zumbusch et addémeloppé en 1999 un microscope
CARS basé sur l'utilisation de deux sources laBargdosecondes Ti : Saphir émettant dans le
proche infra-rouge, avec une configuration de &as& colinéaires [63]. Mais, on peut noter
une diminution de l'efficacité et de la résolutidas images CARS, a cause de la largeur de

bande trop importante de 'onde de pompe.

Dans le but de détecter les vibrations des liaiseiHs OH et NH, il est nécessaire de
pouvoir accéder a des décalages Raman dans laxrdgimpreinte digitale allant de 500 a
1800 cm. C’est pourquoi en 2000, Haschimoto et al ontsdtiline source laser picoseconde
constituée d’'un amplificateur paramétrique opti@&A) pour générer le faisceau Stokes,
couplé a un amplificateur régénératif (pour leda@m pompe). Ce microscope CARS permet
ainsi d’observer des décalages spectraux couveamédion 900 — 1750 ch avec une
résolution spectrale de 30 ¢1j67].

Il est important de noter que l'utilisation de slesources lasers indépendantes pour
générer respectivement les faisceaux pompe et Stekgiert un systeme de synchronisation
temporelle des impulsions. La gigue temporelle eergs impulsions pompe et Stokes

provoque des fluctuations du signal CARS ce quuiindne diminution de la qualité des
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images obtenues. Pour résoudre ce probléme, Potnah ent utilisé deux oscillateurs
temporellement synchronisés par une horloge extg8g

Lorsque les faisceaux pompe et Stokes sont cotegsat focalisés dans I'échantillon,
le signal CARS peut étre généré dans le sens dmgation des faisceaux incidents et/ou
dans le sens opposé, en fonction de la taille dbandillons, relativement a la longueur
d'onde d'excitation. Plus précisément, lorsquailietde I'échantillon est grande devant les
longueurs d’onde des champs incidents pompe eeSttk signal CARS est émis uniquement
vers l'avant, c'est-a-dire dans le sens de propagaes faisceaux incidents. Au contraire,
lorsqu'elle est petite par rapport aux longueussidé pompe et Stokes, le signal CARS de
I’échantillon est émis vers l'avant et vers I'areeConcernant le signal CARS du solvant, il
est généré seulement vers l'avant car il est coctiftrseulement dans la direction des
faisceaux incidents. Il existe donc plusieurs a@unations pour la détection du signal CARS
comme le montre la Figure 12, suivant que l'onér@sse a I'émission vers l'avant ou vers
l'arriere. Les techniques de détection du signas éers I'avant sont connues sous le nom de
F-CARS (Forward-CARS). Dans ce cas, un filtre spégplacé en aval de I'échantillon
permet de collecter le signal anti-Stokes. Pour éesantillons de petites tailles, il est
préférable de mesurer le signal anti-Stokes émis Regriere, a I'opposé du sens d'émission
du signal CARS du solvant, ce qui permet d’obtenimeilleur rapport signal a bruit [64]. La
technique de détection du signal vers l'arrierpebie E-CARS (pour Epi-CARS), est aussi

illustrée sur la Figure 12.
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Figure 12. Schéma de principe de la détection Vavant (F-CARS) et vers l'arriere (E-
CARS) du signal CARS. Les faisceaux pompe et Stad@s colinéaires. D : Miroir
dichroique, LS : Lame séparatrice

Pour réduire le bruit de fond non-résonnant sugdeptie masquer le signal CARS
résonnant (dégradation du contraste des imageswmse limitation de la sensibilité de
détection de la technique), différentes techniglissriminantes ont été proposées depuis une
dizaine d'années : P-CARS, C-CARS, T-CARS... Nousnall maintenant, brievement,

présenter le principe de ces techniques.

CARS résolu en polarisation (P-CARS) :

Dans leurs travaux précurseurs publiés en 1979aetdal. ont étudié la direction de
la polarisation des contributions résonnante etnésonnante du signal CARS, en fonction de
la direction de la polarisation des ondes pom &t @hes [69]. Ces travaux montrent que si les
faisceaux Stokes et pompe sont linéairement pégralors les deux contributions au signal
CARS sont elles aussi linéairement polarisées, pagsexactement dans la méme direction.
La direction de polarisation de chacune d'elle ddpen effet de l'anglep entre les

polarisations des faisceaux Stokes et pompe, masi @les composantes du tenseur des
susceptibilités du troisieme ordxé,? pour ce qui concerne la contribution non-résonmant

ou X§3)pour ce qui concerne la contribution résonnante.p&gant un polariseur entre
I'échantillon et le détecteur, orienté perpendiceiaent a la polarisation de la contribution

non résonnante, on élimine totalement le fond m@momnant. On atténue aussi fortement le
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signal résonnant, mais le rapport signal sur baste trés nettement amélioré. La Figure 13
représente un microscope P-CARS (Polarisation-CAR®) en ceuvre par Cheng, et dans

lequel les faisceaux pompe et Stokes sont en agatign colinéaire [70].
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Figure 13. Schéma représentant le principe du stome P-CARS en configuration
colinéaire. P : Polariseur, HW : Lam, QW : Lamé\J/4, D :Miroir , LS : Lame séparatrice

CARS utilisant des ondes contrapropagatives (C-OARS

Comme cela a déja été dit, le signal CARS du solganconstructif uniquement dans
la direction des faisceaux excitateurs, celui d=Hhantillon est généré dans le sens de
propagation du faisceau pompe. Ainsi, en utilisded faisceaux contrapropagatifs, le fond
non résonnant du solvant est donc supprimé paintesférences destructives des ondes

pompe et Stokes [71].

CARS résolu en temps (T-CARS) :

Le processus non résonnant d'origine électronigti€@asi instantané, tandis que le
processus résonnant qui correspond a une vibratméculaire a un temps de relaxation de
plusieurs centaines de femtosecondes. Si on ebeciteilieu d'intérét avec des impulsions
pompe et Stokes trés bréves et que I'on sondetermiimilieu avec une impulsion sonde
retardée d'un temps suffisant pour que le signal non résonnant sgi délaxe, alors le
signal anti-Stokes que I'on récoltera sera uniquemm@ a la contribution résonnante. C'est ce
principe que Volkmer et al ont développé dans ueehriique appelée T-CARS pour

supprimer le fond non résonnant (Figure 14) [7Rhr exemple, dans le cas de l'analyse de
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billes de polystyrene, le rapport entre signal nésmt et fond non résonnant est de 3 lorsque
T =0, mais il atteint 35 lorsque= 484 fs, les impulsions pompe, Stokes et sondelyites a

partir d'un laser Ti:saphir, ayant une durée dremviOO fs.
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Figure 14. Schéma de principe du microscope résaitemps, appelée T-CARS est le
délai temporel entre I'impulsion pompe et I'impuolsisonde, LS : lame séparatrice, M :
miroir

c. La spectroscopie M-CARS

La détection par spectroscopie CARS d'un mode tiibmael donné d'une liaison
moléculaire suppose que l'écart fréquentiel erdge dndes pompe et Stokes d'excitation
correspond exactement a la fréquence de ce modecoRaéquent, pour détecter d'autres
modes vibrationnels a des fréquences différentefaut changer la longueur d’onde de
pompe et/ou la longueur d’onde Stokes : soit omngbade laser pour chaque liaison a
analyser, ce qui n'est pas réaliste compte tencodtiet de la complexité de mise en ceuvre
gue cela engendrerait, soit on fait varier la langud'onde d'émission de I'une des sources ce
qui signifie que la détection de plusieurs modésationnels ne peut pas se faire de maniére

simultanée.

Une solution pour pouvoir détecter simultanémensiglurs modes vibrationnels est
d'utiliser un faisceau « pompe » monochromatigleepulsationw, et un faisceau « Stokes »
polychromatique. Cette technique, permettant delesofe milieu par une excitation multi
longueurs d’'onde, est appelée CARS Multiplex (M-CGARCe processus est décrit par le

diagramme d'énergies représenté a la Figure 15cd¥w technique, I'enregistrement d’un
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spectre unique donne une information plus compete les difféerents types de liaisons

moléculaires présentes au sein d’'un milieu.
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Figure 15aBramme d’énergie du processus M-CARS

Le faisceau Stokes polychromatique a large bandetige peut étre un continuum
engendré dans une fibre non linéaire monomode, utepgsente l'avantage d'offrir une
densité spectrale de puissance appréciable dansage spatial unique uniphase. Pour
engendrer ce continuum, la puissance lumineuse &oé suffisamment élevée, ce qui
explique que l'on fasse appel a des sources ingomisiles. La source de pompe devant elle
aussi étre de type impulsionnel (voir la justifioatplus haut), il se pose alors le probléme de
la synchronisation des temps d'arrivée des impudsppmmpe et Stokes sur I'échantillon. Pour
garantir le synchronisme voulu, la solution estiliser une source impulsionnelle unique
pour fournir le signal de pompe et engendrer Iginaom. Le faisceau émis est donc divisé
en deux, une partie étant utilisée en tant qu'atel@ompe, l'autre étant injectée dans une
fibre non linéaire microstructurée afin d’obtenir signal Stokes a large bande spectrale de
type continuum. On trouve dans la littérature denbkeux exemples de microscopes M-
CARS dont on présente ci-dessous quelques exemplEsiction de la durée des impulsions

de la source.

- systéemes M-CARS a sources femtosecondes :

En 2003, Paulsen a mis au point un microscope M-EMRsé sur l'utilisation d’'un
laser Ti : Saphir a verrouillage de mode (50 f86aMHz,A=795 nm etAA=50 nm) [73]. Une
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fibre microstructurée de longueur 40 mm permet él@éger un faisceau pompe large bande
par auto-décalage en fréquence de solitons al&628 nm a 900 nm (avec un pic maximal a
643 nm) tandis qu’'une partie du faisceau incident95 nm est utilisée comme faisceau
Stokes. En changeant la longueur d’'onde du lakestipossible d’exciter d’autres modes

vibrationnels et d'atteindre une large gamme spé&e(de 1000 a 3000 ¢t

Dans un montage proposé par Kee, on n'utilise phesfibre non linéaire uniforme le
long de I'axe, mais une fibre amincie de type <«etap de longueur 9 mm. Ce dispositif
permet de générer un faisceau Stokes large batidet de 500 nm a 1000 nm a partir
d’'impulsions issues également d'un laser Ti: Sadid]. On peut alors exciter
simultanément les modes vibrationnels sur une laggenme spectrale allant jusqu’a
2500 cnt. D'autres configurations basées aussi sur l'atiin de ce type de laser
femtoseconde ont été imaginées, pour coupler diffés techniques CARS. Par exemple,
dans un systéme proposé par Kano et al., laitpohinlu CARS résolue en temps (T-CARS)
est associée au CARS multiplex afin de supprimebrgt de fond non résonnant en
choisissant judicieusement le délai temporel etdse deux photons de pompe [75]. Les
impulsions de pompe et Stokes ont respectivemeat anergie de 120 pJ et 140 pJ. La
gamme spectrale accessible est de 2506, tm Figure 16 représente le schéma de principe

de ce microscope M-CARS.
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Figure 16. Schéma de principe d'un microscope coantii les techniqgues M-CARS
et T-CARS [75]
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- systemes M-CARS a sources picosecondes :

En 2005, Petrov a utilisé un oscillateur Nd :YAG@eant a 1064 nm des impulsions
picosecondes dont une partie est injectée danfhreesilice dopée Gefafin de produire un
supercontinuum allant de 1064 nm a 1300 nm destifguer le role de faisceau Stokes.
Comme la bande spectrale du supercontinuum estéioge que celle obtenue dans les
fibres microstructurées, la gamme des décalagedrapg accessibles se trouve réduite (de
800 a 1700 ci) [76]. Plus récemment, en 2011, Sébastien Micheitilisé un laser
picoseconde Nd : Vanadate émettant a 1064 nm dadsians de 6 ps, a 34,7 MHz [77]. Une
partie du faisceau émis est couplé dans une fiie @ m). Le faisceau Stokes obtenu en
sortie s’étend de 750 a 1150 nm, c’est-a-dire serplage plus large que dans le dispositif de
Petrov. L'autre partie du faisceau émis est utlisémme faisceau de pompe. L'énergie par
impulsion et la puissance moyenne pour les faiscgampe et Stokes sont respectivement
3 nJ (105 mW) et 2 nJ (70 mW). Dans de telles itimmd, la gamme spectrale accessible est
élargie, de 600 & 2000 &m

Dans les exemples ci-dessus, les impulsions wfisént trés courtes, ce qui affecte a
la fois la résolution spectrale du systeme et fgoa signal sur bruit, comme cela a été
expliqué précédemment. C'est pourquoi l'emploi deirces nanosecondes ou sub-

nanosecondes apparait plus judicieux.

- systéemes M-CARS a sources nanosecondes :

Le premier microscope large bande M-CARS en régiamgoseconde a été propose
par Okuno et al. en 2007. Ce dispositif mettaije@nun microlaser Nd :YAG passivement
déclenché délivrant des impulsions de 1 ns a 1064arna cadence de 6,6 kHz, avec une
énergie par impulsion de 8 pJ suivi d'un doublagdréquence par un cristal de LBO. Une
fraction du résidu de l'onde fondamentale a 1064 aestnprélevée pour servir d'onde de
pompe, le reste ainsi que la seconde harmoniqué &@aplés dans une fibre microstructurée
afin de générer un faisceau Stokes ultralarge bdreldouble pompage permet d’obtenir un
supercontinuum plus homogene que dans le cas gilliesppmpage a 1064 nm en raison de la
suppression de I'effet Raman stimulé autour de 82 L'excitation vibrationnelle est alors
permise dans une trés large gamme spectrale cargnise 800 et 3000 ¢mLes impulsions

pompe et Stokes ont toutes les deux une énerdl®@aJ. La Figure 17 montre le dispositif
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expérimental du microscope M-CARS développé par mokainsi que des spectres de
cyclohexane obtenus dans deux gammes spectra@sedies, avec un temps d’exposition de
1 mn [78].
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Schéma du microscope M-CARS développé par Okuilsamt une fibore PCF pour la
génération du supercontinuum ; b) Spectres M-CAR8ydlohexane dans les gammes
spectrales 600-1400 ¢het 2200-3200 cth[78]

Dans un montage similaire, avec le méme microlasais sans doublage de
fréquence, I'énergie des impulsions du faisceapaiepe est de 800 nJ [79]. L'intérét du
simple pompage dans la fibre non linéaire est diobtun faisceau pompe plus énergétique
(800 nJ) que dans le cas du double pompage (150Celd permet de réduire le temps
d’acquisition des spectres d’échantillons : aidsis spectres de billes de polystyréne ont été
mesurés avec un temps d’exposition de 1 s. La &igj8rmontre un spectre d’'une cellule de
tabac (Nicotiana tabacum) et une image CARS daldge Raman a 2902 cm-1 due a la
vibration de la liaison C-H. L’'étroite largeur spele de l'impulsion de pompe permet
I'obtention d’'une haute résolution (< 1 cm-1). augmentation de la vitesse d’acquisition des
spectres est également possible en utilisant unotager Nd :YAG avec une fréequence de
répétition plus élevée (33 kHz). Des temps derstegnents de quelques dizaines de

millisecondes ont ainsi été obtenus [65].
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Figure 18.a ) Spectre CARS d’une cellule de tabkcotiana tabacum) ; b) Image CARS du
décalage Raman & 2902 ¢mue & la vibration de la liaison C-H, le tempsxg@sition pour
chaque pixel est de 300 ms [79]

Récemment, Hiramatsu et al ont développé une tgohrombinant M-CARS et P-
CARS, pour déterminer la chiralité d’'une molécu8][ Dans cette technique appelée CARS
ROA (pour CARS Raman Optical Activity) le bruit dend achiral peut étre supprimé en
exploitant la polarisation du signal CARS (P-CARSJ la polarisation du signal CARS des
molécules chirales est orthogonale a la polarisatorrespondant au bruit de fond des
molécules achirales. Par cette technique, le rappgnal chiral sur bruit achiral peut étre

significativement améliore.

La spectroscopie CARS peut étre utilisée pour ée tombreuses applications dont

voici quelques exemples :

- détermination de la composition moléculaire dans dellules vivantes. La
spectroscopie CARS peut aussi étre combinée awaatrd’ moyen d’analyse non
linéaire tels que la SHG (Second Harmonic Genergtia THG (Third Harmonic
Generation), ou la TSFG (Third Sum Frequency Geioerg[81]. La SHG est une
technique d’'imagerie permettant de sonder lesdissliulaires comme par exemple
les fibres de collagenes tandis que la TSFG pededlifférencier les interfaces au

sein d’'une cellule.
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- obtention d’informations sur I'orientation des mulées présentes dans des structures
particulieres telles que des cheveux par I'explimitade la polarisation résolue en
temps du signal CARS [82].

- étude de la dynamique d’absorption de tensioadtifss des cellules vivantes par la

technique de la spectroscopie CARS résolue en té8Bjhs

Le Tableau 4 ci-dessous indique les énergies paulsion pompe et Stokes utilisées
dans quelgues systemes de microspectroscopie M-CieRffoseconde, picoseconde et

nanoseconde, ainsi que la résolution spectralenobtet la gamme spectrale accessible.

Source | tpuse | frep Ep Es Résolutionf Gamme | Référencs
Laser spectrale | spectrale
accessible
Ti :Saphir| 100 fs | 80 120 pJ | 140 pJ | 24 cmi 825 a [75]
MHz 3650 cnt
Non
Nd : 6 ps 34.5 3nd 2nJ renseigné | 600 a [77]
Vanadate MHz 2000 cm'
Non 1000 a [65]
Nd :YAG |1ns |33kHz|4.5uJ | renseignd 0. 1 cm™ | 3000 cni

Tableau 4. Caractéristiques des sources laseiseatlen spectroscopie M-CARgysc €st la
durée des impulsions,ef la frequence de répétition des impulsions, IEnergie par
impulsion pompe, EI'énergie par impulsion Stokes

La bibliographie montre que le faisceau émis pamigrolaser Nd:YAG impulsionnel
nanoseconde permet d'engendrer des faisceaux pa@mn@etokes (continuum spectral
développé dans une fibre non linéaire) présemgantaractéristiques suivantes, adaptées a la

microspectroscopie M-CARS:

- un faisceau Stokes supercontinuum allant de 110808 nm avec une énergie par
impulsion d’environ 150 nJ,

- un faisceau pompe a 1064 nm, avec une énergie mpulsion (focalisée sur
I'échantillon) d’environ 800 nJ pour une fréqueieerépétition de 33 kHz

- un décalage spectral accessible de 3006 cm

- une résolution spectrale meilleure que Tcm
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L’amélioration de l'efficacité de génération dursadj CARS est conditionnée par une
bonne superposition spatiale des faisceaux pomp8takes sur I'échantillon. Dans les
différents dispositifs de spectroscopie M-CARS deg@récédemment, les faisceaux incidents
colinéaires se propagent en espace libre jusgaéh#ntillon. Une technique assurant une
superposition parfaite des faisceaux consiste fjester tous les deux dans une méme fibre
optique monomode (Single Mode Fiber = SMF). En 200@ng a utilisé dans un premier
temps une fibre SMF (diamétre de mode de 5um, lemngde 1 m) et dans un second temps
une fibre a large aire modale (Large Mode Area =A)Me diamétre de coeur égal a 16 pm et
de longueur identique [84]. Dans la fibre SMF, t@modulation de phase (self phase
modulation = SPM) entraine une modification du prspectral de I'impulsion de pompe
(distorsion) ce qui réduit significativement I'eféicité du signal CARS. Combiné a I'effet de
dispersion chromatique, le profil temporel de I'mglon pompe est également modifié ce qui
affecte son recouvrement spatial avec I'impulsidok&s et contribue a une diminution de
I'efficacité du signal CARS. En revanche, dans ilaref LMA, les effets de SPM sont
négligeables et I'excellent recouvrement spatiad tlsceaux permet d’obtenir un signal
CARS avec une bonne résolution spatiale (0,80 @alte excellente superposition spatiale
des deux faisceaux sur I'échantillon, obtenue giacedéport dans une fibre unique, a
cependant un colt en termes de puissance dispoaildause des pertes de couplage
inévitables a l'entrée de cette fibre. Pour uneerais ceuvre performante, des efforts devront
étre consentis pour limiter ces pertes autant cussiple. A plus long terme, une telle
configuration ouvre la voie vers le développemeéemnh dysteme endoscopique M-CARS pour

des caractérisations in-vivo in-situ.

Cet état de l'art succinct sur la spectroscopie MRS montre que I'obtention d’'une
haute résolution spectrale est parfaitement compatavec I'utilisation de sources
subnanosecondes de type microlaser passivemerndéél Comme pour les applications au
LIDAR ou a la cytométrie en flux, certaines perfamies de ces sources doivent cependant
étre maximales, en particulier en ce qui concem@uissance créte des impulsions. Plus
largement, c'est I'ensemble des sources pomp®letsStiui doit étre optimal en présentant le
meilleur synchronisme et le meilleur recouvremepétigl sur I'échantillon. Ce travail

d'optimisation constituera la partie préliminaiesdravaux rapportés au chapitre 4.
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Conclusion

Nous avons dans un premier temps décrit les différigypes de lasers permettant la
génération d’'impulsions : les lasers déclenchés/eanent et passivement, les lasers a
commutation du gain et les lasers a verrouillagenddes. Les lasers a déclenchement actif
génerent des impulsions de durée allant de la ioentie picosecondes a quelques centaines
de nanosecondes a des cadences pouvant atteiredgeiegicentaines de kHz. Leur principal
atout réside dans la potentialité de synchronisar diéclenchement avec une source externe
et d'autres équipements optiques ou électroniques. impulsions émises par les lasers
déclenchés passivement ont des durées généralpinentourtes (jusqu'a une trentaine de
picosecondes) avec des cadences généralementumésia la centaine de kilohertz, avec
I'inconvénient d'étre potentiellement affectées pae forte gigue temporelle. On note
également une variation forte du temps de consbruale I'impulsion en fonction de la
cadence d'émission de la source. Qu'ils soientkmntghement actif ou passif, ces lasers ont
la capacité a émettre des impulsions a puissaméesscélevées permettant leur utilisation
dans les applications basées sur I'exploitatiofietbenon linéaires (conversion de couleur,

génération de continuum pour lI'imagerie cellulaiye.

Pour leur part, les lasers a verrouillage de mgaesettent I'émission d’impulsions
de durée trés courtes (picoseconde, femtosecondieg &réquences de répétition tres élevées
pouvant atteindre plusieurs mégahertz. La puissaréte émise est également trés forte avec
plusieurs centaines de kilowatts voire une centdimenégawatts pour les sources pompées
par lampe flash. Néanmoins, ce type de source mietes inconvénients d’étre encombrantes
et onéreuses. Elles ne sont donc pas adaptée€peuwrtilisées dans des systemes d’analyse
compacts a faible colt comme des analyseurs de partgbles pouvant réaliser un tri

cellulaire.

Enfin, nous avons décrit quelques techniques dlaeabu de détection nécessitant
I'utilisation de sources lasers en régime impulsginDans le domaine du LIDAR, I'obtention
de hautes résolutions longitudinales passe parisa en ceuvre de sources émettant des
impulsions breves (sub-nanosecondes), avec unée fgigue temporelle (inférieure a la
microseconde). Pour les systemes embarqués ceesaloivent étre compactes, robustes, de

faible colt et économes en énergie. Pour la cytoenéh flux, la synchronisation du passage
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d'une cellule devant la fenétre de détection avwemidsion d'une impulsion permet en
minimisant les codts, d'utiliser des sources lapalgchromatiques mais impose I'utilisation
de sources impulsionnelles déclenchées avec aibke fgigue temporelle et une bonne

stabilité en amplitude a toutes les longueurs dioffidictuations inferieures a 6%).

Les microlasers impulsionnels répondent a la pluges criteres énoncés ci-dessus, a
I'exception de celui relatif a la gigue qui demetr@p importante dans ce type de source
(quelgues microsecondes). L’éligibilité des micsalis pour ces applications passe donc par
la réduction de la gigue temporelle des impulsideschapitre 2 de cette these présentera les
travaux que j'ai réalisés sur deux sources imputgles a deux cavités comportant un

microlaser, en vue de réduire significativemergitpie temporelle des impulsions émises.

Une autre problématique relative aux sources inipuielles pour certaines
applications la cadence de répétition des impussi&m cytométrie en flux cette cadence doit
étre supérieure a un seuil limite pour détectepouarcentage suffisant de cellules dans un
flux a forte concentration. La réalisation d'imagesspectroscopie M-CARS nécessite aussi
I'utilisation de sources a haute fréquence de réoge afin de limiter le temps d’acquisition.
Dans le chapitre 3, je présenterai une étude préine sur des microlasers a fibre, de
structure tres simple, que jai concus pour émattrae cadence dépassant de plusieurs ordres
de grandeur la cadence des microlasers classiguesdqges MHz au lieu de quelques

dizaines de kHz habituellement).

Les microlasers impulsionnels nanosecondes ont pumsve leur intérét pour générer
les signaux pompe et Stokes pour la spectroscopi€AMS. Certes, les sources
femtosecondes ou picosecondes présentent l'avadt@gettre des impulsions a plus forte
puissance créte, ce qui favorise I'obtention dhlas forte puissance du signal CARS. Mais le
spectre des impulsions est souvent trop largeuceaut a la résolution spectrale du systeme
et augmente le niveau de signal non-résonnant inaths. Des sources nanosecondes a

spectre plus étroit sont donc préférables a camddue leur puissance créte soit suffisante.

Dans le chapitre 4 de cette thése, je présentesairbvaux que jai effectués pour
mettre au point une source d'excitation performaotgr la spectrometrie M-CARS, a partir
d'un microlaser sub-nanoseconde. J'y présenterssi des résultats qu'elle m'a permis

d'obtenir concernant la réponse spectrométriqudidas types d'échantillons analysés sous
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champ électromagnétique impulsionnel, ce champtétanméme produit grace au
déclenchement de photoconducteurs commandé pagrgmsource laser que celle servant a

faire le systeme d’analyse CARS.
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Chapitre 2 : Etude d'une meéthode de réduction de la
gigue temporelle des microlasers passivement
déclencheés, et recherche d’'un fonctionnement a haut

cadence de répétition

Introduction

Nous avons présenté, dans le premier chapitrerdiffes applications de mesures a
distance utilisant des sources lasers impulsioasellCertaines d'entre elles, comme le
LIDAR a courte portée ou la cytométrie en flux,geat de maitriser l'instant d'émission des
impulsions. Pour cela, il est nécessaire non searegie minimiser les fluctuations du temps
de création de ces impulsions (pulse creation delRZD) mais aussi de minimiser la gigue
temporelle qui se rajoute a la variation du PCD. doanme de ces deux contributions
constitue donc les fluctuations totales de I'ins@igmission de I'impulsion correspondant a

la gigue temporelle de la source.

Dans ce deuxieme chapitre, je rappellerai les cadsela gigue temporelle, et je
présenterai un état de l'art concernant les diffia® techniques existantes pour réduire la
gigue des lasers déclenchés passivement. Je décriparticulier un type de source imaginé
au laboratoire dans le cadre de travaux antéridaasée sur l'utilisation de deux cavités
imbriquées, et fonctionnant sur un principe de eldhement hybride actif/passif. Apres
avoir analysé ses performances, je présenteraivarsgon plus élaborée sur laquelle jai
travaillé, congcue pour permettre une augmentatiersal cadence maximale de répétition.
J'exposerai a cette occasion le modéle de simntatmmeériques que j'ai développé pour

calculer la gigue des impulsions émises.
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|. La gigue temporelle des lasers déclenchés

1. Geénéralités sur la gigue temporelle

a. Définition et mesure de la gigue temporelle

La gigue temporelle d'un laser impulsionnel tradliihcertitude sur linstant
d’émission d'une impulsion. Elle est expérimentartrévaluée grace a la mesure répétitive
de I'écart temporel entre deux impulsions consgesti Pour la mesurer, on détecte a l'aide
d'une photodiode rapide les impulsions émises @éader et on adresse le signal électrique
produit sur une des voies de mesure d'un oscilpescSi le laser est déclenché activement,
c'est le signal externe de déclenchement du lasesegt a déclencher l'oscilloscope (voie
trigger). Pour un laser déclenché passivementjgrelsexterne de référence n'existe pas, et
ce sont les impulsions elles-mémes qui serventéaledchement de 'oscilloscope. La gigue

temporelle se traduit par une variation de la fedgpe de récurrence de la source.

Impulsions enregistrées au cours du temps

Impulsion de
déclenchement

1
|
v

max

Puissance (u.a)

. J FAVAPA

Temps (u.a)

Figure 19. Mesure de la gigue temporelle totalg sur un train de N impulsions
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La gigue temporelle totalgmnax sur N impulsions est définie comme la valeur
maximale de la gigue, c'est a dire la différenctreete plus grand et le plus petit délai

mesureés entre deux impulsions successives, dgregcet de N impulsions (Figure 19).

La gigue temporelle moyenrigey, est mesurée en tenant compte de la statistique su
les instants d'émission des impulsions, par rapadi€mission de l'impulsion précédente.
Pratiquement, on trace, sur l'oscilloscope déclérmdmme décrit précédemment, I'énergie
cumulée des N impulsions en fonction de leur imstharrivée.tmey est la largeur a mi-

hauteur de la courbe (Figure 20).

La gigue relative totale (resp. moyenne) est lepodpentre la gigue totale (resp.

moyenne) et la période moyenne T d'émission du.lase

gigue absolue totale (resp.moyenne)
T

gigue relative totale (resp.moyenne) = (13)

Impulsion de déclenchement

T Energie des impulsions
intégrée au cours du temps

Puissance (u.a)

Temps (u.a)

Figure 20. Mesure de la gigue moyenpg, des impulsions émises par un laser

impulsionnel ; T est la période de récurrence mogen

b. Causes de la gigue temporelle dans les lasers décleés

La gigue temporelle des lasers déclenchés estenterau processus statistique

d’émission spontanée a partir dugquel I'émissiomeda®mmence a se construire. De ce fait,
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les lasers déclenchés émettent des impulsionsuaeegigue inévitable. Le caractere aléatoire
du bruit d’émission spontanée a pour conséquenedegseuil d’émission laser n’est pas une
valeur fixe mais est plutdét défini comme une linlii@sse en dessous de laquelle I'émission
laser ne peut avoir lieu [20]. Au-dessus de cedl galiinstant t1 sur la Figure 21a), I'émission
stimulée permet a I'impulsion de se construire glusnoins rapidement, en fonction du gain
dans la cavité. La fenétre d’inversion de popufatiol'intérieur de laquelle I'émission laser
peut démarrer, représentée en gris, s'étale suerapsdéT/dont la durée est lincertitude
absolue sur l'instant d'émission de l'impulsiontt€durée, qui conditionne I'ampleur de la
gigue de la source, sera dautant plus faible gueehte de l'inversion de population sera

forte, autrement dit que la puissance de pompeégtevae (Figure 21b).
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Figure 21. Schéma représentant I'inversion de ol en fonction du temps : a) pour une
faible puissance de pompe ; b) pour une forte paoss de pompe

Le travail présenté dans ce chapitre traite ddmiquaes de réduction de la gigue des
lasers déclenchés passivement qui présentent hirgcoent d’émettre des impulsions avec

une gigue temporelle importante, de I'ordre de que$ microsecondes.
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2. Quelques techniques existantes pour réduire la giguemporelle

Comme cela a déja été explicité dans le chapitécéoent, la technique de
commutation du gain consiste a moduler la puissatecda diode de pompe entre deux
niveaux : un niveau bas et un niveau haut commmadastre la Figure 22. Lorsque la diode
délivre une faible puissance, le milieu amplificateest pompé de maniére telle que
linversion de population augmente lentement sares lg seuil d’émission laser soit atteint.
Lorsque la puissance de la diode est commutéeuvefsrt niveau, I'apport d’énergie dans le
milieu a gain entraine une brutale augmentatiol’ideersion de population ce qui permet
d’atteindre tres rapidement le seuil d’émissioretate processus de création de l'impulsion
est donc contrélé activement en commutant la pacesde la diode de pompe de son niveau

bas vers son niveau haut.

Afin de réduire la gigue temporelle d'un laser deINd :YAG déclenché passivement,
Khurgin a proposé, en 2002, un systéme de moduolatio gain dans lequel deux diodes
générant des impulsions rectangulaires sont wgiggour pomper le milieu amplificateur
[20]. La premiere diode délivre une puissance ép@ndant 500 us permettant de pomper le
laser juste en dessous de son seuil d’émissiom. laaedeuxiéme diode génere une forte
puissance pendant 1 ps. Par ce systeme de douhfeage synchronisé, une réduction de la
gigue absolue a pu étre obtenue passant de 6 fonaionnement libre (microlaser pompé

par une diode non modulée) a 0,5 us, soit une tiétud'un facteur 12.

Plus réecemment, Shalatof a eu recourt a cette igpodnpour réduire la gigue
temporelle d’'un laser Nd :CGGG passivement débtiépar un absorbant saturable Cr :YAG
[85]. Pompé de fagcon continue, le laser émet desilsions avec une gigue absolue de 22 us.
En modulant la puissance de la diode de pompegéduitrla gigue absolue des impulsions
émises jusqu'a 3 ps.
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Figure 22. Commutation de la puissance de pompemiteau bas (N vers un niveau haut
(N2) (a) ; et inversion de population associée entfondu temps (b)

Il est aussi possible de réduire la gigue tempomds lasers passivement déclenchés
en associant dans la cavité un modulateur attifne@bsorbant saturable. Ce déclenchement
hybride permet de combiner les avantages des tmofsiactives et passives. Wang a utilisé
un modulateur acousto-optique placé dans la cawité microlaser dont le cristal YAG est
codopé en ions amplificateurs néodyme I\ @t en ions absorbants saturables chrom&)Cr
[86] [87]. Une comparaison des performances desrsaen régime de déclenchement passif,
actif et hybride actif/passif montre que la gigaglus forte (298 us) est obtenue en régime de
déclenchement passif. Une gigue minimale de 210ansété mesurée en régime de
déclenchement actif. En déclenchement hybride,idaegobtenue est de 400 ns. Dans la
configuration proposée, l'insertion du modulateapwsto-optique (de longueur 53,3 mm)
dans la cavité impose a celle-ci d'avoir une longuminimale, ce qui implique la génération
d’'impulsions longues, de durée égale a environsl5 n

En 2010, Steinmtz a proposé une technique passinagitant de réduire de facon
drastique la gigue temporelle d’'un microlaser egim& passivement déclenché [88]. Dans
cette technique, une petite partie de I'impulsiorise par le microlaser est prélevée, injectée
dans une ligne a retard fibrée, puis réinjectées darcavité laser (Figure 23). Un réseau de
Bragg possédant une haute réflectivité a la longwkonde laser (1064 nm), inscrit a

'extrémité de la fibre, permet de réfléchir I'impion prélevée. Ensuite, cette impulsion est
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réinjectée dans la cavité du microlaser juste avémtission de la prochaine impulsion. Par
cette technique d'auto-injection, la gigue a étélut® d'un facteur 500, passant de
guelques ns a 20 ps ; les impulsions émises ontld&Ees de 200 ps. Cette méthode qui ne
requiert aucun dispositif électronique de contiiiésente de nombreux avantages en termes
de simplicité et de cot. Son principal inconvéniest que la fréquence de répétition du laser,

fixée par la longueur de la ligne a retard fibmepeut en aucune maniere étre ajustée.

tparatri '
\%,a atrice sortie

Lame A/2 Polariseur L

Ligne a retard

Figure 23. Schéma de principe d'un dispositif dieicéon de la gigue par une technique
d’auto-injection

Pour réduire la gigue d'un laser Nd :YAG passivenagtienché Cole a développé
une technique basée sur le blanchiment d’un absbsadurable intracavité [89]. Le pompage
externe de cet absorbant saturable est effectuéngadiode émettant des impulsions de 15 ps
a 1036 nm afin de faire chuter les pertes dansvié Par ce moyen, la gigue a été réduite
d’'un facteur 12, passant de 241 ns en régime &t2@ ns.

ll. Etudes théoriques de sources lasers faible gigue dibuble

cavité

Nous venons de passer en revue différentes tedmide réduction de la gigue des
lasers passivement déclenchés. Parmi elles, lainaisbn d’'une modulation passive et d’'une
modulation active au sein de la cavité permet w@aation significative de cette gigue.
Néanmoins, comme nous l'avons souligné, l'insertiim déclencheur actif impose une

longueur minimale a la cavité ce qui, d’'une partuit la génération d’impulsions longues
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(plusieurs nanosecondes), et dautre part est dedble a une émission longitudinale
monomode. De plus, lutilisation d’'une modulatiorctige implique un contréle en
température de la cavité afin d’éviter tout changeie la dynamique d’émission laser [90].
Afin d’obtenir une émission monomode longitudinalénpulsions courtes (nanosecondes,
voire subnanosecondes) avec une faible gigue texi@g 1 us), un systéme a cavités
couplées a été réalisé par Florent Doutre a Xlamsde cadre de sa these [91]. J'ai repris ces
travaux pour modeéliser le fonctionnement de ceitece via un modéle analytique approprié.
L'objectif est d'utiliser les résultats des mod#lens afin d'améliorer ses performances
(augmentation de la cadence de répétition accedsibt en conservant une gigue faible.)

Dans cette partie, je vais tout d’abord rappelepriacipe de fonctionnement de la
source laser a cavités couplées. Ensuite je détinmodéle analytigue que j'ai développé
afin de modeéliser son fonctionnement et je compates performances théoriques calculées

avec celles obtenues expérimentalement.

1. Source laser a double cavité

a. Principe de fonctionnement

Cette source laser repose sur l'utilisation de deamités couplées. La cavité 1 est
celle d'un laser microchip Nd :YAG (longueur dustal Nd :YAG |=4 mm), passivement
déclenché par un cristal absorbant saturable de & YAG (de longueur,&2,5mm). La
cavité est fermée par deux miroirs diélectriques & M, dont les réflectivités sont
respectivement 100 % et 60 % a la longueur d’oriémidsion laser (1064 nm). Etant donné
gue les deux cristaux sont collés I'un sur l'agteque les miroirs sont directement déposés
sur les faces des cristaux, la cavité est de céamtpieur. Par conséquent, ce microlaser émet
des impulsions monomodes longitudinales dont leé@ust inférieure a la nanoseconde
(600 ps). La cavité 1 est placée dans une cavdadoeip plus longue (cavité 2, de longueur
environ 2 m). Celle-ci, fermée par le miroir commih et un miroir de sortie W(de
réflectivité 100 % a 1064 nm), inclut un modulatetif et un élément non linéaire. Plus
précisément, le faisceau émis par le microlaseingsité dans une fibore monomode (longueur
de fibre L=1m, ouverture numérique NA=0,2) ce garrpet de réaliser un filtrage spatial

dans le but d’assurer une émission monomode tresesv€ette fibre est connectée a un
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modulateur acousto-optique fibré, lui-méme connactée fibre hautement non linéaire afin
de générer un signal a large bande spectrale. héarsx expérimental de cette source laser a

double cavité imbriquée est montré a la Figure 24.

@ Modulateur @

acouso-optique

Diode de pompe NA:-YAG

808 nm . . o
Fibre optique fibré
monomode

M, M, M;
(R=60%)

Fibre microstructurée

Figure 24. Schéma de principe de la source a daalvié2, M; est le coupleur de sortie

Le processus de création de I'impulsion a partircdte source laser se déroule en
plusieurs étapes. Dans un premier temps, le megolécavité 1) est pompé en dessous du
seuil laser afin d’éviter I'’émission d’'une impulsioPendant ce temps, le modulateur actif
introduit de fortes pertes dans la deuxieme cafdéhs ces conditions, les pertes totales (des
deux cavités) sont nettement supérieures au gajpiicempéche toute émission laser. Puis le
modulateur actif est commuté (a l'instag)tgour faire diminuer brutalement les pertes dans |
deuxieme cavité (Figure 25b). Cela permet aux pisotd’émission spontanée issus du
microlaser de se propager dans la deuxieme camgtijau miroir M, puis d’étre réfléchis et
réinjectés dans le microlaser. Des lors, le prateds création de I'impulsion peut s’amorcer
si le signal de retour dans la premiére cavitésepérieur au seuil d’émission du microlaser.
Par cette technique de double cavité a déclencheldmide actif/passif, I'impulsion est
entierement construite dans la cavité 1 et posgadeonséquent les caractéristiques propres a
celles émises par un microlaser : durée d’'impulsigibnanoseconde et émission monomode
longitudinale. De plus, la chute brutale du seudndssion du laser a l'instant téduit
I'incertitude sur l'instant d'émission de I'impatlsi: ainsi, la gigue temporelle de cette source

hybride est significativement réduite par rappocebe du microlaser en régime libre.

Nous avons affaire ici a deux oscillateurs coupl@s.de tels oscillateurs couplés
possedent une surtension importante a la longuende fondamentale. Cette caractéristique
est particulierement génante pour une extractiopussance lumineuse de la source a la

longueur d’onde d’oscillation laser. Mais elle fest plus si la source intégre une conversion
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non linéaire par fibre ou par cristaux (génératiencontinuum, génération de second ou de

troisieme harmonique). Ce type d'opération sergseedans la cavité externe de la source.
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Figure 25. Evolution de la densité d’inversion d@@yation a) dans le cas d’'un microlaser ;
b) dans le cas de la source hybride a double cavité

b. Comparaison entre simulations et expériences

Dans un premier temps, nous avons mesuré expéataprnt la gigue temporelle
des impulsions émises par le microlaser en régmssipement déclenché grace a I'utilisation
d’'une photodiode ultrarapide connectée a un oscitlpe (Tektronix CSA 8000) (figure
26). Nous constatons que, comme attendu, la giguewae lorsque la puissance de pompe
augmente, puisque la pente de la densité d’inverssbd accrue. Il en résulte une diminution
de la gigue temporelle d’'une valeur de 30 us (aked 2 kHz) a 7 pus (7 kHz). La gigue
relative reste proche de 6.10-2. J'ai modéligéretionnement du microlaser en régime de
déclenchement passif en utilisant les équationplées (14) a (16) dans lequel I'absorbant

saturable est décrit par un systéme a 4 niveaux.

d 1

o _ ;ﬁr(zcﬂvl — 207 Nylas — 20eNelos = In (3) + L) + 0y (14)
dN N

=W~ 2coNg — < (15)
dN Ne

d_tf = a - 2CO'fo(p (16)

N1 e ,
N, + Nt = Nygrotar = €St ; Qsp = A”—t est I'émission spontanée
e

ffer
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ouA.sf est le diametre effectif du mode laser. La méghde simulation et de résolution de
ces 3 équations couplées est basée sur l'utilisation solveur numérique a pas variable
ODE (Ordinary Differential Equation) et reposant Eu méthode de Runge Kutta (ODE 45).
Les paramétres utilisés dans les équations (146hgont définis dans le Tableau 5. Les

valeurs numériques sont les valeurs expérimentizies nos expériences.

Parameétres noms valeurs

vitesse da la lumiére 3.1 m/s

longueur du milieu a gain 4 mm

longueur de I'absorbant saturable 2,5mm

section efficace d’émission stimulée 6,6.10% n’

C
1
las
réflectivité des miroirs Met M, R 100 % et 60 %
o
Of

section efficace d’absorption de I'absorbant sdttiera 4,3.10°m"
dans son état d’énergie fondamental

section efficace d’absorption de I'absorbant sdtiera o, |8,2.10° m’

dans son état d’énergie excité

temps de vie de I'état excité du milieu a gain T 230us

temps de vie de I'état excite de I'absorbant salera Tas | 4uS

pertes non saturables lors d’un aller-retour dans | L 2%

cavité

taux de pompage (fis") w, | Bp(1—exp(=2al)4,
hcA,l

longueur d’onde de pompe A, |808nm

absorption de la pompe a 600m™

aire effective du faisceau de pompe A, |2510°n7

puissance de pompe P, [0-5W

temps d’aller-retour dans la cavité (s) t, | 2nvac (I +lad/c

indice de réfraction du YAG @ longueur d’onde de nyac | 1,82

pompe

densité de photons intracavité {m ©

émission spontanée {fs") @, | Parametres variables

densité d'inversion de population instantané&)(m N | @u cours du temps

densité de population de I'absorbant dans son état N¢

fondamental (1)

densité de population de I'absorbant dans son état N,

excité (m°)

Tableau 5. Paramétres utilisés dans les equatldns((16)

La gigue temporelle des lasers déclenchés passiteese principalement due aux
fluctuations de la puissance de pompe, et auxhitisés thermiques et mécaniques dans la
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cavité. Afin de simuler le fonctionnement de ceetyge laser, nous avons arbitrairement
choisi d’exprimer toutes les causes de la giguadparfluctuations aléatoires de la puissance
de pompe induisant des fluctuations du taux de @@y, autour d’'une valeur moyenne.
Ainsi, la valeur constante,, dans I'équation (15) est remplacée par une val&atoire w',
fixée entre (1 — )W, et(1+mn)W, , oun est le taux de fluctuation de,. Dans les calculs,
les changements aléatoires de la puissance de psmnpsupposes se produire a des instants
aléatoires, séparés par environ quelques dizamasictosecondes. Dans les simulations, la
gigue de 30 pus mesurée expérimentalement a uneefieq de répétition de 2 kHz a été
retrouvée pour une valeur de= 3%. Dans la suite des simulations, ce taux de flucina
sera maintenu pour des puissances de pompe phéesld_es gigues temporelles calculées
pour des cadences entre 2 kHz et 12 kHz sont, ttarss les cas, trés proches de celles

mesurées experimentalement ce qui permet de valatss modeéle (Figure 26).
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. Y . . .

% 20 \ ®— simulation

o) ] O

o

£ 15- o\

Q

© \Qk

S 10 e

2 —0—0—eo—

0] 0 0 0 08
S+

12345678 910111213
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Figure 26. Gigue temporelle du microlaser passiverdéclenché obtenue par notre modele
numerique (courbe bleue) et mesurée expérimentalefoaurbe noire) en fonction de la
fréquence de répétition

Nous considérons maintenant la source a déclenctietmgbride décrite a la
Figure 24. Les pertes d’insertion du modulateuuatmoptique dans la deuxieme cavité sont
de 6 dB et 0,7 dB respectivement en mode de fatete faibles pertes. La puissance de

pompe est fixée a une valeur légerement infériaurseuil d’émission lorsque le modulateur
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introduit de fortes pertes dans la deuxieme caviig. commutant périodiquement le
modulateur a la fréquence choisie pour étre laulrdqe de répétition de la source, la
réflectivité effective du miroir M2 est périodiquent modulée de R2low a R2high, une

impulsion étant émise a chaque transition de R2iens R2high.

Dans ces conditions, nous avons mesuré la gigueoretie (Figure 27) et le temps de
création de I'impulsion (Figure 28) pour différesiieéquences de répétition allant de 100 Hz
a 4 kHz. La gigue temporelle a été mesurée aveosailloscope rapide (CSA 8000) en
mesurant le délai temporel entre toutes les impugsémises pendant 5 s. Elle n’excede pas
80 ns (a 4 kHz) et se situe autour de 50 ns erodesde 3 kHz ce qui correspond a une
réduction d’'un facteur 500 par rapport au fonctement en régime libre. La gigue relative
reste inférieure a 3.10-4 quelle que soit la frégeede répétition. La valeur la plus petite,
environ de 5.10-6, a été obtenue pour une faildlguence de répétition (100 Hz). Le temps
de création de I'impulsion est inférieur & 90QFigure 28).

Pour modéliser cette source a déclenchement hybymleconsidéré qu'elle était
équivalente a un unique microlaser déclenché pasEnt dans lequel la réflectivité du miroir
de sortie M2 est alternativement commutée entrefailde et une forte valeur. Ainsi, nous
avons adapté le systeme d’équations (14) a (189wt avons utilisé une faible puissance de
pompe (1 W) avec les mémes fluctuations de + 3 % aplles utilisées pour le microlaser
seul. Les résultats sont reportés a la figure 27sa@tt en accord avec les mesures
expérimentales concernant les hautes fréquencesépddition tandis que la gigue calculée
numeériguement en dessous de 3,5 kHz (30 ns) egteunplus faible que celle mesurée
(45ns). Cette Iégére différence peut étre due asmus-estimation des fluctuations de la

puissance de pompe.
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Figure 27. Gigue temporelle de la source hybrideuble cavité, mesurée expérimentalement
(courbe noire) et calculée par notre modéle nuraér{qourbe bleue) en fonction de la

fréquence de répétition
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Figure 28. Mesure expérimentale du temps de crediéd’impulsion (PCD) en fonction de la

fréquence de répétition

Comme attendu, le profil temporel des impulsionsisés par cette source est

identique a celui des impulsions émises directerpante microlaser passivement déclenche,

avec une durée d'impulsion 0,6 ns, comme le mdatneesure présentée Figure 29.
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Figure 29. Profil temporel d’'une impulsion émise lgasource laser & double cavité

Comme cela a été spécifié plus haut, cette soufaila gigue doit inclure une étape
non linéaire de conversion de fréequence. Dans n&exte, Florent Doutre a démontré qu'il
était possible de générer un supercontinuum daesfibre microstructurée a deux cceurs
concentriques placée dans la cavité 2, dont ungénde la section droite obtenue au
microscope électronique a balayage est montréeRiglae 30. Les principaux parametres
opto-géomeétriques de cette fibre sont : diametreadur central dopé Germanium de 4,5 um,
différence d’indice avec la silice pufa de 15,3 x10-3, diamétre des trous de 1,4 umt écar

moyen entre les trous d’air de 2,8 um.

Figure 30. Image de la section droite de la fibrerostructurée a double cceur utilisée pour
réaliser un élargissement spectral de I'impulsierpdmpe au sein de la cavité 2 de la source

Cette source laser est capable d’émettre des imopsls large bande spectrale, le
profil spectral des impulsions émises s’étendant7d@ nm a 1700 nm (Figure 31). La

fréequence de répétition est ajustable jusqu'a 4. KHeette cadence, la puissance moyenne
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détectée a la sortie est de 12 mW (mesurée apre&supleur de sortie : miroir i
correspondant a une puissance créte des impuld@bskW, celles-ci étant émises avec une

tres faible gigue temporelle (<80 ns).

-10

Puissance (dBm)

-40
600 1000 1400 1800

Longueur d’onde (nm)

Figure 31. Profil spectral de I'impulsion émise fmsource laser a double cavité

c. Les limites a repousser

Le principal défaut de cette source laser a déblement hybride est la faible
fréquence de répétition accessible. Cela est tHipaissance de pompe utilisée qui doit rester
inférieure au seuil d’émission du microlaser laserrégime de déclenchement passif. En
conséquence, la fréquence de répétition ne peut epaéder 4 kHz. Pour certaines
applications comme la cytométrie en flux nécessitanilisation de sources laser capables
d’émettre des impulsions a des cadences d’envigokHik, il est nécessaire de travailler sur
laugmentation de la cadence de répétition tougardant des impulsions courtes a faible
gigue. Pour résoudre ce probléme, j'ai développenouvelle source laser a déclenchement
hybride active/passive. Elle est basée sur unenigeb de double modulation permettant
toujours I'émission d’impulsions breves mais a dmglences de répétition bien plus

importantes.
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2. Source laser a double cavité avec une double modtim

a. Principe de fonctionnement

La source laser proposée est basée sur une dawuilé comme la source précédente a
la différence que la diode de pompe est alimenttsnativement par un courant faible
(I=1400mA) et par un courant fort (I=3800mA) afie dénérer deux niveaux de puissance
(Figure 32) permettant de pomper le microlasempeaettvement en dessous du seuil et tres
haut dessus de celui-ci. Pour obtenir une émisgiiompulsions a haute cadence avec une
faible gigue temporelle, une synchronisation esesgaire entre I'instant de commutation de
la diode de pompe et celui du modulateur acougtioiee (MAO).

cavité 2
e —

‘ cavité 1 N
Diode de n
pompe (=3
@ 808nm U

M3

I | I | M1 Cr**:YAG

Figure 32. Schéma de principe de la source hylrideuble cavité et a double modulation

La Figure 33 montre la chronologie des commutatidasMAO et de la diode de
pompe dans ce systeme a double modulation. Le mtmidulet la diode de pompe sont, l'un et
autre, modulés en créneaux, a la méme cadenicstdrit de référence est l'instant de
commutation du modulateur de son état non diffricéason état diffractant. Pour obtenir
I'émission d'impulsions a faible gigue, on proce&gte deux étapes. Dans la premiere on
maintient de fortes pertes dans la cavité 2 avenddulateur en mode diffractant. D'autre
part, la diode de pompe est alimentée par un codeable (I=1400mA) permettant un
pompage du microlaser, mais en dessous de sonds@&umission laser (faible pompage), La
deuxieme étape consiste d’'une part a augmenteaifedans la cavité 1 en commutant (a
l'instant t) le courant d'alimentation de la diode de pomps gen niveau fort (I=3800mA,
fort pompage) puis, un instant plus tard (instgnatdiminuer brutalement les pertes dans la
cavité 2 en commutant le modulateur acousto-optigue son mode non diffractant (faibles
pertes). Le delai entre les instantettt est noté Rmod sur la Figure 33. Dans ces condition
la majeure partie de I'énergie est amenée par eumation du niveau de pompage juste
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avant la fermeture de la cavité 2 qui précipitararéation de I'impulsion. Le pompage a forte
puissance avant chaque émission d'impulsion peummeemontée en fréquence de la cadence

de la source.

Idiode / Etat MAO 1 3
v Dpompe J : ‘
Py (3,8A) v —
tim
Diffractant i
Rmod
< ---- 9 - _ _/
PcO JL—»
1/f reel ‘
‘ lImpulsion
Py (1.4A) | ‘ |
Non diffractant : ~ ‘
t0 ty rinstantde t

démarrage de la
création de I'impulsion

Figure 33. Schéma de principe de la synchronisatitre la modulation de la diode et celle
du modulateur acousto-optique (MAO); Dpompe: dulé@ompage, f : fréequence de
répétition de la source laser, Rmod: retard deetdétlement du modulateur par rapport au
déclenchement de la diode, PCD : délai de crédofimpulsion (le trait bleu clair vertical
représente le départ de construction de I'impu)sion

La création de l'impulsion démarre a un instanétadminé (f), aprés la commutation
du courant de la diode vers son niveau halt (e PCD étant le délai entre cet instant et
l'instant d'émission du pic de l'impulsiofyg, il est lui-méme difficile a quantifier (Figure
33). Cependant, nous ne chercherons pas a consaitu@leur exacte, mais a limiter ses
fluctuations d'une impulsion a l'autre pour rédldrgigue de la source. Dans ces conditions,
le PCD sera par la suite mesuré par rapport a starih de référence fixe, arbitraire, qui

pourra par exemple étre l'instapbtl l'instant £,

Il faut remarquer que, a une fréquence de répetdimnnée, les fluctuations du PCD
sont minimisées si le PCD lui-méme est le plus tpassible. Le retard Rmod entre l'instant
de commutation de la diodg)(et celui du modulateurjjtest donc ajusté pour minimiser le
PCD. Pour cela, on regle le retard Rmod de sorel@modulateur soit commuté juste avant
gu'une impulsion soit émise par la cavité 1 souseld effet du fort pompage par la diode.

Puis le courant de la diode est commuté vers sagranibas (instang)tsuffisamment tét pour
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gue seule une impulsion soit émise a chaque cfrder commander cette commutation
(choix de l'instants), on préléve en sortie de source une tres faibldibn du signal émis : le
franchissement d'un seuil signale qu'une impulgeh émise et une commande est alors
adressée a la source de courant de la diode deeppoup la faire basculer sur son niveau bas
(a I'échelle du chronogramme de la Figure 33, tedants i, et & apparaissent quasi
confondus). Enfin, le commutateur est rebasculéraéat diffractant (instang)ta I'entame
d'un nouveau cycle4t t, du nouveau cycle).

Cette technique associant une modulation dual@stnd¢hronisée (mais coordonnée)
de la diode et du modulateur acousto-optique pedaeontrbler la fréquence de répétition
des impulsions et d'obtenir I'émission d'impulsianfaible gigue sur une large plage, entre
1 kHz et 30 kHz (Figure 34).

1000 - —@— Gigue temporelle totale
—@— Gigue temporelle moyenne

750+

500~

250+ oo .
®
|09%¢"® \. /

Cteet®™® ® ¢ — —g°
0 | 10 | 20 | 30
Fréguence de répétition (kHz)

Gigue temporelle (ns)

0

Figure 34. Gigue temporelle totale (courbe noitepeyenne (courbe rouge) des impulsions
émises par la source hybride a double modulation

La gigue temporelle moyenne obtenue avec cetteldonbdulation est d'environ 50
ns, de 0 a 30 kHz. Elle est comparable a celleagait été obtenue précédemment en utilisant
seulement la modulation par le modulateur acouptmee, mais sur la plage de cadences de

répétition limitée a [0 - 4 kHz]. Cela prouve que dystéme a double cavité apporte un
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bénéfice notable en permettant un fonctionnemetd deurce a des cadences beaucoup plus

élevées.

Il est important de noter que le changement deglitons de pompage lors de
I'ajustement de la fréquence de répétition modhlifiguantité d'énergie déposée dans le cristal,
ce qui agit sur la focale thermique au sein deakté laser a miroirs plans paralléles et
affecte fortement sa stabilité. Un changement dedale thermique induit une modification
du gain laser sur un aller et retour dans la casat@ui influe directement sur le temps de
création de l'impulsion. La conséquence de ceciges le temps de pompage doit étre
optimisé pour chaque cadence de répétition poudreele PCD, et donc la gigue, minimal.
Nous avons représenté Figure 35 le temps de ponggeal permettant d'obtenir la gigue
la plus faible, en fonction de la cadence de répatiOn constate qu'il est multiplié par un
facteur 2,5 (de 12 ps a 30 ps) lorsque la cadestcematipliée par 30 (de 1kHz a 30 kHz).
Cet ajustement est significatif, traduisant unenagigtation des pertes intracavité a cause des
changements de la focale thermique, lorsque lancada@ugmente. La fraction du temps a fort
pompage, quant a elle, croit logiquement beauctugpvite avec la cadence, passant de 0,012
a lkHz a 0,48 4 20 kHz et & 0,9 a 30 kHz.
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Figure 35. Durée du pompage en fonction de la #aqge de répétition (courbe noire); la
courbe rouge représente une approximation linégrda courbe noire

En ce qui concerne le PCD, il ne peut pas étre réafans I'absolu puisque l'instant de
démarrage de limpulsion n'est pas connu. Mais oeroe sont ses fluctuations qui nous
intéressent, nous allons les évaluer a partir dhstant arbitraire (par exemple).t
L’évolution du PCD en fonction de la fréquence @pétition a egalement été mesurée
(Figure 36) sur le nouveau systeme laser. Celuinontre une stabilité autour de 900 ns avec

un écart moyen de plus ou moins 200 ns.

Au-dela de la limitation de la gigue temporelle apparait que l'effet de variation
principal lié a l'apparition d'une impulsion lagst majoritairement introduit par I'évolution
de la fréquence de déclenchement de la sourceadci® a la variation dans le temps du taux
de pompage moyen. Celui-ci induit directement, darmtsvité laser, une variation de la focale
thermique et donc une modification des conditiosssthbilité transverse entrainant une
évolution du temps de construction de l'impulsibfalgré une prise en compte de cette
variation (modification du retard de déclenchememntre le MAO et I'onde de pompe) la
gigue totale de la source pour des fréequences a¢sespentre 0 et 30 kHz est de l'ordre de

lps.
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Figure 36. Evolution du PCD (points noirs) en fametde la fréequence de répétition et de son
interpolation linéaire représentée en rouge

Dans ces expériences, je me suis principalemeétesgeé a I'onde émise a 1064nm
qui, du fait que les miroirs M1 et M3 sont forterhe@fléchissants a cette longueur d'onde,
subit une oscillation récurrente au sein de la glande cavité laser. Il en résulte un signal
formé de plusieurs impulsions d'amplitudes décamisss (Figure 37). Elles ont une durée de
l'ordre de 1,2 ns avec un écart entre elles de Dass des applications comme la cytométrie
flux, un signal multi-impulsions n'est pas un ingénient. L'important est que ce signal soit
temporellement stable tir a tir et qu'il possede @nergie globale uniforme au cours de son

utilisation.
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Figure 37. Profil temporel du signal laser émi®&4.nm

Etant donné que cette source a été concue afirratiipe un rayonnement a une
longueur d'onde plus courte que celle émise paniteolaser, la conversion de fréquence a
par exemple été réalisée avec une fibre optiqueostiticturée [91] mais peut également étre
obtenue avec un cristal non linéaire. J'ai dondiétlinfluence d'un tel élément placé au sein

de la cavité 2 sur la stabilité temporelle de larse laser.

La génération de second harmonique (SHG) est obtgnace a l'insertion d'un
cristal de KTP de type Il dans la cavité 2. J'&veé le temps de pompage ainsi que la gigue
temporelle totale et moyenne pour des fréquencegpses entre 0 et 30 kHz. Comme on
peut le voir sur les Figures 38 et 39 aucune infteede la SHG sur I'évolution de la gigue
n'est visible. Ceci s’explique par le fait que tneersion de fréquence a I'harmonique 2 est
obtenue apres la création de I'impulsion. Le déagarde la source, basé uniqguement sur la
faible énergie produite par I'émission spontan&st mbsolument pas affecté par la présence

du convertisseur non linéaire.
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Figure 38. Evolution du temps de pompage pour ameston laser infrarouge (courbe rouge)
et a 532 nm (courbe noire) en fonction de la fedape de répétition
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Figure 39. Evolution des gigues temporelles totatemoyennes IR et a 532 nm en fonction
de la fréquence de répétition
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b. Comparaison entre simulations et expériences

J'ai modélisé le fonctionnement de cette sourceriigba double modulation en
adaptant le modéle numérique utilisé pour caldalgigue de la source décrite dans la partie
Il.1.a, afin de pouvoir tenir compte de la modwatde la puissance de la source de pompe.
Les résultats numériques sont présentés a la Fifuet sont en trées bon accord avec ceux

obtenus expérimentalement.

300+
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2504 —O— Simulation
2004
1501

100+
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Figure 40. Comparaison de la gigue temporelle mogenesurée expérimentalement (courbe
rouge) et calculée par notre modele (courbe noire)

Cette nouvelle source hybride a double modulatiodelMAO permet de générer des
impulsions nanosecondes a des fréquences deti@pgtisqu’a 30 kHz avec une gigue
temporelle moyenne ne dépassant pas 120 ns (mimimd0 ns en dessous de 10 kHz).
Cependant, pour obtenir ces performances, il eipensable de synchroniser les instants de
commutation de la diode et du MAO, et de révisetecaynchronisation pour chaque
fréquence du modulateur. Evidemment, il est égahmécessaire d’augmenter la fraction du
temps de pompage a fort niveau lorsque la cademeépmktition augmente. Ces ajustements
augmentent Iégerement la complexité du dispositifismsont peu contraignants si l'on

souhaite travailler a cadence de répétition fixieeed et 30 kHz.
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Conclusion

Dans ce chapitre, j'ai d'abord présenté un modémeerique que j'ai développé pour
calculer la gigue temporelle des impulsions émseune source laser a cavités couplées et a
déclenchement hybride, congue a partir d'un miseigpompé en dessous de son seuil
d’émission par une diode délivrant une puissancetimee. Le microlaser déclenché
passivement par un absorbant saturable est inalus whe cavité déclenchée activement par
un modulateur acousto-optique (MAO). La gigue aegulsions de cette source est inférieure
a 120 ns a une fréquence de répétition ajustab®0d Hz a 4 kHz. Les résultats numériques
fournis par les simulations sont en quasi accoet axeux obtenus expérimentalement, sur

toute la plage de fréquences de répétition.

Le principal point faible de cette source résidasdi faible fréquence de répétition
accessible en raison du faible niveau de pompagurilieu a gain. Pour des applications en
cytométrie en flux, la vitesse de défilement desi@aes dans le fluide impose que la source
laser émette des impulsions a une fréquence dditi@péd’environ 18 kHz [58]. Pour
accroitre la fréquence maximale de répétition a&ibks nous avons remplacé le pompage
continu par un pompage commuté périodiqguement etgrex niveaux distincts (I'un en
dessous du seuil d'émission, l'autre sensiblemgrérgur). La commutation de la diode de
pompe du niveau de faible pompage vers le niveaortigpompage est synchronisée avec le
déclenchement du MAO. Ceci a permis de réduireddaegdes impulsions (gigue minimale
de 40 ns a 25 kHz) mais surtout d’accéder a desncad de répétition allant jusqu’a 30 kHz,
ce qui répond aux besoins pour la cytométrie ex fiependant, nous avons montré que les
délais entre les instants de commutation de laedibel pompe et du MAO permettant de
minimiser la gigue sont fortement fonction de ldaxace de répétition choisie. Autrement dit,
pour un fonctionnement optimal de la source, leceyonisme des commutations doit étre

révisé a chaque changement de la cadence de ic@pétit
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Chapitre 3: Source laser miniature a fibre en régime
impulsionnel par commutation du gain pour
applications a la spectroscopie CARS et a la cytorni

en flux

Introduction

Dans le chapitre précédent, nous nous sommes sa&se&x la réduction de la gigue
dans des sources impulsionnelles fonctionnant gamnwutation du gain. Nous avons montré
que pour une fréguence de répétition fixée (régiméonctionnement "statique"), le PCD est
quasi invariant et que la gigue résulte donc dediititude sur l'instant d'émission au-dela du
seuil laser. On peut trouver des parametres opkindaupompage (durées et niveaux bas et
haut du signal de pompe) permettant d'obtenir unisston d'impulsions avec une gigue
minimale. Mais il existe des applications pratiqdess lesquelles la cadence de répétition du
laser doit étre ajustée en temps réel. C'est eiicyigr le cas en cytométrie en flux, ou le
déclenchement du laser est commandé par le pasdaye cellule devant une fenétre de
détection, le temps intercellulaire variant d'ueute a l'autre. Pour agir sur la cadence de
fonctionnement du laser, on modifie les paraméttes pompage, c’est-a-dire I'énergie
déposée a chaque instant dans le cristal ampéficaOr, dans ce cristal, une fraction de
l'onde de pompe absorbée est restituée de maniéreadiative, ce qui se traduit par un
échauffement local du cristal et par I'apparitientre autres, d'effets de lentille thermique. La
focale de cette lentille varie avec la températetedlonc avec la puissance de pompe. La
cavité des microlasers classiques étant en géoenstituée de deux miroirs plans, c'est-a-
dire en limite de stabilité, les changements détale thermique modifient fortement les
conditions de stabilité de la cavité et ont unduirice sur la dynamique de création de

I'impulsion, et donc sur le PCD.

Pour limiter les fluctuations du PCD résultant gilagations de la focale thermique il
faut donc réduire l'influence de celle-ci sur ladbonnement du laser. Une solution consiste
a remplacer I'un des deux miroirs plans par un ingoncave dont le rayon de courbure R est

sensiblement plus petit que la focale thermiqueanog k. En effet, la focale résultante F

p 1 1 1 e - . , e e
sera donnée pa;R =—+—-etune forte modification d&; n'induira qu'une modification
T
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limitée deFy si R<<F; . Cependant, je ne me suis pas intéressé a ogiten car ceci est un
probléeme de constructeurs de microlasers. Paregetme suis focalisé sur la conception de
microlasers de géométries différentes constitués dilieu amplificateur fibré, et dont la

cavité est composée de deux miroirs photo-insdiitsctement dans la fibre (réseaux de

Bragg).

La dissipation thermique au sein du milieu ampdiferr est d'autant plus aisée que le
volume pompé est faible et que la surface de coatac I'extérieur grande. C'est la situation
que l'on rencontre dans les fibres amplificatriceda section du coeur dopé n'excede pas la
dizaine de microns. Outre la réduction des effegsniques, les lasers a fibres bénéficient
d'autres avantages importants : simplicité, cont@acobustesse, et surtout émission d'un
faisceau d'excellente qualité spatialeé? (iWwbche de 1) grace au mode engendré par le guidage
intracavité (pas d’influence d’'une éventuelle fectddermique). Sous réserve que la puissance
émise soit suffisante, ils peuvent donc offrir usléernative sérieuse aux lasers massifs

généralement utilisés pour des applications décdéas le chapitre 1.

Pour toutes ces raisons, j'ai cherché a évalugotentiel de microlasers a fibre en
régime impulsionnel pour I'émission d'impulsionsiites, a hautes cadences de répétition en
vue de leur utilisation potentielle dans des systemde spectroscopie M-CARS ou de
cytométrie en flux. Ces microlasers sont simplenvemistitués d'une courte cavité (quelques
mm a quelques cm de long) créée au sein d'uneditiree dopée aux terres rares (Yb), entre
deux miroirs photoinscrits ("Distributed de BraggflRctor (DBR)" ou simplement "miroirs
de Bragg"). Compte tenu du tres petit volume duemih gain, il faut s'attendre a ce que la
puissance moyenne extraite soit tres faible magsamplification pourra étre effectuée dans

le troncon de fibre active, dés la sortie de ldtéav

Dans la suite de ce chapitre, apres un bref étdiadeconcernant les lasers courts a
DBR et quelques considérations théoriques, je &da source miniature a fibre que jai
congue au laboratoire. J'exposerai ensuite ledtaésiexpérimentaux que j'ai obtenus en

régime continu et en régime impulsionnel par conatiom du gain.
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|. Les lasers miniatures a fibres

1. Les lasers a réflecteurs de Bragg répartis

Un réflecteur de Bragg est un miroir distribué ¢né d'une succession périodique de
couches de milieux transparents, d’indices de céfna alternativement hauts et bas. Ce type
de miroir, chromatiquement sélectif, permet deiséalun filtrage en longueur d’onde dont la
sélectivité augmente avec le nombre de couchegeetla contraste d'indice. Une illumination
transversale d'une fibre optique dopée au germampamdes franges d'interférences ultra-
violettes permet de photo-inscrire un réseau dgdeau sein méme du cceur de cette fibre
[92].

Comme indiqué dans la partie introductive de cepitteg un laser a fibre DBR est
constitué d’'une cavité formée par deux réseauxrdgdphoto-inscrits, soit directement dans
la fibre active, soit dans deux trongons de fibesgive soudés par la suite aux deux
extremités de la fibre active. Lorsque la cavité segfisamment courte, l'intervalle spectral
libre entre les modes longitudinaux peut devenpeésieur a la bande spectrale du milieu a

gain et I'on peut obtenir un régime de fonctionnetnmeonomode longitudinal.
2. Micro lasers DBR en régime continu

Cette partie a pour but de faire un bref état de Bur les microlasers DBR en régime
continu et d’identifier les moyens de réaliser deers efficaces afin de les utiliser en régime

impulsionnel.

Le premier micro laser a fibre a été proposé eimr&gontinu par Zyskind et al. en
1992, en soudant des miroirs de Bragg aux deugmits de troncons (2cm et 1cm) de fibre
en silice dopée erbium [93]. Les performances al#srsont résumées dans le Tableau 6. Les
rendements des lasers sont trés faibles (pentécd@fé < 1 %) en raison des trés courtes
longueurs de milieu a gain et du faible coefficidtatbsorption des fibres utilisées (20 dB/m a
980 nm).

Afin d’augmenter le rendement de tels lasers touga&dant une cavité courte (< 2
cm), il faut une cavité trés surtendue avec unedggente d'efficacité, ces deux conditions
dépendant de la composition physico-chimique diota. Pour surtendre fortement la cavité,
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il faut utiliser des miroirs de Bragg courts, detdéoréflectivité, qui ne peuvent étre inscrits
que dans le cceur de fibres a grande photosersifiiditte concentration en Germanium).
Simultanément, I'accroissement de la pente d'efficasera rendu possible grace a une trés
forte absorption a la longueur d'onde de pompe tamsilieu a gain qui devra donc étre
fortement dopé en ions de terres rares mais exdemphénomenes de désexcitation néfastes

("quenching”). Par exemple, des pentes d’efficaciéé 25 % ont été obtenues grace a

I'utilisation d’une fibre silice codopée erbiumbium dont I'absorption est de 230 dB/m a

la longueur d’onde de pompe [94]. Avec une mathéte en verre de germanate ou de

phosphate, la concentration en ions actifs pew étrcore augmentée, pour accroitre le

rendement de conversion.

Milieu a gain Ap Lfibre op de/m) | Pente Pes Po Pmax | réf
(nm) | (cm) d'efficacité | (mw) | (mW) | (LW)
(%0)
Erbium 1480| 2 20 0,44 5 34 122| [93]
Erbium 980 | 2 20 0,33 5 61 181  [9B]
Erbium 980 | 1 20 0,1 5 70 57 [9B]
Erbium 980 | 1 20 Non 2 40 138 | [95]
indiqué
Erbium/Ytterbium| 980 | 0,01 300 0,86 1 90 [96]
Erbium/Ytterbium| 980 | 1 cm 230 25 4 112 4 | [94]
mwW

Tableau 6. Caractéristiques et performances dejgeellasers a fibre DBR ke €st la
longueur de la cavitéple coefficient d’absorption de la fibre a la longud’onde de pompe
A, Posla puissance de pompe seuil, Pp la puissancerdpeet Raxla puissance maximale
du laser

Par exemple, dans une fibre en verre de phospbaterfent dopée Er/Yb, présentant
un trés fort gain linéique (5 dB/cm), des pentesffifacité de 27,5 % et de 24.3 % ont été
obtenues [97] [98]. Par ailleurs, une pente d’effité de 35 % a été mesurée dans 2 cm de
fibore germanate dopée thulium permettant une éamssionomode a 1893 nm [99]. Les
réseaux de Bragg étant en général inscrits danBhdes silice, il faut prévoir des soudures a
ces fibres de verre, ce qui est difficile comptautades grandes différences entre les
températures de fusion. Les fortes pertes engendté@dB a 1310nm pour les deux soudures

de la ref. [99] ) limitent le rendement de convensiu laser.

Un moyen simple d’augmenter la puissance du sigis&lr utilisable est d'ajouter un

étage amplificateur en sortie du laser DBR. On @i injecter le résidu de pompe et le
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signal laser dans une fibre amplificatrice en ada, maniere a réaliser un amplificateur
injecté, ("MOPA" pour Master Oscillator Power Anfi@r). Par cette technique, un laser a
fibre erbium DBR de 2 cm, amplifié, présente uastp d’efficacité de 24 % [100] [101]. Par
comparaison, les lasers miniatures réalisés pakiygvoir tableau 6) présentent une pente
d’efficacité inférieure a 0,5 %. De méme, un laaefibre codopée erbium-bismuth, de
longueur identique au cas précédent, alimente ie factive de 60 cm de longueur
permettant d’obtenir une pente d’efficacité de 23; %elle-ci étant de 0,01 % sans

amplification [102].

Une autre configuration basée sur l'utilisation rd’double pompage, co et contra-
propagatif, permet d’augmenter la puissance deesate la source laser. La premiere diode
est utilisée pour pomper le laser DBR. Le résidipampe est ensuite injecté dans une fibre
amplificatrice (19 m de longueur) dont le gain pstgnal est de 2,8 dB/m. Une deuxiéme
diode est utilisée pour pomper la fibre amplifigardans le sens contra-propagatif. Dans ces
conditions, un tel laser a atteint une pente daffité de 41 % [103] alors qu’elle est de 0,44

% sans aucune amplification [93].

En raison de la courte longueur du milieu ampltéca (quelques centimétres) et des
coefficients de réflexion élevés des réseaux dgd(a00 % et 90 % respectivement pour a
'entrée et a la sortie), le gain est tres faililees pentes d’efficacité également (< 1 % pour la
plupart de ces lasers). L'utilisation de fibresstfértement dopées permet d’atteindre des
pentes d’efficacité de 25 %. Cependant, un moyicaee pour augmenter de facon notable
la pente d'efficacité est d’utiliser une fibre arfiphtrice en sortie directe du laser (cf
paragraphe précédent). Cette technique simple diffcageur injecté permet de réaliser des
sources fibrées ultra compactes. C’est celle-& gai choisi d'utiliser pour réaliser mes
microlasers a fibres en régime continu puis enmnégimpulsionnel. Je présenterai leur mise

en ceuvre expérimentale dans la deuxiéme partie deapitre.
3. Modélisation d’un laser a fibre en régime de commuation du gain

Nous avons vu dans le premier chapitre les prinsip&ypes de génération
d’'impulsions et plus particulierement le déclencbhatmpar modulation active et/ou passive
des pertes. Etant donné que nous souhaitons réddisesources lasers tres compactes dont les

cavités sont constituées de réseaux de Braggtssiirectement dans le coeur de la fibre
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dopée (ytterbium), il est impossible d'insérer démgavité un modulateur de pertes. C'est
pourquoi nous avons choisi la commutation du gaimr générer des impulsions a partir de

sources laser entierement fibrées.

Comme nous le verrons dans la deuxieme partie dbaggtre, la modulation du gain
sera effectuée grace a l'utilisation d’'un modulatectif externe qui a pour but de commuter
temporellement la puissance de pompe. L’évolutiemaddurée d'impulsion en fonction de la
longueur du milieu a gain sera, entre autres, éeudMais pour bien comprendre cette
évolution, il est nécessaire de savoir quels sesitdifférents parametres qui entrent en jeu
dans I'expression théorique de la durée des ingndsobtenues par commutation du gain et

quelles sont les différences avec celle obtenuenpaiulation des pertes.

Au démarrage d'un laser destiné a fonctionner gimee continu, la réponse du milieu
amplificateur & un échelon de pompe se traduitodthpar une augmentation de l'inversion
de population jusqu'au seuil laser, puis par I'éiois d’'un train d’'impulsions relativement
courtes et amorties comme le montre la Figure 4ibtdnsité de ces impulsions décroit
exponentiellement au cours du temps jusqu’a tenems le régime de fonctionnement
continu. Ce phénoméne physique d’oscillations thxation, appelé « spiking », dépend de la
puissance de pompe, du milieu a gain, de la longiela cavité et est di a l'interaction entre
le rayonnement dans la cavité et I'énergie emmagagpar le milieu amplificateur. Le temps
d’amortissement est proportionnel au temps de ésmence du milieu a gain. La période de
ces impulsions est proportionnelle a la racineézadu temps de vie des photons dans la
cavité [104].
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Figure 41 Phénomene de "spiking" d'un laser lors du régimesitoire. a) Emission d'oscillations de
relaxation et b) Evolution de l'inversion de paiidn suite a I'excitation du milieu a gain par un
échelon de puissance de pompe [105]

La dynamique de construction des impulsions emrégle commutation du gain peut
étre décrite en plusieurs étapes. Dans un preengpq, il N’y a pas d’inversion de population
et, bien sOr, aucune émission laser n'est perniisepompage du milieu amplificateur
commence et l'inversion de population peut s’établi cours du temps. Les photons
provenant de I'émission spontanée se propagent ldanavité. L'inversion de population
augmente de fagon linéaire en fonction du tempsrdute pompage (de durég,) et
I'amplification de I'émission spontanée va initierdébut de l'effet laser. L’augmentation de
la puissance optique dans la cavité débouche émridsion d’'une impulsion concomitante
avec une brutale déplétion de l'inversion de pdjta Celle-ci repasse alors en dessous du
seuil d’émission laser. A cet instant, le pompagestoppé afin de ne pas générer d’autres
impulsions. Les caractéristiques de l'impulsion sEnidurée, , puissance Crét,,.)
dependent des conditions de pompage, en particidiéa puissance de pomBg,,,,,,, comme
cela sera explicité plus en détail par la suita)isRun nouveau cycle de pompage peut
commencer afin d’obtenir I'émission de limpulsi®duivante. La Figure 42 montre le
fonctionnement d’un laser en régime de commutationgain dans lequel un modulateur
acousto-optique associé a un générateur de fonesorutilisé pour moduler le temps de

pompage du milieu amplificateur.
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Figure 42. Fonctionnement d’un laser en régimeathencutation du gain. a) évolution de la
puissance de pompe, de l'inversion de populatiated®mission laser en fonction du
temps ;b) évolution des oscillations de relaxataraque le temps de pompaggg est
largement supérieur au temps de création de l'isipuk,,c) évolution de I'émission laser
lorsquet,, est équivalent &; t, ¢, est le temps de fermeture du modulateur correspurd
un pompage nulzy est la période des oscillations de relaxation J104

Un modeéle de simulation des lasers a commutatioigain, réalisé par Larsen, est
basé sur la résolution des équations coupléesvaéaunifondamental et du niveau excité de la
transition laser [104]. L'inversion de populationl@ densité de photons sont supposées étre
réparties de maniére homogene tout le long de \@écaDans ce modéle, I'évolution des
populations des niveaux pour un milieu a gain aivkaux est considérée. La densité
d’inversion de population et la densité de photderss la cavité sont respectivement données

par les relations (17) et (18) :

() =V [ Ny(r, t)dr (17)
¢ =V~ [(ps +po)dr (18)
avecV = [ . dr=AL (19)
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V est le volume du cceur de la fibre, A représeatsurface du coeur et L la longueur

de la cavite.
N,(r, t) représente la densité de population a I'état excité

pl et p, sont les puissances optiques respectivement dass directions

copropagatives et contrapropagatives.
La densité en ions actifs est donnée par :
No(1) = No@ (Ttransverse)
oU @ (Transverse) €St la fonction de distribution transverse

etN, est la densité en ions actifs donnée a la positiQRsyerse

Les équations couplées régissant I'évolution dielasité de 'inversion de population

et I'évolution de la densité de photons en fonctdartemps sont :

o= oo O$E) — 52 + (20)

& = rea OO —E2+5 - ch(0)8 (21)

Our = [ pddsS est le recouvrement effectif de mode et de laaserfiopée,
c = cy/n est la vitesse de la lumiere dans le milieu a gain,

o, est la section efficace a la longueur d’onde d&smon

p= :;bs est la densité des photons de pompe absomygs,est la puissance de
Wp
pompe absorbéey, est la pulsation a la longueur d'onde de pomph & constante de

Planck f = %).

T.est le temps de vie d’'un photon dans la cavité, etst le temps de vie du niveau

excité.

91



Chapitre 3 : Source laser miniature a fibre emmmédmpulsionnel par commutation du gain pour agtlons a

la_spectroscopie CARS et a la cytométrie en flux

S est la source de photons due a I'émission spéateid représente les pertes. Par la
suite, le terme correspondant aux pertes seragééghr on considere que les pertes sont

faibles dans un laser entierement fibré.
La puissance instantanée de sortie du laser asgé@ar la relation suivante :
Pout (t) = hwev¢(t)/Tc (22)

Le probleme peut étre réduit a une équation diftietle linéaire du second ordre

apres quelques étapes algébriques [105] :

d? d
?ﬁl + (rcaeqbs TZ) e (rco,)?spsp, =0 (23)

avedl, (¢) = I1(¢) — I (25) et¢,(t) = ¢p(t) — ¢ [24
[l = ps7, (25) est la densité d'inversion de population

¢s = 1.(p —ps) (26) est la densité de photons

avecp; = (27) la puissance de pompe seuil

(rcoeTet?)

Etant donné que, est plus long (centaine de microsecondes)u@anosecondes)
pour le cas des ions terres rares, il est facilmdetrer que I'équation (23) est dominée par le

dernier terme&rco, )M ps ;.

La résolution de I'équation (23) permet de déteamila période de relaxation des

oscillations dont I'expression est la suivante 106

Tp = 21 /—TZTC(__ 1" Y~ 2T (nSLOZAL hvp)1/2 (28)

Cordge Pgps

Cette expression est obtenue en supposant quseeleftanctionne bien au-dessus de

son seulil d’émission;p( >» 1) C'est-a-dire que la puissance de sortie du lasdrtres
S

supérieure a la puissance de pompe seuil.
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La puissance de pompe absorbée dépend de la laondgidibre dopée (milieu a gain)

et s’écrit :
Paps = PVDwp = Prompe (1 — exp{—0.23a45Ly;)) 9J2
ou a,p représente le coefficient d’absorption de la pompe
Ly, est la longueur de la fibre active.
By ompe €St la puissance de pompe incidente.

Dans ce modéle de simulation, la cavité est camsitpar deux réseaux de Bragg
inscrits chacun sur un trongon de fibre passiveatés aux extrémités de la fibre active. La
longueur de la cavité est la somme des longueufbies actives (milieu a gain) et passives

telle que : L = Leipre passive T Lfibre active- L@ longueur de fibre passive equivaut a la

longueur entre I'extrémité du réseau de Braggesttiémité de la fibre qui est soudée a la

fibre active.

La période des oscillations de relaxation est fomgf#tale dans I'obtention d'un
régime impulsionnel par commutation du gain. Cet s®s périodes d’oscillations qui vont

déterminer I'échelle de temps de la dynamique ohgsiisions.

Dans une étude, Zenteno a déterminé théoriquemehiréet, des impulsions émises
par un laser a fibre dopée en ions néodyme en eédancommutation du gain. Cette durée,
directement proportionnelle & la période de reiaratles oscillationsy, est exprimée par la
relation (30) :
n5i0AL hp (170

2(
T_R _ Coroe Pgps 30
= — (30)

t0:

Cette durée est proportionnelle a la racine caitempport entre le volume de gain et

la puissance de pompe absorbée.

Agrez a également montré que cette durée dimpulsiest inversement
proportionnelle a la racine carrée de la puissalecpompe [107] a condition que le temps de

vie du niveau excité soit tres supérieur au tengpgiel des photons dans la cavité:
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1
tg X m (3 1)
14

Dans ces conditions, la réduction de la durée dgmilsions passe donc par une

augmentation de la puissance de pompe.

Agrez a également determiné I'expression théoriquetemps de pompagg. Ce
temps requis pour que l'impulsion apparaisse, pmgr puissance de pompe donnée et a une
fréequence de répétition donnée, est typiquemelibtre de quelques microsecondes. Il est
beaucoup plus petit que le temps de vie du niveaitéede l'ion ytterbium qui est égal a 940
us [107] :t, K 1,. Le nombre de photong,, engendrés dans la fibre avant I'apparition de
'impulsion est égal au produit du taux d’émissispontanéeSN,,/t, par le temps de

pompage,, et s’écrit .

bin = BNty /7T, (32)

oup représente la fraction d’émission spontanég. est la densité de population

d’ions excités avant que I'effet laser ne commentig, = W t,, et est égal au produit entre

W le taux de pompage &} le temps de pompage. La relation (32) devientsal@h,, =
ﬁtﬁ/fz-

On peut en déduire I'expression théorique du tedgopompage en fonction du taux

de pompagéV:
th = Pen 5y (33)

La relation (33) montre que le temps de pompageriige est inversement

proportionnel au taux de pompage, c’est-a-direulasance de pompe. On peut alors écrire :

t, € —75 (34)

Expérimentalement, le temps de pompage est cheisiode a obtenir la génération
d’'une seule impulsion (la plus courte) pour chal@éguence de répétition. Cela implique que
le rapport entre le temps de pompage et la dunée c/cle de pompage différe pour chaque
cadence de répétition choisie. Par conséquentissgnce moyenne de pompe a 'entrée de la
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fibre devra étre ajustée en fonction de cette caleba partie (Il.2.b.iii) sera consacrée a
I'étude de la durée des impulsions et du tempsaeppge en fonction de la puissance de

pompe.

La durée des impulsions peut également s’écriré][10

AL 1/2
to X 35
0 (1_exp{_N00arALfibre active/Againe}) ( )
Avec N, la densité de dopants, la section efficace d’absorption a la longueur

d’onde de pomped,.in. la surface de la gaine, dans le cas d'un pompagkgaine.

Finalement, les relations (31) et (35) montrent, gmerégime de commutation de gain,
I'obtention d’'impulsions courtes passe par le chdibne fibre possédant un coeur dopé de
faible diametre avec une forte densité de dopanise grande section efficace d’absorption.
Dans le cas de I'emploi d’'une fibre a double gaioe,veillera aussi a choisir une gaine
interne de petite section pour accroitre la demdtéuissance de pompe. Une fois la fibre
choisie, la durée des impulsions pourra étre rédesit construisant une cavité courte et en

utilisant une forte puissance de pompe.

On trouve dans la littérature des simulationsadeis a fibre (dopée ytterbium) en
régime de commutation du gain effectuées afin diétula durée des impulsions en fonction
de la longueur de la fibre dopée (jusqu’a 8 m)edémetre du cceur (de 5 pm a 20 um)
[104]. Les calculs montrent que les impulsionsglss courtes sont obtenues pour la fibre
dont le cceur a le plus petit diamétre (5 um) : ueéd minimale des impulsions est alors
d’environ 58 ns pour une longueur de fibre de 1,8igure 43). Pour les grandes longueurs
de fibre, la durée des impulsions augmente avdorigueur de la cavité, avec une pente
proportionnelle au rayon du cceur, en accord aveliion (35). Pour les trés courtes
longueurs de fibre, le volume de gain est tresldagh la puissance de pompe absorbée est
donc elle-méme tres faible, ce qui explique I'augtaBon de la durée des impulsions, en

accord avec la relation (34).
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Figure 43. Simulation de la durée des impulsionfoantion de la longueur de la fibre active
dopée ytterbium et pour différents diametres dercbams « x » correspondent a une
puissance créte de sortie de 615 W pour 75 W depdird4]

Dans toute la modélisation de cette source lafibrépar commutation du gain, nous
avons fait I'hnypothése que les pertes intracavégist constantes et négligeables. C'est la
raison pour laquelle aucun terme correspondant &flectivité du coupleur de sortie
n'apparait dans I'expression de la durée d’'impulgrelation 30). Néanmoins, comme dans le
cas des lasers a déclenchement passif, la duréengaksions émises dépend en réalité des
pertes de la cavité. Pour une puissance de pompe I variation de la réflectivité du
coupleur de sortie induit une modification du flde& photons dans la cavité se traduisant par

une modification du profil temporel de I'impulsion.

Il est également important de noter que la gestmtiapport d’énergie dans le temps,
permet d’obtenir un fonctionnement impulsionnel@uee variation faible du flux de photon
dans la cavité. Dans ces conditions une oscillatagide autour du seuil laser peut étre
obtenue sans systéematiquement induire une dépiétiportante de l'inversion de population.
Une reconstitution ultrarapide du gain favoriser&lon déclenchement a forte fréquence de
récurrence (>1MHz) [24] [108] [109].
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Pour conclure, cette premiére partie nous a permis

- d'établir I'expression théoriqug, de la durée des impulsions en considérant que les
pertes sont négligeables

- de déterminer que, est inversement proportionnel a la racine carrélagriissance
de pompe

- d’analyser I'’évolution de, en fonction de la longueur de la cavité

- de déterminer I'expression théorique du temps aegage a utiliser.

- Obtenir des fréquences de récurrence tres élevaes g la commutation par le gain

Dans la suite de cette étude, je vais dans un prdemps réaliser des microlasers en
régime continu. Puis a partir de ces sources nuirgaf je vais focaliser mon étude sur
'obtention d’'impulsions par commutation du gainndaplusieurs cavités de longueurs

différentes, en exploitant les éléments théorigappelés plus haut.
ll. Réalisation de microlasers a fibre dopée Ytterbium

Dans cette partie, je vais présenter une étudésééabu laboratoire, portant sur le
fonctionnement et les performances d'une sourcer lasiniature a fibre en régime
impulsionnel basé sur une modulation du gain. hat&€aest constituée par deux réseaux de
Bragg photoinscrits directement dans une fibrevactiopée ytterbium, Trois cavités de
longueurs différentes (0,5 cm, 1 cm et 2 cm) oétréalisées pour fabriquer des sources ultra
compactes. L'étude portera d'abord sur le foncéorant de ces lasers miniatures en régime
continu, puis en régime impulsionnel. Une étudecipe2 des parametres du laser (durée
d’'impulsion, temps de création de I'impulsion, wggtemporelle, énergie par impulsion et

puissance créte) sera réalisée en fonction dédménce de répétition choisie.
1. Microlaser a fibre en régime continu
a. Mise en ceuvre expérimentale
I. Choix de I'émission a 1030 nm

Nous avons choisi notre source en fonction de ppBcations potentielles. En effet,

I'objectif est de réaliser une source ultra compaettierement fibrée destinée a remplacer les
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microlasers passivement déclenchés émettant danspréehe infrarouge et plus

particulierement les microlasers Nd:YAG généralematilisés dans les systemes de
spectroscopie M-CARS nanoseconde. Un autre bud’'elstenir une source simple pouvant
étre déclenchée de maniére aléatoire sans pourtaita limitée par la gigue temporelle et la
variation du temps de création de I'impulsion aseades effets thermiques. Une minimisation
de ces effets peut étre obtenue dans les fibréguast Notre choix s’est porté sur un milieu

amplificateur a fibre dopée Ytterbium.

Le spectre d’absorption de I'ion ytterbium dans umatrice hote en silice montre
I'existence de deux pics, I'un a 915 nm, 'autr@7 nm, la section efficace d'absorption du
premier étant plus de trois fois plus petite quikecdu second (Figure 44). Concernant son
spectre d’émission, l'ion ytterbium présente un @i 975 nm qui se superpose au deuxieme
pic d'absorption, ainsi qu'une large bande al#ntl000 nm a 1100 nm avec un maximum
autour de 1030 nm. Ainsi, le pompage a 915 nm pediodtenir une émission a 975 nm
mais avec des rendements tres faibles, d'autastquie ce signal sera réabsorbé a cause du
deuxieme pic d'absorption a cette longueur d'oRder obtenir le maximum de gain en vue
de réaliser des lasers courts, il faut donc optem un pompage a 975nm permettant une

émission a 1030 nm.
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Figure 44. Sections efficaces d’absorption (pdagih noir) et d’émission (trait plein en
rouge) de I'ion ytterbium en fonction de la longudionde [104].

ii. Caractéristique du milieu amplificateur

Nous cherchons a réaliser un microlaser entiererfilerd, court, pompé a 975 nm
pour émettre a 1030nm. Le caractére "tout fibreladstructure sera garanti avec des miroirs
de fond de cavité constitués de Bragg photoinsatées le cceur des fibres. Pour une
efficacité maximale, les pertes intracavité doivétre réduites le plus possible. Pour éviter
celles qui existent inévitablement lorsque I'ondedes fibres passives portant les miroirs de
Bragg a la fibre active, ces miroirs seront direwtat photoinscrits dans le cceur de la fibre

amplificatrice. Ces conditions imposent le cahies ¢harges suivant pour le choix de la
fibre :

- le pompage du coeur monomode doit étre le plusae# possible sur une trés courte
longueur. Pour cela, un pompage direct dans ce pagwne diode puissante, monomode
spatialement, est le plus indigué. On choisirasalore fibre a simple gaine qui sera pompée
directement dans le cceur par une diode monomodelspalutdt qu'une fibre a double gaine
pompée par une diode multimode ;

- l'absorption linéique devra étre maximale a lagleeur d'onde de pompe, ce qui

signifie que le taux de dopants actifs (Yb) dansorur devra étre le plus élevé possible ;

- pour permettre la photoinscription des réseauBidag, le coeur de la fibre devra
étre photosensible, ce qui signifie qu'il devra &opé suffisamment en Germanium. A noter

gue l'accroissement du dopage en germanium a passeffet d'augmenter l'indice du caceur.
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Ceci impose une limite maximale au diametre de @®urcpour conserver le caractere

monomode de la propagation dans la fibre.

Notre choix s'est porté sur une fibre dopée ytterhia simple gaine, avec un dopage
indiciel du cceur au germanium, fabriquée par laééécanadienne CorActive (modéle YB
118). L'absorption dans le cceur est de 75 dB/mlanigueur d’'onde de 915 nm et environ
230 dB/m a 975 nm (a noter qu'il existe, dans Ieroerce, des fibres dopées ytterbium
beaucoup plus absorbantes a ces longueurs d’'orais, elles-ci ne sont pas dopées en
Germanium). Dans la fibre choisie, le dopage durdoeluit un saut d'indice conduisant a une
ouverture numérique relativement élevée (= 0,Z2)ns ces conditions, le diamétre du champ

de mode a 1060 nm est de 4 um.
iii. Description de la cavité laser

Comme déja signalé plus haut, j'ai choisi une &chire de cavité entierement fibrée,
constituée de deux réseaux de Bragg directemetrit;igans la fibre dopée ytterbium. Etant
donné la courte longueur de cavité des lasers 'quesbuhaite concevoir, le gain est trés
faible. Il est donc nécessaire d’amplifier le sigémis. C’est pourquoi j'ai choisi de réaliser
les cavités laser a une extrémité d’un tronconldgigurs metres de la fibre dopée Ytterbium,
le signal émis pouvant ainsi étre amplifié dandibbae active en aval (Figure 45). Trois

troncons de fibre ont été utilisés, pour réaliseadités de longueurs différentes :
- cavité 1 : longueur = 0,5 cm, longueur de fibre amplificatrice en aviak = 0,5 m
- cavité 2 : longueur =1 cm, longueur de fibre amplificatrice en avbh:=4 m
- cavité 3 : longueur = 2 cm, longueur de fibre amplificatrice en avah:= 4 m

Nous avons choisi une longueur de fibre amplificatts suffisamment importante (4
m) afin que le résidu de pompe non absorbé pamiguleur lc de la cavité laser (cavités 2 et
3) soit ensuite totalement absorbé dans I'étagdifiwageur. Néanmoins, pour la cavité 1 de
longueur L = 0,5 cm, nous avons volontairement pris une fésnglificatrice plus courte afin

de quantifier le résidu de pompe non absorbé artaes
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Figure 45. Schéma de la source laser dopée ytterbitéseaux de Bragg photo-inscrits dans
la fibre ; avec kla longueur de la cavité efla longueur de la fibre amplificatrice

Pour éviter qu’une émission laser ne se produise eme face du troncon de fibre et
le réseau de Bragg le plus proche (cavité paragdifaut éviter que les réflexions sur les faces
d'entrée et de sortie de la fibre amplificatricéspent étre rétroguidées. Pour cela, elles sont
clivées pour faire un angle de 8° avec le plan gedjculaire a I'axe.

Etant donné la courte longueur de milieu a gaai,ghoisi de réaliser une cavité tres
surtendue (par rapport a un laser a fibre). Pela, da réflectivité (R1) a 1030nm du réseau
de Bragg placé du c6té de l'arrivée de l'onde depeo(Réseau 1 sur la Figure 45), et celle
(R2) du réseau a l'opposé jouant le réle de coupleisortie (Réseau 2) sont respectivement
de : R1 =99% et R2 = 90%.

L’inscription des réseaux de Bragg a été effecha¥da société iXFiber (Lannion). La
largeur spectrale est de 0,7 nm pour le premigrarésle Bragg et 0,2 nm pour le second. La
faible largeur de bande spectrale de chaque ré@se&nagg combinée a une courte longueur

de cavité a pour but de favoriser une émission rmanie longitudinale.

Le pompage est effectué par une diode laser mone@a® 6 nm possédant une sortie
fibrée, et émettant en régime continu une puissamzemale de 450 mW. Le faisceau de
pompe émis en sortie de la fibre de la diode détr@ié par une lentille L1 (de focale f1=6
mm) puis focalisé dans la fibre amplificatrice pae lentille L2 (f2=4 mm), comme illustré
Figure 45.
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b. Résultats expérimentaux

i. Cavité de 0,5 cm de longueur

Dans un premier temps, jai travaillé avec le tamgle fibre incluant la cavité de 5
mm (Lc = 5 mm, lh = 50 cm). Le premier réseau (RdB1 transparent 76 r8m et de
coefficient de réflexion R1=99 % a 1031,14 nmsue faite par Ixfiber) est localisé a 5 mm

de I'extrémité d'entrée de la fibre.

—l— Puissance de sortie avec filtre 980 nm
—@— Puissance de sortie sans filtre 980 nm
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Figure 46. Puissance de sortie du laser en fondida puissance de pompe avec et sans
filtrage a 980 nm

L’émission laser est initiée a partir d’'une puissamle pompe seuil d’environ 13,5
mW et la pente d’efficacité est de 52 %. La pang® maximale du signal laser est de 225
mW pour une puissance de pompe a l'entrée de te file 450 mW (Figure 46). Ces
performances sont supérieures a celles des mierslasfibre décrits dans le paragraphe 1.2

grace a l'utilisation d’une fibre de plus forte alystion a la longueur d’'onde de pompe.
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ii. Cavité de 2 cm de long
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Figure 47. Schéma de la source laser miniatureifégplavec un espacement de 2 cm entre
les deux réseaux de Bragg, M est un miroir dichweilgautement transparent a la longueur
d’onde pompe (976 nm) et hautement réfléchisséatangueur d’onde laser (1030 nm)
lorsqu’il est positionné a 45° par rapport a laditon de propagation des faisceaux. Le filtre
980 nm est un filtre passe haut qui coupe a 980Lencoefficient de réflexion du réseau 1 est
de 99 % a 1029,71 nm (mesure Ixfiber)

La méme expérience est réalisée avec le troncdibrdeincluant la cavité de 2 cm de
long (Figure 47). Comme dans le cas précédentphedn de fibre en aval du Réseau 2 (d'une
longueur de 4 m ici) absorbera le résidu de poniservira a amplifier le signal laser. Le
spectre mesuré en sortie montre le pic laser a h@8fhais aucune raie a la longueur d’onde
de 976 nm, ce qui indigue que I'onde de pomperdgitrement absorbée apres 4 m de fibre
(Figure 48b). L’évolution de la puissance de sodtila longueur d’onde laser en fonction de
la puissance de pompe a I'entrée de la fibre extemtée a la Figure 48a (émission 1). La
puissance de pompe seuil, également mesurée giadmla diode, permettant l'initiation de
I'oscillation laser est environ de 10 mW. Une paise de pompe de 450 mW permet
d’obtenir une puissance maximale de 288 mW mesemésortie du troncon de 4 m de la
fibre active. En raison de l'utilisation d’'une fedbamplificatrice plus longue et d’une cavité
laser plus grande que dans le cas précédantb(.cm et k=0,5 cm), le volume de gain est
donc supérieur et entraine une augmentation deuissgnce maximale accessible a la
longueur laser avec une pente d’efficacité supégiatteignant quasiment 69 %. Il en résulte
également plus de modes longitudinaux. Pour compeseperformances des deux lasers, on

suppose que le rendement d’injection, qui n’a pasresure, est le méme dans les deux cas.
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Cette source laser miniature amplifiée présente axoellente pente d’efficacité en
comparaison avec les sources lasers similairegtedans la premiere partie de ce chapitre,
dont les pentes d’efficacité étaient de 25 % auimam.

a) b)
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Figure 48. a) Evolution de la puissance du sigaséi & 1030 nm en fonction de la puissance
de pompe, pour la cavité de 2 cm, a la sortieddesde fibre amplificatrice ; b) Spectre
d’émission de la source laser fonctionnant en régiomtinu, en configuration émission 1.

Il est également possible de mesurer la puissamaigdal laser directement en sortie
du microlaser, c’est-a-dire I'émission a l'arrigiemission 2 sur la figure 47). Pour cela, un
miroir dichroique (M) transparent a la longueurntie de pompe et hautement réfléchissant a
la longueur d’onde laser est placé avant la lenti}lafin de dévier le signal laser émis vers
I'arriere en direction d'une photodiode. Un filpasse haut coupant a 980 nm permet de
réfléchir la longueur de pompe et de filtrer lensilglaser. L’évolution de la puissance du
signal laser en fonction de la puissance de porspenentrée a la Figure 49. La puissance
maximale mesurée est d’environ 2,7 mW pour 375 n@/pampe a I'entrée de la fibre, avec
un niveau de seuil de 10mW. La pente d’efficacjtégnt a elle, est d’environ 0,74 %.

Cependant, étant donné que ces mesures ont é@uétise dans des conditions
différentes que précédemment (émission laser @gtar coefficient de réflexion du miroir de
sortie de 99 %), et que la pente d'efficacité esicfion de la valeur du coefficient de
réflexion du miroir de sortie, il est donc diffieilde comparer les performances de ce laser
avec celles des lasers de cavité 0,5 cm et 2 cnsgiEm a I'avant) ou avec celles décrites

dans la premiere partie de ce chapitre (Tableau@adagraphe 1.2).
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Il est aussi particulierement difficile de tentereucomparaison de nos résultats avec
ceux publiés dans la littérature. En effet, commasn’avons déja souligné, les performances
des microlasers étudiés dépendent fortement d’urétnde de paramétres (nature, volume,
longueur du milieu a gain, coefficients de réflexides miroirs, etc...) et ceux associés aux
sources décrites dans la littérature sont différel® ceux correspondant aux lasers que jai

réalisés. Néanmoins, les pentes d’efficacité cmieoptenues sont parmi les meilleures.
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Figure 49. Evolution de la puissance de sortie duotaser (émission par l'arriere) en
fonction de la puissance de pompe

c. Conclusion

J'ai développé des sources laser compactes graadisation d’une seule fibre dans
laquelle I'effet laser est construit dans une @awiiniature a réseaux de Bragg, le signal émis
étant ensuite amplifié dans cette méme fibre agivapée par le résidu de pompe. Aucune
mesure n'a été réalisée avec la cavité de 1 cnhjédtif de ces premiers tests étant d’étudier
le fonctionnement en régime continu de microlaadibre, j'ai limité mon étude a la cavité la
plus courte (0,5 cm) et a la plus longue (2 cm)s Pentes d’efficacité de 52 % et 69 % ont
éte atteintes respectivement pour la cavité ded,Suivie de 0,5m de fibre amplificatrice et
pour la cavité de 2 cm suivie de 4 m de fibre aficglirice. Aprés cette étude du
fonctionnement en régime continu, je vais maintenare focaliser sur la génération

d’'impulsions a partir de ces cavités miniatures.
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2. Génération d’'impulsions par commutation du gain

a. Mise en ceuvre expérimentale

Afin de moduler temporellement le signal continlivaé par la diode de pompe, jai
utilisé un modulateur acousto-optique couplé a énégateur de signaux, intercalé entre la
sortie de la diode de pompe et I'entrée du miceoladibre (Figure 50). Le principal avantage
de cette technique est la possibilité de fixer isgrnent les temps d’ouverture et de fermeture
du modulateur acousto-optique afin d’optimiserei@ps de pompage du milieu amplificateur.
Le faisceau émis par la diode est collimaté pdemdille L; (de focale 6 mm) puis focalisé
dans le cristal acousto-optique par la lentillg(focale de 125 mm). En sortie du cristal, la
lentille Lz (focale de 150 mm) permet de collimater le faiscdidfnacté, lequel est ensuite
injecté dans la fibre dopée par la lentille(focale de 4 mm). Les focales des lentilleseL
L, ont été choisies de maniére a ce que le diametfaisceau soit inférieur a la dimension du

cristal acousto-optique.

2cm
Diode de pompe ( ) R Plaser
MAQ LLll
‘)\Iaser=1030 nm

Ll
@ 976 nm T T
Réseaul Réseau?2

L L L L, Am Ls

Figure 50. Dispositif expérimental de la sourceiature a fibre en régime impulsionnel
par commutation du gain, pour une cavité de 2 cm

b. Résultats expérimentaux

i. Durée des impulsions en fonction de la longueur da cavité

En régime de commutation du gain, il est indispklesde choisir des conditions de
pompage optimales (temps de pompage, puissancein.)gag, pour chaque cycle de
pompage, on obtienne I'émission d’'une impulsiomidasique, la plus courte possible et avec

la puissance créte la plus importante possible.

Dans un premier temps, jai mesuré avec une photiedia durée des impulsions

émises par les trois cavités a une fréquence ditiép donnée (Figure 51). A 50 kHz, ces
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durées sont de 74ns, 608ns et 1us a la sortie ideslasers de respectivement 2 cm, 1 cm et
0,5 cm. Cette fréquence de répétition est beaugdup élevée que dans les microlasers
impulsionnels usuels. La dynamique de constructii@s impulsions a basse et haute
fréquence sera précisément l'objet d’'une étude dansuite de ce chapitre et permettra
d’expliquer la possibilité d’obtenir un fonctionnent a trés haute cadence. La mesure de la
durée des impulsions pour chaque cavité a ététeffecdans les mémes conditions de
pompage, a savoir méme puissance de pompe a lia dertla diode (450 mW), a une
fréquence de répétition identique (50 kHz). On qoi¢ les impulsions les plus courtes ont été
obtenues avec la cavité la plus longue (courbeerfigure 52). Cependant, il est important de
préciser que le temps de pompage, ajusté de mahietdenir 'impulsion la plus courte,
differe suivant la cavité utilisée et diminue laseda longueur de la cavité augmente (courbe
bleue Figure 52). Ainsi, pour une puissance de mordpntique a la sortie de la diode, le
temps de pompage est de 9 us (rapport cycliqué dé)dour la cavité de 0,5 cm, de 4,2 us
(rapport cyclique de 21 %) pour la cavité de 1 ¢mecl ps (rapport cyclique de 5 %) pour la
cavité de 2 cm. Par conséquent, la puissancerdpga I'entrée de la fibre est de 202,5 mW,
94,5 mW et 22,5 mW respectivement pour les cad#e8,5 cm, 1 cm et 2 cm. En considérant
gue le rendement d’injection est le méme dansrtgs tonfigurations, ces résultats montrent
gu’il est nécessaire de pomper plus longtemps ldieux amplificateurs les plus courts
nécessitant alors de plus grandes puissances nmoyenpompe a lI'entrée de la fibre pour

obtenir I'impulsion la plus courte possible pouedréquence de répétition donnée.

—— L=1cm ——L=2cm

1,0 1,0 1,04

051 0,54 0,54

Intensité (ua)
Intensité (ua)
Intensité (ua)

0,04 0,0 0,04

12 8 4 0 4 8 12 6 5.4 32101234567 145 -0 05 00 05 10 15
Temps (us) Temps (Us) Temps(KS)

Figure 51 : Profil temporel des impulsions les plaartes émises pour trois longueurs de
cavités différentes 0,5 cm/1cm/2cm) a une cadence de 50 kHz
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Figure 52. Durée d'impulsion les plus courtes alsren fonction de la longueur de la cavité
a une cadence de 50 kHz (courbe noire) ; Evoludioremps de pompage en fonction de la
longueur de la cavité (courbe bleue)

Notons ici que le parametre qui joue le plus sudueée de l'impulsion laser est le
gain et non la longueur de la cavité comme dangriesolasers massifs déclenchés par
modulation des pertes (voir chapitre 1 (relatio)).(Dans ces conditions une augmentation de
la longueur du résonateur se traduit par une autgtien significative du gain permettant de

surpasser l'effet de longueur.

J'ai étudié, en fonction de la fréquence de répstitmposée grace a la modulation de
la pompe par le modulateur acousto-optique, lesct@rstiques suivantes du microlaser de 2
cm : durée des impulsions, temps de création deslgions (PCD), temps de pompage,

gigue temporelle, énergie par impulsion et puissaméte.
ii. Durée des impulsions en fonction du temps de pompag

La durée et la puissance créte de I'impulsion digratnde la puissance délivrée par la
diode de pompe et du temps de pompage. Plus lagnags de la diode est importante et plus
laugmentation de l'inversion de population est am@nte. Pour chaque fréquence du
modulateur, le temps de pompage doit étre réagistée n’obtenir qu’'une impulsion unique
par cycle de pompe. Pour une puissance de 450 mweetfréquence du modulateur de
50 kHz, j'ai tracé la durée de l'impulsion émisef@mction du temps de pompage (Figure 53).
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Lorsque celui-ci est trop court (0,58 ps), l'inversde population n'a pas atteint sa valeur
maximale ce qui se traduit par I'’émission d’une uspn longue (296 ns). Ainsi, les
impulsions les plus courtes (86 ns) ont été obtermepompant le milieu a gain pendant 1,28
kS, ce qui correspond, compte tenu de la périod®ds, a un rapport cyclique de 0,064, soit
une puissance moyenne a I'entrée de la fibre d& @8Y pour une puissance moyenne a la
longueur d’onde laser de 5,2 uW. Le rendement deersion est alors égal a 0,018 % ce qui
est trés faible comparé a celui obtenu en régiméro (66,6 %).

Cette différence s’explique par le fonctionnemehtate cadence de récurrence de la
source. En Effet, le temps de fluorescence dedium étant plus long que l'intervalle de
temps entre chaque cycle de pompage, il en régduite part que I'inversion de population
n'a pas le temps de décroitre suffisamment et tBapdrt que le cycle de pompage suivant
permet a nouveau de franchir rapidement le seé@ih@sion laser. Cela se traduit donc par un
gain trés faible et par un rendement de convenrsioité par rapport au régime continu. La

puissance créte correspondante est de 1,2 m\Whetdji@ par impulsion est de 0,1 nJ.

Il est a noter qu’un temps de pompage plus imposupérieur a 1,28 us) se traduit
dans un premier temps, par la génération d’une lsiguplus longue. Par exemple, pour des
durées de pompage de 1,38 us, 1,48 ps et de 1&Sspispulsions de 100 ns, 108 ns et 116
ns ont été obtenues. Dans un second temps, pouluddss de pompage plus importantes (>
1,78 ps), plusieurs impulsions moins énergétiqued émises. Un exemple de ce genre
d’émission est représenté Figure 53 avec deux|signs de 132 ns et 176 ns.
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Figure 53. Evolution du la durée d'impulsion endtion du temps de pompage

109



Chapitre 3 : Source laser miniature a fibre efmnédmpulsionnel par commutation du gain pour aggilons a

la spectroscopie CARS et a la cytométrie en flux

iii. Durée des impulsions en fonction de la puissance dempe ( Frep :
50 kHz)

Pour chaque puissance de pompe, le temps de porepiaggisté de maniére a obtenir
limpulsion la plus courte. La Figure 54 a) monti@volution de la durée d’impulsion en
fonction de la puissance de sortie de la diodearepe pour une fréquence de répétition de
50 kHz. La courbe b) représente I'évolution deuaée d’'impulsion en fonction de l'inverse
de la racine carrée de la puissance de pompe. @oéfoent a I'équation (35) la durée

d’'impulsion varie en fonction de la puissance dmpe absorbée (voir partie 1.3).
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Figure 54. a) Evolution de la durée d’'impulsionsuibe noire) en fonction de la puissance
pompe de la diode pour une fréquence du moduldet0 kHz ; b) durée d’'impulsion en
fonction de l'inverse de la racine carrée de Iasgamce de pompe

De la méme maniére, on vérifie que pour les impuksiles plus courtes, le temps de
pompage optimal évolue de maniere exponentielldoantion de la puissance de pompe

[107] (voir Figure 55).

Cependant, dans les travaux d’Agrez, les longuees fibres dopées ytterbium
(diameétre du cceur : 14 um) sont plus importantesgain était alors supérieur ce qui
explique que pour une méme fréquence de réecurrgneela nétre (50 kHz), les durées

d’'impulsions étaient plus faibles (50 ns).
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Figure 55. Evolution du temps de pompage en fonamla puissance pompe de la diode,
permettant I'émission d’'une impulsion unique lagpbourte par cycle, pour une fréquence du
modulateur de 50 kHz

Dans mes expériences, pour une puissance de poapmate de 34,2 mW (rapport
cyclique de 7,6 %), la puissance moyenne extratede 2,9 uW, soit un rendement de
conversion de seulement 0,0085 % (énergie par sigul0.1 nJ). Ces valeurs peuvent
s’expliquer d’'une part, par la trés faible énergiésente au sein du résonateur miniature et
d’autre part, par la non saturation du gain lor¢aderopagation dans le reste des 4 m de fibre

servant d’amplificateur.

Etude du microlaser en fonction de la cadence depétition du MAO :

by

L'une des particularités de la commutation de gest la capacité a permettre
d’obtenir une trés forte cadence de récurrenceé.ddac étudié la durée des impulsions en
fonction de la fréquence du modulateur acoustagapti(Figure 56) pour une puissance de
pompe de 450 mW a la sortie de la diode. La duliégpdision la plus courte (72 ns) a été
mesurée pour une fréquence de 100 kHz. A partoette fréquence, la durée des impulsions
augmente pour atteindre 360 ns a 750 kHz. Une diir@@ulsion de 268 ns a été mesurée a
tres haute cadence (a 2 MHz). Lorsque la fréquelecespétition augmente, la durée entre
deux impulsions de pompe successives est tropeqotr que l'inversion de population
atteigne sa valeur maximale. De ce fait, I'impufsise construit a partir d’'un gain non

maximal ce qui se traduit par la génération d'isprs longues a hautes frequences. De
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plus, dans ce type de fonctionnement, la quangtélibtons intracavités n’est jamais tres
basse ce qui favorise un redémarrage ultrarapid€odeillation laser grace a un apport
périodique de I'énergie de pompe. A basses frémpger’inversion de population a le temps
d’atteindre sa valeur maximale ce qui permet d'miota génération d’'impulsions avec des
durées les plus courtes. Cette source laser pefamtéder a un fonctionnement a trés haute
frequence de répétition, jusqua 2 MHz. En companmai les microlasers passivement
déclenchés ont une fréquence de répétition maxia@essible limitée a quelques centaines

de kHz.
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Figure 56. Durée d'impulsion en fonction de la fréace de répétition du MAO

Pour les mémes raisons que celles évoquées préceem (treés courte longueur de
la cavité), les puissances moyennes extraitestsafaibles. Ainsi, les puissances crétes ne
dépassent pas 100 mW (Figure 57). A 100 kHz, p@oe cyclique est de 12 %, soit une
puissance de pompe a l'entrée de la fibre de 54 i\puissance moyenne a la longueur
d’'onde laser est de 60 pW, soit un rendement deersion trés faible de 0,11 %. A 1 MHz,
la puissance moyenne de sortie est de 27 mW papuissance de pompe a l'entrée de la
fibre de 192 mW (rapport cyclique de 42,6 %), switrendement de 14,06 % deux ordres de
grandeurs plus élevés qu’a 100 kHz. Ces différedeesendement s’expliquent logiquement
par un rapport cyclique bien plus élevé a 1 MHzagLOO kHz d’ou une amplification plus

importante lors du passage dans la fibre amplifimat
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Figure 57. Puissance créte des impulsions mesarfmnetion de la fréquence du modulateur
acousto-optique
iv. Etude du temps de création de I'impulsion (PCD) etlu temps de

pompage en fonction de la frequence du modulateur

Toutes les mesures sont effectuées pour une puoessi@pompe a la sortie de la diode
de 450 mW. Comme d’habitude, pour chaque fréqudecepétition, le temps de pompage
est ajusté afin d’obtenir la durée d’impulsion lagcourte possible. Le temps de création de
limpulsion (PCD) est mesuré comme étant le retntte I'instant de déclenchement du
modulateur acousto-optique et l'instant correspoh@ sommet de I'impulsion. La Figure
58a montre I'évolution du PCD en fonction de kginence de répétition du modulateur. On

observe deux fonctionnements différents selondiziwee du modulateur :

> A basses cadences: la durée entre deux impulsiengompe est relativement
longue. Aprés I'émission d’'une impulsion, I'inveysi de population diminue de
maniere significative et il est donc nécessair@ataper plus longtemps afin que le
seuil d’émission laser soit franchi a nouveau (Fegb8b). Il en résulte un long
temps de création de I'impulsion.

» A hautes cadences : la durée entre deux impulsieqmpe est plus courte. Aprés
I'émission d’une impulsion, I'inversion de poputatin’a pas le temps de diminuer
significativement avant que l'impulsion de pompeivaote apporte un gain

suffisant pour franchir a nouveau le seuil laseuatrdment dit, I'inversion de
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population se situe juste en dessous du seuil &age¥s qu'une impulsion soit
émise. Cela se traduit donc par un temps de créat® I'impulsion court et

constant.

En pratique, on mesure que le PCD chute trés raq@de passant de 8 us a 1,5 ys
jusqu'a 75 kHz. Puis, a partir de cette fréqueheeR?CD est constant autour d’'une valeur

moyenne de 1,5 us.
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Figure 58. a) Délai de création de I'impulsion gfemps de pompage en fonction de la
fréquence de répétition du modulateur
v. Gigue temporelle des impulsions en fonction de ladquence du

modulateur

L'affichage a l'oscilloscope, déclenché par le algrectrique du modulateur acousto-
optique, des différentes impulsions émises par leralaser permet de mesurer
expérimentalement la gigue temporelle des impussiarune fréquence de répétition donnée.
La Figure 59a montre I'exemple d'un tel enregistrama la cadence de 50 kHz.

La gigue des impulsions est inférieure a 800 ndlgwgie soit la fréquence du
modulateur comme le montre la Figure 59b. Pour @aigon, les microlasers massifs
passivement déclenchés par absorbant saturabléeéeéés impulsions avec une gigue de

guelques microsecondes (voir chapitre 2).

La gigue minimale mesurée, d’environ 250 ns, essibéement supérieure a celle

obtenue par les méthodes a double cavité (50 ms)ajiprésentées au chapitre 2. Ceci est dQ
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au fait que, dans la source hybride, le niveau daagpompage est réglé pour maintenir
l'inversion de population juste en dessous du skurhicrolaser, alors que dans le microlaser
a fibre a commutation du gain, la puissance de goesp nulle sur le niveau bas, ce qui veut
dire que l'inversion de population descend beauqadup bas apres I'émission de chaque
impulsion. Le temps de pompage pour franchir & rauvie seuil est donc beaucoup plus

important.
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Figure 59. a) Exemple de mesure de la gigue poeifréigquence de 50 kHz ; b) Gigue
temporelle des impulsions en fonction de la frégeeatu modulateur acousto-optique

vi. Dynamique de construction des impulsions

J'ai ensuite focalisé mon étude sur la dynamiqueatestruction des impulsions a
basses et a hautes fréquences de répétition. agnae de pompe en sortie de la diode est de
450 mW. Pour cela, j'ai étudié le processus deticnéae I'impulsion juste apres la premiere
impulsion de pompe.

A basse fréquence (500 Hz), la premiere impulsish @mise dés la premiére
impulsion de pompe (Figure 60). Le temps de pomiggkl,7s est suffisamment long pour
gue l'inversion de population augmente et atteigmeraleur maximale, menant a I'émission

d’'une impulsion en réponse au premier échelon deppo
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Figure 60. Observation de I'émission d'une impulsiés le premier cycle de pompage, a
basse cadence (fréquence de répétition de 500 tdmps de pompage de 11,7us)

A hautes fréquences, la dynamique de construcsbdit#érente, comme le montre la
Figure 61. On observe tout d’abord que les cydlepompage sont irréguliers pendant les
premiers instants (120 ps environ). Ceci correspandtemps que met le modulateur a

atteindre son régime de fonctionnement stable.

Apres un certain temps de pompage (~ 160 us), aserob un régime de
fonctionnement transitoire caractérisé par I'agparid’impulsions dont l'intensité augmente
progressivement en fonction du temps jusqu’a ll&abment d’un régime de fonctionnement
stable dans lequel les impulsions ont des intensiggnblables. Au début du processus de
construction, le tres court temps de pompage aughaygcle ne permet pas a la population des
ions ytterbium excités d'étre suffisante pour dumvdrsion de population soit réalisée : par
conséquent le seuil d’émission laser n'est pasnatiet aucune impulsion n'est émise.
Cependant, étant donné que le temps de fluoresacntytterbium est tres long par rapport
a la durée d'un cycle de pompage, la populationétlets excités diminue peu entre deux
cycles et, globalement, cette population croit. éspplusieurs cycles de pompage, le seuil
laser est enfin franchi et une toute premiere isipal est émise sans pour autant vider, de
maniere, significative le gain laser. Par la suiteagque impulsion se construit a partir de la
population excitée créée par le cycle de pompagesmondant qui s'ajoute a celle qui n'a pas
été consommeée lors de I'émission de l'impulsiocgaénte. Cela se traduit par I'apparition
d’'impulsions dont I'intensité augmente au courstelmps jusqu’a I'établissement du régime

stable.
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Figure 61. Cycle de pompage a la frequence de 1 (@raphe 1) et dynamique de
construction des impulsions a haute fréquence itépé(Graph 2) avec un temps de
pompage de 715 ns

Conclusion

J'ai développé des sources lasers miniatures Bbaésociant au sein d’'une méme
fibre les fonctions de création de I'effet laseavité miniature) et d’amplification du signal
(fibore amplificatrice) ce qui permet d’obtenir ungurce compacte. En régime de
fonctionnement continu, ces sources laser attetgies pentes d’efficacité de 69 % et 52 %
respectivement pour les cavités de 0,5 cm et de.2Ges pentes sont supérieures a celles
obtenues par des lasers Er/Yb (25 %) [94].

Le régime impulsionnel a été obtenu en effectuaiet commutation du gain grace a
l'utilisation d’un modulateur acousto-optique. Rastte technique, les impulsions les plus
courtes (72 ns) ont été mesurees pour la cavigiutalongue (2cm). La durée des impulsions
est inversement proportionnelle a la racine cad&da puissance de pompe. Cette source
impulsionnelle permet la génération d'impulsionsoau de 100 ns jusqu’a 100 kHz. Puis, la
durée des impulsions augmente avec la fréquenoé&pédtion et atteint 268 ns a 2 MHz. Les

puissances crétes maximales des impulsions ne spgsas 100 mW. Des rendements de
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conversion de 0,018 %, 0,11 % et 14 % ont été osteespectivement a 50 kHz, 100 kHz et
1 MHz. Ces différences sont dues au rapport cyeligus important a 1IMHz (42,6 %) qu'a
100 kHz (12 %) et qu'a 50 kHz (6,4 %).

Le régime de commutation de gain a forte cadencemdeulation impose un
fonctionnement particulier. L’'émission d’'une imgols dépend alors de la capitalisation
progressive du gain laser grace a l'apport de @lusi cycles de pompe. Cela permet de
construire des sources a tres forte fréquence aerefice autour de quelgues mégahertz ce
qui est impossible a obtenir avec des lasers aexdéoément passif et tres difficilement

atteignable par des sources a modes synchronis@p [1

Les limitations de ces sources apparaissent t@sewient au niveau de la durée
d’'impulsion qui reste largement dans le domaineosaconde. Les puissances créte obtenues
sont également tres faibles en raison des treseslangueurs de milieu a gain, et ce malgre

la fibre amplificatrice.

La gigue temporelle a 'émission de ce genre decgoeist néanmoins beaucoup moins
forte que pour celles déclenchées passivementl@tpoeir des fréquences de récurrences

comprises entre 100 kHz et 2 Mhz.

L'utilisation d’une fibre plus fortement dopée owea un plus gros diametre de cceur,
'optimisation de la réflectivité du réseau de Byaguant le role de coupleur de sortie
peuvent étre des solutions envisagées. Une adtriéosointéressante consisterait a effectuer
un pompage co et contra-propagatif de la fibrevaaiin d’augmenter de fagon significative

la puissance créte des impulsions.
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Chapitre 4 : Mise en ceuvre expérimentale d’un systeme
de spectroscopie CARS multiplex en régime
nanoseconde secondé par une électrostimulation mdaer

onde

Introduction

Comme nous l'avons vu dans le premier chapitredées< inconvénients majeurs de la
spectroscopie CARS utilisant des sources femtosisoresident dans le bruit de fond non
résonnant (qui masque le signal résonnant) et lavaise résolution spectrale. D'autre part, la
technique classique de spectroscopie CARS ne pgrasetl’exciter simultanément plusieurs
liaisons moléculaires. Pour rechercher un autre tgliaison au sein de I'échantillon on doit
en effet ajuster la longueur d'onde de pompe ethbokes. Il est donc impossible de
caractériser en une seule mesure I'ensemble desrngchimiques. Pour résoudre certaias

ces problemes, nous nous proposons de dévelopsstéme basé sur l'utilisation :

- d’une source impulsionnelle en régime nanosecormdg pbtenir une meilleure
résolution spectrale ;

- d’'une source supercontinuum afin d’identifier sitanEment plusieurs liaisons
chimiques présentes dans I'échantillon ;

- d’'un champ électrique (continu ou impulsionnel) lapg a I'’échantillon afin de
pouvoir soustraire le fond non résonnant, et amgdiainsi le signal CARS en
termes de rapport signal sur bruit. En biophysidiagplication de ce champ
électrigue (électrostimulation) permettra égaleni&tude des interactions entre

les ondes électromagnétiques et les organismestsiyeellules - tissus).

Dans notre dispositif, les impulsions pompe et 8tokeront générées par la méme
source (microlaser impulsionnel en régime nanosdepafin de s’affranchir de tout systeme
électronique de synchronisation des impulsions gée@ent nécessaire dans le cas ou les
impulsions incidentes sont délivrées par deux smudistinctes. Dans le but de pouvoir

mieux décrire notre expérience et de donner une lauplus claire possible des effets
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physiques utilisés dans notre montage, nous alttarss un premier temps, passer en revue de

maniére succincte les mécanismes que nous rencmrgrgar la suite.
|. Eléments de théorie sur les interactions lumiere-mnigere

A I'échelle macroscopique, la réponse d'un matéraxcité par un champ
électromagnétique fort dépend linéairement ou mugalrement de la puissance instantanée

de I'onde excitatrice. On parle alors de "polalsétdont I'expression est :
P) = P)L + P)NL
P=¢,(YV.E+ x@.EE + y®.EEE + - y™.E™)

ol €, est la permittivité du vide et lgg™avec i=1,2,3... représentent les tenseurs de
susceptibilité d'ordre n du matériau. Ceux-ci peuv@re calculés grace a la description de
l'effet d’'un champ électromagnétique sur les canatits de la matiere c'est-a-dire grace a
I'évaluation des contraintes engendrées localem@ntes électrons et les noyaux. La plupart
du temps, ces perturbations sont limitées au négeronique (déplacement et déformation).
Mais elles peuvent aussi engendrer des déplacemandsnes ou d’ions dans le matériau ou
agir sur les orientations de particules ou d’engemtie particules. Généralement plusieurs de

ces effets apparaissent simultanément en inteeadisss uns avec les autres.

Il est également important de noter que le chamgrosaopique dans lequel baigne le
matériau est difféerent du champ électrique a Bflehde I'atome (le "champ local”) qui agit
sur les constituants élémentaires de la matiere. susceptibilité est donc décrite [111]
comme une grandeur macroscopique dont la valewaésilée sur un ensemble de particules
constituant la matiere (on parle alors de réseaudigéles électriques oscillants). La
polarisation peut donc étre comprise comme le mmeve collectif d’'un ensemble de
particules mis en mouvement sous l'action d'un ghaxterne [111].

La composante linéaire du vecteur polarisation dépke |la susceptibilitg® tandis
gue les termes d’ordre supérieurs représententotdrilbution non linéaire du vecteur
polarisation. La susceptibilité non linéaire d'a&dr2 est nulle pour les matériaux

centrosymeétriques.
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Dans notre cas, nous allons utiliser tour a tosirtileis premiers ordres de la réponse
du matériau. Les effete™ correspondent & la propagation linéaire des odéas les fibres
optiques comprenant les effets de vitesse de gretipe dispersion. Les effets de tyg@
seront utilisés dans la génération d'ondes élecgmétiques par rectification optique
(commutation optoélectronique) tandis que l'orciaistx® permettra de comprendre les
élargissements spectraux obtenus dans une fibmostrgcturée non linéaire. Il est a noter
gue l'effet Raman et donc l'effet CARS fait interivda susceptibilité non linéaire d'ordre
trois et peut donc étre interprété comme une mddualade l'indice de réfraction par les

vibrations moléculaires [111].
1. Propagation linéaire dans les fibres optiques

a. Absorption et pertes

L’absorption d’une fibre correspond aux pertes a@uissance optique incidente au
cours de la propagation dans la fibre. Les peres$ ®nction de la longueur d’'onde et du

matériau utilisé et s’expliquent par I'absorptidieediffusion Rayleigh.
La puissance transmise aprés propagation dansréade longueur L est définie par :
Py = Pye™ %t
ou P, est la puissance optique a I'entrée de la fibre,

a est le coefficient d’atténuation linéique, xprire@ dB/km, qui est défini par la

relation suivante :

10 Py
Xap/km = — Tlog (P_>
0

La courbe d’atténuation linéique d'une fibre siliogonomode est montrée a la
Figure 62. Les pertes les plus importantes sergituex courtes longueurs d’onde et sont dues
a la diffusion Rayleigh. Quant aux pertes aux geanidngueurs d’onde, elles sont induites
par I'absorption. Plus particulierement, les persessituant a 1400 nm sont causées par
I'absorption du rayonnement par des radicaux hydesxOH dans la silice.. Le minimum de

pertes, environ 0,2 dB/km, est obtenu autour d® 1.
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Figure 62. Atténuation spectrale d’'une fibre SMFsiice [112]

b. Dispersion chromatique

La dispersion chromatique d’une fibre optique astpremier ordre, la somme d'une
contribution due a la nature du milieu de propagatidispersion du matériau) et d'une
contribution due au phénomene de guidage (dispediioguide). Il est possible d'agir sur la
dispersion chromatique en modifiant l'une ou lawontribution. On peut ainsi, a la marge,
modifier la dispersion du matériau via le choix depants et, plus sensiblement, agir sur la
dispersion du guide en en ajustant les parametps-ggomeétriques de la fibre. Le
développement en série de Taylor de la constanpeagegation (w) = n.(w).w/c (n, est
I'indice effectif vu par le mode considéré), autdara pulsation centrate, permet de définir

les notions de vitesse de groupe et de dispergaitesse de groupe :

1 1
B(w) = Py + fr(w — wy) + Eﬂz(w —wg)* + gﬁ3(w — ) + -

B

Avec = ]
:Bm d(l)m w=w,

(m est un entier supérieur ou égal a zéro)

L’expression deB; est l'inverse de la vitesse de groupede I'onde optique tandis
quep, est définie comme la dérivée, par rapport a laaiidno, de la vitesse de groupg.

Ce termep, correspond a la dispersion de vitesse de groupangais GVD pour Group

Velocity Dispersion).
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1 1 N dn,
ﬁl_vg_c(ne wd(l))

1 Zdne_l_ d?n,
'BZ_C dw wdwz

La dispersion chromatique, appelgeet exprimée en ps/(nm.km), est proportionnelle

au termeB, comme indiqué dans la relation suivante :

21C
D) = = =7 B (D)

La longueur d’'onde, pour laquelle la dispersionvidesse de groupe est nulle, est
appelée longueur d’onde du zéro de dispersion [@W pour Zero Dispersion Wavelength).

Il existe deux régimes de dispersion selon le sting,.

Lorsque le facteuB, est positif, alors la dispersion chromatique égative (régime
de dispersion normal). Dans ces conditions, leselsaluéquences par rapport a la fréquence
centrale (courtes longueurs d’onde) se propagest\pte que les basses fréequences (grandes
longueurs d’'onde). Au contraire, lorsqygeest négatif, la dispersion chromatique devient
positive et ce sont les basses fréquences par ntagop@ fréquence centrale qui se propagent

plus vite que les hautes fréquences (régime dedigm anormal).

La position de la longueur d'onde d'excitation aébre (longueur d’'onde de pompe)
par rapport a la longueur d’'onde du zéro de dispeisue un réle déterminant sur la forme
de la réponse non linéaire de la fibre optique. &&mple, comme on le verra par la suite,

I'obtention du régime solitonique requiert une éxtdn en régime de dispersion anormal.
c. Biréfringence

Dans le cas d’'une onde se propageant suivant ¥asen état de polarisation en un
point de cote z sur cet axe peut étre décrit parajactoire de I'extrémité du vecteur champ
électrigue dans le plan (xOy). Toute onde se pregagdans une fibore monomode peut étre
vue comme la somme de deux modes propres polareggignement, orthogonaux,

d’amplitudes Ex et Ey, déphasésdge).
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Les indices effectifs:,, etn,, des deux modes propres peuvent étre différents, en

raison de la structure asymétrique de la fibreest contraintes appliquées sur celle-ci. La

biréfringence de la fibre est définie comme laétiéhce entre ces indices effectifs :
B = |nex - neyl

Le déphasag¢(z) étant donné par la relati¢(2):27”.azil change au cours de la

propagation, ce qui se traduit par une modificatieria polarisation de I'onde guidée.
2. Propagation non linéaire d'ordre 1l y(?

a. Somme et différence de fréquences a trois ondes

La génération de somme de fréquences a trois oilldssée a la Figure 63a, est un
processus dans lequel deux ondes optiques auxiposa, et w, sont en interaction avec
un matériau non linéaire afin de produire une i®oie onde a la pulsatian;. Le processus

de génération de somme de fréquences correspeneiation suivante :
0)3 = 0)1 + (1)2

Dans le processus de génération de différence @gidnces, la pulsation; du
photon généré correspond a la différence entrepldsationsw,; et w, des photons

interagissant dans le cristal non linéaire (Figi8b). Cela se traduit par la relation :

W3 = W1 — Wy
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a) b)

“““““““““ w3 w1 it e

Figure 63. a) Niveaux d’énergie dans les procesalisle génération de somme de fréquence
a trois ondes ; b) et de différence de fréquence

Ce processus paramétrique est trés sensible ékseide propagation relative entre
les ondes. La quantité d‘énergie converti@;adépend alors de la relation entre les vecteurs

d'onde :k(wq) + k(w;) = k(w3).
b. La rectification optique

Au sein d'un matériau non centrosymétrique la psddion non linéaire peut

s’exprimer de la maniére suivante :

PO(t) = 26y PEE* + (ggx PE2e~129t 4 ¢ ¢.)

L'expression de ®(t) comprend deux termes : le premier concerne aamersion
vers une onde de fréquence nulle tandis que lendet@aduit une génération de second
harmonique. Le processus physique décrit par Ieipreterme est connu sous le nhom de

rectification optique dans laquelle I'onde optiquée une onde électrique statique.

3. Propagation non linéaire du troisiéme ordrey® - génération de

supercontinuum

Sous l'action d’un champ intense se propageant daesfibre optique, I'indice de

réfraction du cceur peut étre modifié. Il s’expriaders de la maniére suivante :

n(E) = nL + nNLI(t)
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ou I(t) est I'intensité du champ optique exprimée en W.m-la composante linéaire

de I'indice de réfraction ety; la composante non linéaire de cet indice 8wt

L’indice non linéairen,; dépend de la susceptibilité d’ordre 3 et est défan :

3
Ny = 8_nLRe(X(3))

Les effets d’ordre 3 sont présents dans tous ldieuxi lIs sont classés en deux

catégories :

- les effets élastiques, dans lesquels aucun éehdiggergie n’est intervenu entre le
champ optique et le matériau a l'issue de linteoac L'effet Kerr fait partie de cette

catégorie.

- les effets inélastiques, ou un échange d’énargiste entre le champ optique et le
milieu. La diffusion Raman, la diffusion Brillouitpu encore I'auto décalage en fréquence de
solitons (SSFS en anglais pour Soliton Self Freque8hift) figurent parmi ces effets
inélastiques. Je vais présenter maintenant lesipanx effets permettant d’obtenir une
génération de supercontinuum dans une fibre optigmetel continuum présente un grand
intérét pour mes travaux puisqu'il sera utilisé omronde Stokes large bande au sein de mon

montage expérimental.
a. L’automodulation de phase (SPM)

La variation de l'indice du milieu de propagatianfenction de l'intensité du champ
induit un déphasage de I'onde optique (Figure @dpgut s’exprimer par la relation :

¢ =n().ko.L
oun(/l) est I'indice fonction de l'intensité de I'onde.
¢ = (ng, +ny (1(6)). ko. L
La composante non linéaire de la phase s’écrit :

e = ko- L.y 1(t)
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ou k, =7” est le vecteur d’'ondenpy, la composante non linaire de l'indice de

réfraction et L la longueur de propagation du mili€ette automodulation de la phase,
appelée également SPM en anglais pour Self Phaskildion, induit un élargissement
fréquentiel défini par :

d¢NL
Aw(t) = —
dt
a) b)
1 Profil de
¥ ‘
/[ l'impulsion
Propagation / \
p— '/ \
A \'\ ® AQymye=0 AQmey=08 % Ay =1
temps
Aoy . é
I' u\"'- > S - W A%m=1 )6 n A%=2 n Aq\mu-zus n
N temps 0
R aaacue
décalage
fréquentiel = ” 35 x
auto-induit par AQmay=3 7 Prnax™

'impulsion

Figure 64. a) Effet de 'automodulation de phaspaéir d’'une impulsion gaussienne ; b)
exemple de spectres d’'une impulsion subissant féestsede la SPM pour différents
déphasages [112].

b. La modulation de phase croisée (XPM)

La modulation de phase croisée (ou XPM pour Crdées® Modulation), est un effet
non linéaire résultant de l'effet Kerr et apparamsseulement lors de la propagation
simultanée de deux ondes optiques. L’indice deacéifsn vu par une premiére onde est
modifié par l'existence de la seconde lorsqu’ellss superposent spatialement et
temporellement. La modulation de phase croiséeedande sur l'autre, lorsqu’elles sont
polarisées parallelement ou perpendiculairememduii des déphasages respectivement

égaux a :
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ddxpm1 = 2ny kL1, (polarisations paralléles)
SPxpm1 = %nNLkOLI2 (polarisations perpendiculaires)

ou S¢xpy1 €St le déphasage résultant de la modulation dehdese croisée sur la
premiere onde par l'intensitg de la seconde. Les autres parametngs X, et L ) présents

dans I'expression d&pypy1 ONt été définis dans le paragraphe précédent.

c. L’auto-raidissement (SS)

L’auto-raidissement ("Self-Steepening"), est un n@m@éne qui apparait lors de la
propagation dans un milieu non linéaire d’'une irsfrl de forte intensité. L'indice vu par le
sommet de I'impulsion est plus fort que celui vu |gareste de I'impulsion c’est-a-dire par
les ailes. Il en résulte que la vitesse du cergréimhpulsion est plus faible que celle du reste

de limpulsion ce qui se traduit par un raidissemen front arriere de I'impulsion
(Figure 65).

—— Impuision déformée | ¢ ' '
= = =Impulsion a z=0
0.8f
3
© 08}
|
)
5 0.4r
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S5 o 5 0 5 10 15 0
Temps (cycles optiques)

Figure 65. lllustration du phénomeéne d’auto-raigiisent d’'une impulsion [113]

d. Le mélange a 4 ondes (FWM)

Le mélange a quatre ondes, appelé FWM pour FoureWdixing, est un effet du
troisieme ordre résultant de la dépendance deidende réfraction a l'intensité des ondes Ce

processus est illustré a la Figure 66. Il consisie exemple a combiner deux photons de
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pompe de fréquences, etw, pour créer deux autres photons aux fréquencest w, en

respectant les conditions d’accord de phase ebuigecvation de I'énergie :
ki+ky,=ks+k,
Wy, + wy; = w3 + Wy
ou k; = (n;w;)/c et n;est I'indice de réfraction de la silice a la puisaw;.

Les deux ondes engendrées aux fréequengeset w, sont respectivement appelées

onde Stokes et onde anti-Stokes.

Onde de pompe Onde de pompe

Onde Stokes Ondes anti-Stokes

W4 w1 (O w3 Pulsation

Figure 66. Schéma de principe du processus du gekaguatre ondes

e. Instabilités de modulation

Le phénomene d’instabilité de modulation (IM) a@dalorsqu’une impulsion de forte
intensité se propage dans un milieu dispersif atlimaire, menant dans le domaine temporel
a la création de modulations ultrarapides. Dessriitérales symétriques apparaissent alors

dans le spectre optique de I'impulsion autour dergueur d’onde pompe (Figure 67).
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Figure 67. Instabilité modulationelle, représentisns le domaine temporel et dans le
domaine fréquentiel [114]

f. Effets solitoniques

i. Les solitons temporels: définition

Le régime solitonique est obtenu lorsque l'effetldenon linéarité est exactement
compensé par l'effet linéaire de dispersion. L'oseepropage alors sans déformation. Dans
la silice, cette situation est obtenue lors d’'ungppgation en régime de dispersion anormal.
Un soliton temporel est par exemple dépat I'équation :

A(T,z=0) = Nsech(Tl) ou N est I'ordre du soliton &} la largeur de I'impulsion
0

Le cas ou N est supérieur ou égal a deux correspoxdolitons d’ordres supérieurs.

On observe alors une évolution périodique, dansngs, du profil de I'onde.
ii. Fission soliton

Lorsqu’ une perturbation extérieure est appliquésdditon, un éclatement de celui-ci
peut étre obtenu sous formes de multiples ondegambelles aussi se reconvertir en solitons
élémentaires (d'ordre 1). On appelle ce phénomiggech solitonique”. Généralement, dans
les fibres optiques, les phénomeénes donnant lieeighénomene sont I'auto-raidissement, la
diffusion Raman, et la dispersion d'ordres élevés.
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iii. Autodécalage soliton

Lorsque la largeur spectrale des solitons est mypérau décalage Raman du milieu
non linéaire, un transfert d’énergie entre les cosaptes spectrales de I'onde solitonique est
obtenu. La diffusion Raman stimulée induit alors tmansfert de I'énergie des courtes
longueurs d'onde du spectre vers la partie deshautes longueurs d’'onde. Ce phénomeéne
qui contribue a un décalage de la fréquence centhalsoliton est connu sous le nom de
"Soliton Self Frequency Shift (SSFS)".

Instabilité de Propagation
; + .
Modulation solitonique

Intensity [W]

Autodécalage :

soliton )
all | Impulsion

,,,,,,,,,,,,,,,,, dlentrée

Figure 68. Simulations numériques de I'évolutiomperelle d’'une impulsion de 6ps dans
une fibre microstructurée (Régime de dispersionrraate). Visualisation des effets de
l'instabilité de modulation suivi de propagatiomditoniques avec autodécalage en frequence
[115].

ll. Introduction aux effets d’'un champ électrique sur h matiére

Comme nous venons de le voir, la polarisation (débwg | de ce chapitre) n’est autre
gue la description mathématique de la réponse diédriaa a une échelle macroscopique.
Dans le cas ou un champ externe est suffisammésrts@ pour modifier le champ local
(niveau atomique), les états électroniques du naaté@insi que les propriétés macroscopiques
qui en découlent sont modifiés. Les propriétésdiies et non linéaires de la matiere peuvent

donc changer sous l'effet d'un champ électromagnétimicroonde. On observe alors un
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changement de la polarisation P mais aussi uneuttmol des propriétés d’absorption et
d’émission de fluorescence. On parle alors d'&fatk [116, 117, 118, 119].

1. Effet Stark

Il est largement admis que la matiere est congtitli@#omes eux méme constitués d'un
noyau chargé positivement, entouré d'un nuage ct'étes chargés négativement.
L'application d'un champ externe sur cette strecturpour effet de modifier les distances
noyau-électrons et ainsi d'induire un éclatemenietécalage des raies spectrales liées a cet

atome (décalage Stark) [118].

2. Exemple de modifications des propriétés des matéta par

application d'un champ externe

Les propriétés de photoluminescence d’'un matérieuvgnt étre modifiees sous
l'influence d’un champ électrique externe. Par eglenMendez a étudié en 1988 I'évolution
du spectre de photoluminescence d’'un semi-condu¢@aAs-GassAlo35As) en fonction
d’'un champ électrique continu [120]. Cette étude emeévidence une modification du profil
spectral, avec une augmentation de l'intensité spextres et un décalage vers les courtes

longueurs d’onde (bleues) lorsque la tension étparaugmente (Figure 69).
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Figure 69. Spectre de photoluminescence d’'un semdhacteur (GaAs-GasAlo.35AS) en
fonction de la tension appliquée
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L’application d’'un champ peut également causer ladification des propriétés
d’absorption d’'un matériau. Bulutay et al. onsetvé un décalage vers les basses énergies
de I'absorption de nanocristaux de silicium souenign champ électrique [121], comme le
montre la Figure 70.
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Figure 70. Evolution de I'absorption dans des nastaux de silicium soumis a un champ
électrique [121]
Outre les modifications a I'échelle atomique (efitark), il est également possible
gu’'un champ électrique puisse induire des changenpropriétés au niveau moléculaire.
On observe alors une modification de I'orientatties molécules et une évolution de leurs

fréquences vibrationnelles (Figure 71).
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Figure 71. Evolution du spectre Raman d’'un échantitle GaAs (3,4nm)/AlAs (1,7 nm) en
fonction du champ électrique continu appliqué [122]

Le champ électrique appliqué agit comme une forteree qui tend a contraindre les
molécules a s’orienter et a vibrer différemment,trsgluisant par un Iéger décalage de la
fréquence de vibration [122] [119].

Conclusion patrtielle :

Nous avons passé en revue les principaux élémesisiques qui vont nous permettre
d'expliquer comment le systeme Electro-CARS va pou@tre mis en place. Les trois
premiers ordres de la décomposition en série déoffdg la polarisation du matériau seront
utilisés : les aspects linéaires pour la propagatians les fibres optiques, I'ordre deux
(rectification optique) pour la génération d'unede@rmmicroonde impulsionnelle synchrone
avec l'onde de pompe et l'ordre trois pour la ggim@r de l'onde Stokes large bande
permettant d'induire l'effet CARS.
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lll. Mise en place de l'expérience d'électro-CARS en rége

multiplex

1. Spectroscopie M-CARS en régime nanoseconde

Dispositif expérimental :
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Figure 72. Schéma expérimental de notre dispadititpectroscopie M-CARS3/2 : lames
demi-onde, F1 : filtre passe-haut FEL 1100 (Tha)alk2 : filtre LP 1064 (Semrock), F3:
filtre passe-haut 1020 (Semrock)

Notre systéme Electro-M-CARS, dont le schéma gstésenté a la Figure 72, est
caractérisé par l'utilisation d'une seule sourcgeta(un microlaser Nd :YAG impulsionnel)
dont le faisceau émis est divisé en deux partiesptemiere est injectée dans une fibre
microstructurée pour la génération de I'onde Stdaege bande (bloc en rougél seconde
est utilisée comme onde de pompe et se propagspacelibre. Une ligne a retard constituée
de deux miroirs mobiles montés sur un systeme deskation permet de synchroniser
temporellement I'onde de pompe et le faisceau ématgle la fibre microstructurée (bloc en
orange). Les deux ondes sont superposées au riNgadiltre dichroique ("mélangeur") et

transportées par une fibre jusqu'au systeme d'agipode I'échantillon.

En amont de la ligne a retard, une partie de dotel pompe est prélevée pour étre
adressée sur un générateur optoélectronique afpradiiire une impulsion microonde (bloc
en bleu). Un échantillon (milieu a analyser), iliétaur un systéme d'exposition, est excité
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optiquement par les impulsions pompe et Stokexcltaion de I'échantillon est effectuée a
travers un microscope intégrant un systeme de ifatin et de visualisation confocal qui
permet aussi de collecter le flux optigue conve8imultanément, |'‘échantillon recoit
I'impulsion électrique transportée jusqu'au syst@lesposition par un cable coaxial. Un

spectroscope affiche le spectre CARS émis paratetrdillon (bloc en vert).
2. La source laser utilisée

La source unique utilisée est un microlaser impolsel Nd:YAG émettant a
1064 nm, dont le rayonnement est amplifié dansmapliicateur multipassage. Le prototype

de ce dispositif a été développé par L. Lefortein de I'entreprise Teem Photonics.
a. Le microlaser

Le microlaser impulsionnel est un oscillateur NAA& passivement déclenché par un
absorbant saturable de type' ©YAG, permettant de générer des impulsions de 308 p064
nm. Sa frequence de répétition est de 33 kHz poar puissance moyenne de 80 mW (2,7

kW créte). Le faisceau a une structure monomodgade de type TEN.
b. L’amplificateur multipassage

Etant donné que l'intensité du signal CARS est fioncdu carré de I'intensité du
faisceau pompe, et qu'elle dépend linéairemenirdersité du faisceau Stokes, la génération
efficace d'un signal CARS nécessite de disposemedspurce laser capable de délivrer de
fortes puissances crétes. Pour cela, un systemmplifiaateur multipassage, dont le principe
de fonctionnement repose sur les travaux de F.mDetoal., a été utilisé pour augmenter
I'énergie des impulsions émises par le microlad@3]. . Il est constitué d'un cristal Nd
:YVO4 pompé par une diode dont on peut faire vafietensité afin d’ajuster le gain
d’amplification. La grande section efficace d’énssdu cristal amplificateur (2518 cm?)

a la longueur d’onde du microlaser Nd :YAG perniektraction d’'une forte énergie en
seulement quatre allers et retours. La Figure 73itreole profil du faisceau de sortie
enregistré par une cameéra infrarouge ainsi queold femporel de I'impulsion.
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Figure 73. Profils spatial (a) et temporel (b)fdisceau apres amplification
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Figure 74. Puissance de sortie du microlaser am@@if fonction de l'intensité de la diode de
pompe de I'amplificateur. Fréquence de répétitdki3z, durée des impulsions (FWHM) de
900 ps

Une puissance moyenne d’environ 2,8 W a été mesutaesortie de I'amplificateur
pour un courant de diode de 25 A, soit une puissangte des impulsions émises de 94 kW
(Figure 74). Cependant, il faut noter que I'amphation engendre une légere déformation du
profil spatial du faisceau, ce qui pourrait affedee rendement d'injection dans une fibre en
aval (Figure 73). Le dispositif d’amplification d@spulsions permet d’obtenir une réserve
d’énergie importante et tres largement supériewell@ que nécessite notre systeme Electro
CARS. Il est & noter que I'état de polarisationfaisceau en sortie de cette source est
circulaire a cause du régime d'amplification 30e & un cristal amplificateur émettant, par

nature, une onde linéairement polarisée (Nd : Yy O4
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3. Génération de I'onde Stokes - génération de contin

Le faisceau incident émis par le microlaser amgpkfst divisé en deux par un systéeme
comprenant une lamég2 et un polariseur afin d’ajuster la distributid® puissance dans 'une
ou l'autre voie. Une partie du faisceau joue le dé¢ faisceau pompe et se propage en espace
libre jusqu’a son injection dans une fibre a lacgeur qui alimentera le microscope. Une ligne
a retard composée de miroirs totalement réfléchissa 1064 nm permet de compenser la
différence de marche avec l'onde Stokes, et alassdrer la synchronisation nécessaire pour
l'obtention d'un signal CARS. L'autre partie egeatée dans une fibre microstructurée en
silice (que jappellerai par la suite fibre nondaire : NL), possédant un diamétre de coeur
d’environ 3,2 um, afin de générer un signal largade infrarouge de type supercontinuum,
qui constituera l'onde Stokes de notre systemealysen CARS. Une image de la section
droite de cette fibre est montrée a la Figure Ttaage de zone centrale réalisée par
microscope électronique a balayage étant préséigéaee 75b. Le diamétre des trous d’air et
leur espacement sont respectivement de 3,1 um ret 4a longueur d’onde du zéro de
dispersion de cette fibre ("Zero Dispersion Wavgtkhh= ZDW) pour le mode fondamental
est proche de 1012 nm (Figure 75c). Cette fibrégatement dopée avec des ions germanium
(An < 32.10°) afin renforcer le confinement du champ, ce quime de décaler la longueur
d'onde de dispersion nulle depuis 1,27um (zéroisigetsion de la silice) en direction des
plus courtes longueurs d'onde, et donc vers lauemgd'onde de pompe, tout en maintenant
une largeur de cceur pouvant nous permettre dere€liine énergie suffisante pour les

mesures CARS.
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Figure 75. a) et b) Images montrant les photos MEBa section droite de la fibre; c) Courbe
de dispersion du mode fondamental LPO1 en fonaela longueur d’onde. ZDW = zero
dispersion wavelength, longueur d'onde d'annulatefa dispersion.

Les impulsions nanosecondes, émises par le miemlssnt injectées dans la fibre NL
et se propagent en régime de dispersion anormesefdrtes puissances crétes des impulsions
incidentes entrainent une modification de ses Igrtdmporel et spectral. Le premier effet non
linéaire ayant lieu est 'automodulation de pha&BEN]). La combinaison de la SPM et de la
dispersion chromatique mene a une modification rddilgemporel de I'impulsion. On parle
alors d’instabilité de modulation se traduisant lpacréation de modulations temporelles trés

rapides et conduisant a une propagation solitonique

De maniere simultanée, I'effet Raman affecte letspenitial avec la création d'une
raie Stokes unique située a 1118 nm. A cause dsrileturation temporelle de l'onde
(solitons) le gain Raman est rapidement utilisérpi@caler les ondes solitoniques (Soliton
Self Frequency Shift) vers les hautes longueuradgplimitant ainsi la création d'autres raies

139



Chapitre 4 : Mise en ceuvre expérimentale d’'un systée spectroscopie CARS multiplex en régime

nanoseconde secondé par une électrostimulatiomfoiue

Raman et menant a un élargissement quasi contirspeltre de I'impulsion initiale vers les

longueurs d’onde infrarouges (jusqu’a 1700 nm).

Il est également possible d’observer la créatiorun dnélange a quatre ondes
produisant des raies a 898 nm et 1305 nm a parfiodde de pompe a 1064 nm (Figure 76).
Dans ces conditions, la partie basse du spectigsntée par des processus paramétriques
(mélange a quatre ondes, ondes dispersives). érii@ sle la fibre, avec une puissance créte
maximale des impulsions injectées de 3,3 kW et lomgueur de fibre proche de 7 metres, un

supercontinuum allant de 500 a 1700 nm est obtenu.

— Pc=3,3kW

0- ZDW : 1.01 pm Pc=2,1kW

1 —— Pc=1,4kW
-10 4 Pc=1,2kW
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Figure 76. Spectre du faisceau Stokes a la sagtla fibre NL obtenu pour différentes
puissances crétes (Pc) a I'entrée de la fibre

Comme nous pouvons le constater sur la Figure g6datité d'énergie transférée vers
la partie utile du spectre (1100-1700) nm représeeulement 1/3 de I'énergie initiale. La
présence d'un mélange paramétrique ainsi queulatisih de la longueur d'onde de dispersion
nulle pres de la longueur d'onde de pompe ne pepasgtde transférer majoritairement
I'énergie de pompe dans la zone infrarouge pro&fie de pallier cet inconvénient, j'ai utilisé
une fibre optique réalisée a partir de la mémeopnée, mais fibrée a vitesse croissante de

facon a obtenir une fibre amincie de maniere adiigiba afin d'obtenir une variation continue
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de ses principales caracteéristiques linéaires. € yoir sur la Figure 77 les photos MEB des
faces d'entrée et de sortie de cette fibre. Le élisdu coeur varie de 5,2 um a 2,1 um.

a)

0 pm 10

Figure 77. Images MEB de la section transversadibile adiabatique; a) Face d'entrée, b)
Face de sortie.

Apres le test de plusieurs trongons, jai identifiéplus efficace (Figure 78b), avec
lequel une conversion de plus de 50 % de I'énedgigpompe dans la zone infrarouge
comprise entre 1064 nm et 1600 nm peut étre obteDee amélioration s'explique, d'une
part par la suppression du mélange a quatre onddsagsférait une large partie de I'énergie
vers les basses longueurs d'onde, et d'autre part I'exacerbation de linstabilité
modulationnelle obtenue en décalant légeremenéQdem) la longueur de dispersion nulle
vers de plus basses longueurs d'onde (Figure @8hrigueur optimale de ce troncon de fibre
est de 87 cm. Elle a été déterminée de sorteaglomgjueur d'onde la plus grande émise dans

l'infrarouge se situe vers 1600 nm (Figure 79).
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Figure 78. a) courbes de dispersion associées fibda non linéaire avant et apres
optimisation ; b) images MEB de la section tramseale la fibre

Evolution du spectre supercontinuum pour différentes puissances

-20 1064

600 700 800 900 1000 1100 1200 1300 1400 1500 1600
-30
5 /—\
50 /_\/\

-60

Puissance (dB)

-80

90
Longueurd'onde (nm)

—Pin=12mW Pin=98 mW ——Pin=855mW

Pin=755mW Pin = 65,5 mW ——Pin =50 mW

Figure 79. Spectres du faisceau Stokes a la stwtia fibre NL obtenu pour différentes
puissances moyennes a I'entrée de la fibre

Le spectre optimal de lI'onde Stokes doit avoir é@nergie nulle pour les longueurs
d'onde inférieures a la longueur d'onde de pompmeténergie maximale entre 1064 nm et
1700 nm. Dans notre cas, un filtrage de la pad&sé du spectre sera réalisé avant d'envoyer

I'onde Stokes sur I'échantillon sous test.
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Il est également important de noter que la stredtemporelle de I'onde de pompe est
homogene avec une phase plane et une enveloppertdlasubnanoseconde. Celle de l'onde
Stokes est composée d'ondes solitoniques donhdaepet la structure temporelle sont
particulierement chahutées. L'enveloppe garde némsmune durée subnanoseconde, mais
légerement plus longue que celle de I'impulsion pera cause de la différence de vitesse de
groupe lors de la propagation dans la fibre noaalire mais aussi a cause des distorsions
introduites par la propagation non linéaire quitagimme un filtre d'amplitude de type
transparent saturable. Le profil temporel est alpreche de celui d'une impulsion
rectangulaire, voire super-Gaussienne, pour degukurs d’onde proches de 1700 nm

(Figure 80).
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Figure 80. Evolution spectro-temporelle de 'ondek8s enregistrée a la sortie de la fibre
non linéaire ; a) Représentation en 2 D ; b) Remiésion en 3 D [124]

4. Synchronisation temporelle des faisceaux pompe etdkes

Dans notre dispositif, les faisceaux pompe et Stgarcourent des chemins optiques
différents. Le faisceau pompe se propage en edf@eejusqu'au melangeur alors que le
faisceau Stokes est créé dans la fibre non linédirest donc nécessaire d’égaliser les
chemins optiques de ces deux ondes. Pour synchraeimporellement les impulsions, jai
utilisé une ligne a retard constitué de deux ndraimobiles montés sur un systeme de
translation et placé sur le chemin du faisceau mor{figure 81b). Une photodiode
positionnée a la sortie du systeme permet de vssudes profils temporels des impulsions

pompe et Stokes comme le montre la Figure 81a.
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Figure 81. a) Synchronisation des impulsions pofeparbe noire) et Stokes (courbe rouge)
enregistrées par une photodiode et un oscilloscapiee (10 GHz) ; b) Partie du dispositif
incluant la génération de continuum et la ligneetand de la pompe pour la superposition
temporelle des impulsions.

5. Transport des impulsions pompe et Stokes jusqu'adchantillon

a. Utilisation d’une fibre a large aire modale

La résolution spectrale de mon dispositif de spsctpie CARS multiplex est fixée
par la largeur spectrale de I'onde de pompe etgpegsolution du spectroscope (0,01 nm).
Dans ces conditions, je dois disposer d’'un faiscpampe possédant une fine largeur
spectrale. Le faisceau émis par le microlaser diapépond donc bien a ces exigences mais
il ne doit pas subir de détérioration spectralebdé®€tre envoyé sur I'échantillon sous test. De
maniere inverse, le faisceau Stokes doit posséaertngés large bande afin de réaliser une
excitation vibrationnelle simultanée sur un granchbre de vibrations (de 100 ¢r plus de
4000 cnt). Dans les dispositifs actuels (notamment nanoske§78]), I'acheminement des
deux ondes est réalisé par propagation en esplaie [Comparé a un déport par guide
optique, cela évite le risque d'une modificatioectpale ou temporelle de I'une ou de l'autre
onde. Mais les réglages des éléments réflecteptacr sur le chemin des faisceaux sont
délicats, surtout pour assurer une bonne supeiqospatiale des deux faisceaux au niveau

de I'échantillon.

Dans le cas de mon dispositif, j'ai choisi de testee autre option utilisant une fibre

optique microstructurée en silice possédant urgelaire modale (Fibre LMA pour Large
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Mode Area) pour transporter les faisceaux jusdéthantillon, le but étant de faire transiter
les deux ondes pompe et Stokes dans cette ménee Rar ce biais, une superposition
parfaite des deux ondes sera assurée quelles dest des conditions d'excitation de
I'échantillon. Afin de vérifier que cet élément perturbe pas la structure spectrale de mes

faisceaux, j'ai réalisé des tests préliminaireg2gime de propagation non linéaire.

Microlaser O
900 ps 21064 nm
4,5 kHz Fibre LMA 25/258 um

L=21m

M2 polariseur 2 f=50mm
Figure 82. Schéma expérimental utilisé pour laataresation de la fibre LMA

La Figure 82montre le dispositif permettant de caractérisdibee LMA. Jai utilisé
un microlaser (Team Photonics) délivrant des inipok de 600 ps a 1064 nm, avec une
frequence de répétition de 4,5 kHz, et une puigsancyenne de 30 mW. Un atténuateur
variable constitué de deux lame2 a 1064 nm et d’un polariseur permet de faireevda
puissance et l'orientation du vecteur polarisatied'onde pompe a I'entrée de la fibre. Celle-
ci est une fibre LMA-25, Single Mode 25 um Core dfibfabriquée par NKT Photonics et
distribuée par Thorlabs. Sa structure microscopegienontrée a la Figure 83. Elle possede

les caractéristiques suivantes :

- diametre du cceur : 25 pm

- diametre de la gaine : 258 um

- diameétre du mode & 1064 nm ¢/e20,9 pm
- ouverture numérique : 0,045

- longueur d'onde de dispersion nulle : 1240 nm

Pour assurer le couplage des deux faisceaux potrfples dans la fibore LMA, jai
utilisé un filtre passe haut (modele Semrock LPO84RU-25) monté sur un systeme de
translation dans les trois directions (x,y,z) pdterg d'une part de transmettre le
supercontinuum issu de la fibre NL entre 1070 nrh7&t0 nm et d’autre part de réfléchir le

faisceau de pompe vers la fibore LMA. En raisorlad@és faible ouverture numérique de la
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fibore LMA, le filtre doit étre parfaitement orien&fin que les faisceaux soient superposés

spatialement et dans I'axe de cette fibre. Le gaglangulaire du filtre constitue la principale
difficulté de cette partie du dispositif de carasion CARS. La Figure 84 montre le

schéma de principe utilisé.

o
a) e e%,e
..... ")
€%e®% 0
[s) (o] o o
[¢] [ o °
¢e®e%0°%,°
» ¢ e ..
o ..

[

Figure 83. Images MEB : a) de la section transvdesta fibre; b) de la microstructure de la

Onde Stokes Q

fibre

Fibre LMA

Filtre

Onde de pompe

Figure 84. Schéma de principe du dispositif de tzme Le filtre spectral utilisé est le
modele Semrock LP02-1064RU-25

Pour le couplage du rayonnement incident dansble iLMA, j'ai utilisé une lentille
de focale 35 mm permettant de coupler 60 % deisaace du faisceau pompe a 1064 nm et

45% de la puissance du faisceau Stokes.
b. Distorsions induites par I'onde pompe seule (autonalation de phase)
J'ai dans un premier temps, mesuré les distorsjoastrales affectant I'onde pompe et

cela pour des puissances crétes allant jusqu'apléskW. La Figure 85 représente le spectre

des impulsions apres propagation dans la fibre LlSMAune longueur de 20 m, en fonction de
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la puissance créte a l'entrée. A basse puissanoe,oliserve deux raies centrées
respectivement sur 1064,45 nm et 1064,65 nm carnelgmt aux deux modes longitudinaux
du laser. Néanmoins, la puissance est principaleméhiculée par le mode centré a
1064,45 nm (89 % de la puissance totale). C'est donqui subira principalement les

premiéres distorsions induites par l'automodulatiten phase et la modulation de phase

croisée.

On constate que I'augmentation de la puissancéenté induit un élargissement du
spectre des impulsions. Ainsi, pour une puissangt é¢njectée de 6,6 kW la largeur a mi-
hauteur de la raie a 1064,45 nm est de 0,15 nnguceeprésente une augmentation d'un
facteur de 3,3 par rapport a sa largeur initial®40m). Pour 20 m de propagation dans la
fibre, I'élargissement devient perceptible a pa#ir2,5 kW de puissance injectée. L'effet non
linéaire conduisant a un élargissement spectral élisectement proportionnel a la longueur
du milieu traversé, j'ai estimé qu'il était possilde faire propager, sans déformation notable

du spectre, une puissance de 50 kW sur un meéfibrde
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Figure 85. a) Spectre a la sortie du microlaser iticrolaser = 7,4kW), la largeur a mi-
hauteur de la raie autour de 1064,45 nm est d&5,0rh; b) Spectre des impulsions apres
propagation dans 20 m de fibre LMéh fonction de la puissance créte

c. Distorsions induites par la superposition des deuandes pompe et Stokes

Dans un second temps, j'ai utilisé un troncon dedenfibre LMA dans lequel jai
injecté I'onde Stokes. Les aberrations chromatigoesites dans la lentille de focalisation
font que chague composante spectrale du faiscekesSest focalisée dans un plan différent,
rendant l'injection de lumiere difficile dans l&ré et occasionnant un filtrage sur le spectre

initial.

La Figure 86 représente les spectres du faiscasiesfiltré par le filtre Semrock a
I'entrée de la fibore LMA (courbe rouge) et du speahesuré en sortie de la fibore LMA
(courbe noire). On constate clairement une dimamusiignificative du niveau de signal pour

les longueurs d'onde proches de 1640 nm. Cet héfsdinent nous pénalisera donc forcément
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pour les mesures nécessitant une onde Stokes EBBam et 1,7um, c’est-a-dire celles
destinées & mesurer des raies CARS entre 300@@tc35' (Pp @ 1064nm).

—— En sortie de fibre NL

0 En sortie de fibre LMA
-20 .
fe2)
)
L 404
(7)]
cC
QL
T 0l
| I ‘ )
|
-80 4

400 600 800 1000 ' 12IOO ' 14I00 ' 16I00 ' 18|00 ' 20|00
Longueur d'onde(nm)

Figure 86. Spectre du faisceau Stokes en sortie fitere NL (courbe rouge) et aprés
propagation dans un metre de fibre LMA (courbeea)joi

La propagation simultanée des deux ondes pomptkesdans la fibore LMA induit
une génération de longueurs d'onde en dessousodenb®. Cette conversion non linéaire est
due au fait que la dispersion de la fibre (annafatiers 1240 nm) permet d'accorder en phase
les processus de mélange a quatre ondes implidoade de pompe a 1064 nm et l'onde
Stokes large bande (Figure 87). On peut néanmainstater que cette conversion (entre
800 nm et 1000 nm) reste faible ce qui ne déplaw ge maniere significative les ondes
initiales. Elle présente cependant l'inconvénieehgendrer un signal parasite qui va se
superposer avec le signal CARS que I'on souhaitectd®. Pour supprimer ce signal, un
filtrage sera réalisé en sortie de fibre, c’esira-dvant irradiation de I'échantillon sous test,

par un filtre passe haut coupant juste en dessoilssldngueur d'onde de pompe.
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Figure 87. Elargissement spectral observé danbria EMA

d. Optimisation du recouvrement sptatio-temporel desdisceaux

Afin d’analyser le rayonnement émis par I'échaatill nous avons utilisé un
microscope confocal (Figure 88). Celui-ci est citmétd'un bati mécanique vertical et de
deux objectifs de microscope amovibles placéshétde, I'un pour focaliser le rayonnement
incident sur I'échantillon (@, I'autre pour collecter la réponse émisg)(Q’extrémité de la
fibore LMA, connectée a un systeme de microlentitlescollimation, est positionnée dans un
support fixé en dessous du microscope. Un filtsspdhaut placé entre la face de sortie de la
fibre et I'objectif de focalisation O(x40) permet de supprimer les composantes spestral
creees par mélanges a quatre ondes lors de lagatoga simultanée des faisceaux pompe et
Stokes dans la fibre LMA (voir 8 11l 5 ¢). L’éch@ion est placé sur une lame de verre, elle-
méme étant installée sur une platine de translatidd, entre les deux objectifs. Le signal
CARS émis par I'échantillon est extrait par uneesture placée sur le haut du microscope

puis dirigé vers un spectrometre par l'intermédidiun miroir métallique plan (Au).

Pour détecter les signaux, nous avons utilisé wtesye d'analyse (Figure 89)
comprenant un spectromeétre (modéle iHR 320, Haldian Yvon) de résolution 0.01 nm, et
une cameéra refroidie (-100 °C) permettant un régaeedétection bas flux en limite de
comptage de photons.
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Systeme
d’analyse

Objectif O,

échantillon

Objectif O,

Fibre
LMA

Figure 88. Photo du dispositif montrant le micrgszcavec le systeme de focalisation des
faisceaux sur I'échantillon par I'objectif;Cet de collecte du signal CARS par I'objectif O

Caméra
Synapse
Spectrometre ultrarapide
Résolution 0,01 nm Hamamatsu
(10 ps)

Caméra refroidie (-100°C)
Régime de détection Bas flux
(limite — comptage de photons)

Figure 89. Photo du systeme d’analyse comprenaspectrometre (iHR 320, Horiba Jobin
Yvon), une caméra refroidie et une caméra ultraefilO ps, Hamamatsu)

151



Chapitre 4 : Mise en ceuvre expérimentale d’'un systée spectroscopie CARS multiplex en régime

nanoseconde secondé par une électrostimulatiomfoiue

Avant de reéaliser des mesures de signal CARS, ut f@abord optimiser le
recouvrement spatio-temporel des faisceaux pomi@iakies ainsi que leur focalisation sur
I'échantillon. Cette optimisation est réalisée eaximisant la conversion de fréquence dans
un cristal de PPLN (Periodically Poled Lithium Naib) concu pour la génération de second
harmonique a partir de I'onde a 1064 nm et pourtempérature de 160 °C. Généralement,
un tel cristal est utilisé dans une configuratietket que le faisceau injecté se propage dans
une direction x colinéaire a celle de l'inversidgripdique des domaines ferroélectriques, afin
de permettre d’atteindre le régime de quasi-acderghase. Dans notre expérience, le cristal
de PPLN est utilisé de maniere atypique en foaatidas ondes dans la direction z
perpendiculaire au plan des domaines inversés,temaérature ambiante (Figure 90). La
génération de second harmonique est obtenue enitxyplla conversion de frégquence non
colinéaire d'un faisceau de large ouverture numérigcomme cela est explicité dans le

paragraphe suivant.

PPLN
(SH@1064 nm)

X

Longpass
Pump ((@)) Filter
1064 nm / A
- " b — analyser
Lens
Y PPN
=3
z

Figure 90. Position du cristal non linéaire doublée fréquence (PPLN) permettant de faire
I'alignement du microscope dans le systeme CARg|age confocale (Haut);, expérience
permettant une caractérisation fine des conversiondinéaires mises en jeux dans ce cristal
suivant I'axe de propagation Z (Bas)

Conversion large bande non colinéaire dans les PPLN

La génération de second harmonique est un proeessulinéaire d’ordre 2 qui peut
étre obtenu de maniére colinéaire ou non colinéaiee trois types de cristaux (type 0, type |

et type 1) [125]. Dans le cas d'une utilisatiomsdique des PPLN, deux ondes avec des
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polarisations paralleles sont transformées en ume @& la fréquence double et avec une
polarisation elle aussi parallele a celle des onpwtgales, ce qui correspond a une
configuration de type 0. L’accord des vitesses tiasp est obtenu par une inversion
périodique du signe de la non linéarité [126]. Deasas les ondes se propagent de maniére
colinéaire entre elles et suivant la direction dseau périodique. Les conversions obtenues

son tres fortes et peuvent dépasser 60% d’efficacit

La génération de second harmonique a égalemeabtgdue en régime non colinéaire
dans les cristaux a inversion périodique et posrdieections de propagation paralleles aux
axes cristallins X, Y, et Z. Dans ces cas, desrascde phase particuliers utilisant les effets
de diffraction de type Cerenkov ou Raman-Nath peuare exploités [127, 128, 129]
(Figure 91). En effet, pour une propagation perpriagire au réseau d’inversion périodique
(axes Y et Z), des accords de phase longitudinduiraesverses sont possibles. Il est
important de noter que I'analyse des multiples eosions non colinéaires dans les cristaux a
inversion périodique a seulement été réalisée @mee d’excitation monochromatique.
Aucun résultat sur des conversions large bandesaril une modulation transverse du signe

de la non linéarité n’a été publié.

a) b)

Configuration Raman-Nath Configuration Cerenkov

Faisceau  p—) Faisceau
infrarouge infrarouge I
SHG

c)

SHG

Raman-Nath

Cerenkov

Figure 91. Représentation schématique des accerghate de type Raman Nath (a), et
Cerenkov (b). Vérification expérimental de ces adsale phase dans un PPLN dessiné pour
la génération de second harmonique a 1064 nm (c)

Comme nous pouvons le voir sur la Figure 92, naom s vérifié et mis en évidence

dans une expérience éclatée les processus de Emé&® second harmonique utilisant deux
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types d’'accord de phase [127]. Le premier, (Fige@a) est un accord de phase de type
Raman-Nath. Sa particularité est de permettre umss@n vers de multiples directions non
colinéaires a la direction de I'onde de pompe. €t de diffraction dans un processus non
linéaire du second ordre, est obtenu grace a laitatoin transverse du faisceau sous l'action
de l'inversion périodique réalisée suivant la di@t de I'axe X du cristal non linéaire. Le
second (Figure 92b), plus classique, est égaleot#rhu suivant une direction non paralléle
a celle de la propagation 'onde de pompe maisxghogant la biréfringence naturelle du
milieu dans lequel 'onde se propage. Cette rétatemm du faisceau converti permet alors de
trouver une direction pour laquelle les vitesses aledes pompe et second harmonique sont
égales. On parle d’accord de phase de type Cerefi@y, 127, 128, 129, 130]. Ces
différentes directions d’émission dépendent biedement de la longueur d’onde initiale de
la pompe. Il est donc potentiellement possibleaterertir simultanément plusieurs longueurs
d’'onde.

Dans notre expérience CARS, ou nous avons deuxefis incidents, l'un
monochromatique a 1064 nm et l'autre large band®O@lnm - 1500 nm), il semble
envisageable d’identifier simultanément la génératle second harmonique associée a ces
deux ondes (Figure 92). Dans ces conditions, bojgttion de l'une et de lautre nous
permettra de positionner parfaitement nos pointsug qui sont, a cause de la chromaticité
de I'objectif de microscope, différents pour lesdes pompe et Stokes. Dans un second
temps, la somme de fréquence (a trois ondes) éatrsstal de PPLN entre ces mémes ondes
permettra de régler définitivement et finement étard entre les deux radiations par
l'intermédiaire de la ligne a retard placée sutrdget de I'onde de pompe. La forte puissance
utilisée permet de facilement visualiser le sigmalsecond harmonique est donc d’aligner les
éléments du microscope ainsi que le spectroscaalyse.

Dans le cas ou les ondes Stokes et pompe sont teleptent séparées, il est possible
d’obtenir un doublage de chaque onde initiale darmsistal de PPLN. Pour 'onde de pompe,
un signal monochromatique a 532 nm est obtenu (€ig2a). Pour 'onde Stokes, I'ensemble
des composantes du spectre infrarouge est corevdaifréquence double. Aucun filtrage
introduit par le cristal non linéaire a cause duésaccord de phase n’est visible. Jai
représenté sur la Figure 92b le profil de I'ondek8$ infrarouge et son second harmonique.
Une conversion entre 1075 nm et 1450 nm est obtesmikeune conversion sur plus de 350

nm qui se répercute dans le domaine visible er@B2rén et 725 nm. Du fait de la grande
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largeur du spot laser (20 um) vis-a-vis de la prid’inversion (6,54 pum) du cristal non
linéaire, la position transverse du PPLN joue Ua n@iportant et module Iégerement le profil
de I'onde convertie a cause des inhomogeénéitésldamsstal. Cela explique les modulations

observées entre les profils au second harmonigua §igure 92b.

De maniere similaire, la propagation de I'onde pentgrge bande suivant I'axe Y
induit le méme type de conversion. La seule difféee notable est la forte modulation
observée sur les spectres a cause de I'état deceuwts PPLN. La modification de I'état de

polarisation permet également d’accroitre Iégerenagnande spectrale obtenue (Figure 92c).

a) b)

5.
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Figure 92. Génération de second harmonique dacssial de PPLN taillé pour I'accord de
phase a 1064 nm et excité suivant 'axe de propagaansverse Z (a,b). Profil du spectre au
second harmonique mesuré a la sortie du PPLN pwaipropagation suivant 'axe Y et pour
deux polarisations perpendiculaires donnant le mmiin et le maximum de conversion en
terme de bande spectrale (c) (période PPLN: 6,58mi20°C)

On montre sur la Figure 93 un exemple de spectrsodene de fréquences opérée

dans le cristal lorsque les ondes pompe et Stakdstemporellement synchrones. Ce spectre

a une largeur de 35 nm seulement mais la recheicmeaximum de sa puissance permet de
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bien optimiser le recouvrement temporel entre d&sckaux, ainsi que I'état de polarisation de
chaque onde.

20

Intensité(ua)
———
4_:
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=
=
=

540 545 550 555 560 565 570 575 580
Longueur d'onde(nm)

Figure 93. Exemple de spectre large bande repagdatsomme de fréquences a trois ondes
entre 'onde de pompe monochromatique et 'ond&e&dtdarge bande, opérée dans le cristal

6. Mesures de spectres CARS d’éléments chimiques

Les puissances moyennes des faisceaux pompe esStolka sortie de la fibre LMA,
sont respectivement de 20 mW et 7 mW, ce qui coored & des puissances crétes des
impulsions de 0,74 kW et 0,26 kW. Une lame dendeo@ 1064 nm permet d’orienter la
polarisation du faisceau pompe afin de maximisesigmal CARS. Dans le but de valider
notre systeme de spectroscopie M-CARS, j'ai anadgsééchantillons chimiques simples, qui
ont déja fait, par ailleurs, I'objet de mesurestyfjie CARS ou Raman. Pour vérifier que le
signal mesuré est réellement le signal CARS et qublue bien suivant les lois régissant les
mélanges paramétriques a quatre ondes j'ai égatendéatisé plusieurs acquisitions en

fonction de différents parametres significatifs.

Une premiére mesure a été réalisée avec I'éclamtdt les deux ondes (pompe et
Stokes), une seconde en enlevant I'échantillometderniére en enlevant I'onde Stokes ce
qui permet de mesurer le bruit de fond de notréesys d’'analyse. Des évolutions du signal
CARS en fonction de la puissance de I'onde pompeleet’orientation de son vecteur
polarisation ont aussi été tracées. L'échantillshpacé sur une lame de verre d’épaisseur

5 mm et n'est pas recouvert d'une lame couvre.objet
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a. Echantillon de méthanol - CH30OH

Le spectre CARS du méthanol présente deux picsldarene 2000 - 3000 ¢hl'un
autour de 2940 cily et l'autre autour de 2825 &m correspondant respectivement aux
liaisons asymétrique et symétrique C-H suivanmauvement d’étirement [131]. La Figure
94 montre le spectre CARS (en noir) du méthanoljgiienesuré avec mon systeme, avec un
temps d'acquisition d’une seconde. Comme atteffdbserve deux raies centrées autour de
2847 cnit et 2960 crit avec des largeurs & mi-hauteur respectives der?1et 40 cnt.
Comme on le voit sur la Figure 95, ces raies segrement décalées (+20 trt +22 cnit)
par rapport aux mesures rapportées dans la littérgiar Knutsen et al. [131]. Cet écart peut
étre d0 a un défaut de calibration du spectronggiresera corrigé ultérieurement. Malgré ce

désaccord, ce premier enregistrement valide letifmmeement du dispositif.

2200+ . :
——— Mesure avec échantillon Etirement | Etirement
symétrique |  Antisymétrique
2000- Mesure sans onde Stokes ¥

______________________________

—— Mesure sans échantillon - -7 i
1800- |
1600- Q“O | J
1400- 5
1200- J‘/\/A\\\ M M
1000 ’

800

500 1000 1500 2000 2500 3000 3500
Décalage raman (cm-1)

Intensité (u.a.)

Figure 94. Spectre CARS du méthanol (courbe na@mctre mesuré sans échantillon
(courbe bleu), spectre mesuré sans onde Stokebémuge)
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Figure 95. Comparaison des spectres CARS du méthatre 2600 et 3200 cfobtenus a
XLIM (a) et par Knutsen et al. [131b)

Au-dela des principales signatures CARS qui sonpamticulierement bien du bruit,
on observe un signal large bande situé entre 5@%@ cn. Celui-ci est toujours présent
lorsque l'on retire I'échantillon en conservantalme de verre, sans changer les réglages de
focalisation des faisceaux pompe et Stokes (cobkbge de la Figure 94). Il apparait donc
clairement que ce signal correspond a la réponssupport et qu'il devra étre soustrait pour
obtenir la réponse de I'échantillon. Le signal deiis mesuré en l'absence d'onde Stokes

(courbe rouge Figure 94) correspond pour sa jpdorait de mon systeme de mesure.

A partir de tous ces enregistrements, j'ai pu éxdrpar soustraction les contributions
de chaque élément (échantillon, lame de verret Hrusysteme de mesure). Comme identifié
plus haut, les composantes spectrales allant deSZEDO crit sont principalement dues &
l'interaction entre les faisceaux incidents etdaé de verre. Ce signal large bande s’explique
par des mélanges paramétriques a quatre ondesushites du passage au sein de la lame de
silice. L'utilisation de lames en quartz devrait pgrmettre a I'avenir de minimiser ce signal

parasite.

Dans le but d’obtenir le spectre complet du méthantre 500 cnf et 3600 crit, jai
soustrait le signal parasite introduit par la ladeeverre. Dans ces conditions jobserve au-
dela des liaisons C-H deux signaux centrés & 1684 et 1448 crit ainsi qu'un troisiéme

vers 3300 cil. La vibration centrée & 1034 ¢mprovient de la liaison d'étirement C-O tandis
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que les raies & 1448 ¢net 3300 critsont respectivement représentatives des liaisoRls C-
planaire par fléchissement et de la liaison O-Hghaement (Figure 96).
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Figure 96. en haut : Formule et représentatioradrdlécule de méthanol (a gauche), dessins
schématisant les types de vibrations (a droite)has : comparaison du spectre Raman du

méthanol publié dans [132] (& gauche) avec letspE@ARS mesuré avec notre dispositif (a
droite)

On note que, dans le spectre que j'ai mesuréaikoli O-H (3300 cil) est trés peu
visible par rapport aux autres. Cela peut s’exgiquar le profil du spectre de I'onde Stokes
qui, a cause du moindre couplage des grandes largydéonde dans la fibore LMA, posséde
tres peu d’énergie aux longueurs d’'onde proched&® nm, nécessaires pour exciter la
liaison & 3300 ci (Figure 86). C'est un inconvénient de notre optjonvise a assurer la
superposition spatiale de nos faisceaux pompeogeStpar I'utilisation d’'un guide commun

a large cceur sur le trajet allant au microscope.
b. Echantillon comportant des billes de polystyrenes

Afin de valider davantage notre systeme de spexipis M-CARS, j'ai choisi de
caractériser un échantillon présentant des décalRgenan multiples sur une large bande
spectrale incluant la zone d’empreinte digitale deules biologiques, comme c’est le cas
pour les billes de polystyrenes, dont un spectiéja été publié par Okuno et al. grace a une
mesure CARS multiplex en régime nanoseconde [78].shectre que jai obtenu, trés
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similaire & celui d’'Okuno (Figure 97), présentesigurs raies distinctes. Les principales sont
centrées a 1007, 2858, 2902 et 3065 @hsont représentatives respectivement des ligison
C-C, C-H, symétriques et antisymétriques et C-H. Le temps d’intégration du spectroscope
dans le cas de cette mesure était d’'une seconde.

C'H2

C-H
Okuno (2008) *

Billesde polystyrene v

6000 4

4000 XLIM

Intensité (ua)

el

500 1000 1500 2000 2500 3000 3500
Décallage Raman (cm’ )

Figure 97. Comparaison du spectre CARS obtenuesibilles de polystyréne avec les
mesures d’Okuno publiées en 2008 [79]; temps djiratiééon : 1s

c. Mesure CARS d’autres composés chimiques

Enfin, pour terminer notre paramétrage, j'ai égaphdéterminé les spectres CARS
de deux autres composeés chimiques a savoir : &ifipar et le cyclohexane (Figure 98). Le
spectre de la paraffine fait principalement appeeain groupe de pics trés intenses entre
2800 et 3000 cih représentant les modes de vibrations symétriquastesymetriques des
liaisons C-H, C-H et CH; [133, 134, 135] . De la méme maniére, le speaireytlohexane
possede principalement un groupe de signaturessf i@l liaisons chimiques de type G-H
(i : 1.2.3) (2700 cit — 2900 cr).

Si les principales liaisons sont identifiées, ipamit clairement sur la Figure 98 que la
mesure CARS du cyclohexane intégre un fond nomrésd important qui masque les raies
de faibles amplitudes. C'est par exemple le casr pes raies centrées vers 2664 tm

observées sur I'enregistrement du spectre Ramaldif136]. Cette situation ne se rencontre
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pas dans une mesure de spectre par effet Ramatasgen136]. En effet, le processus
Raman a l'avantage de fournir des spectres avedrasdorte dynamique d’amplitude, sans
superposition de signaux parasites. En contrepalti@cessite une détection et un temps
d’enregistrement trés important du fait du faibiexflumineux émis. Dans le cas de notre
mesure CARS-multiplex, I'émission est suffisammeénérgétique pour étre obtenue dans un
temps d'intégration assez court (une seconde) midésest parasitée par un signal non
résonant qui n’est que la manifestation des mékpgeamétriques a quatre ondes n’utilisant

pas les résonances vibrationnelles.

Pour détailler plus avant la constitution chimigdes composés caractérisés et
analyser de facon plus précise l'origine des vibreat obtenues, on peut se reporter a la

lecture des ouvrages indiqués dans les referet8és 137].

8.40

Handbook of Vibrational Spectroscopy Cyclohexane, 785 nm
John M. Chalmers and Peter R. Griffiths (Editors) (response corrected)
J. Wiley & Sons Ltd, Chichester, 2002
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Figure 98. Spectres CARS de la paraffine et duotyotane obtenus avec notre montage
CARS multiplex (en bas) ; pour comparaison, spetreyclohexane publié dans [136] (en
haut)
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d. Evolution des signaux CARS en fonction de la puiseae et de la

polarisation

Comme on a pu le montrer précédemment dans I'apprbééorique sur les effets non
linéaires, le signal CARS est obtenu par un mélagpiatre ondes dont l'intensité varie
comme le carré de la puissance de I'onde de podipiereporté Figure 99 la puissance du
signal CARS mesurée en fonction de la puissanciidoeau pompe, et j'ai tracé la courbe

d'interpolation parabolique permettant de vériéiette évolution.
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Figure 99. Evolution de l'intensité du signal CAR®ise par la paraffine en fonction de la
puissance de pompe (courbe noire) ; approximatiwmupe parabole (courbe rouge) dont
I'équation est y=AX (avec A une constante)

Le faisceau injecté dans la fibre NL pour produ@esignal CARS et le faisceau de
pompe transitant par la ligne a retard sont lirekaent polarisés. J'ai étudié l'influence de
I'orientation relative des polarisations des deaigdeaux sur I'intensité du signal CARS d’un
échantillon de paraffine. Pour cela, on garde ingke la polarisation du signal émergeant de
la fibre NL et on agit sur l'orientation de la lamiemi-onde placée sur le chemin optique du
faisceau pompe. L'objectif premier est de maximisertensité du signal CARS de
I'échantillon. Il est important de vérifier quepeopagation au sein de la fibre a large cceur,
avant focalisation sur I'échantillon, ne modifiespa polarisation de I'onde de pompe. De

méme, il est important de vérifier que la polai@atle I'onde Stokes est elle aussi en grande
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partie maintenue aprés I'avalanche de conversionslinéaires subie lors de la propagation

dans la fibre non linéaire qui n’est pas, a prideissinée pour maintenir la polarisation.

Apres ajustement de la lame permettant d’obtenirsigmal CARS maximal, on
constate que les faisceaux pompe et Stokes soantig#rs suivant la méme direction (angles
entre les polarisations des deux faisceaux égé@ioa 180° sur la Figure 100). Au contraire,
lorsque la polarisation du faisceau pompe a todfng angle de 90° par rapport a celle de
'onde Stokes, l'intensité du signal CARS est maden On constate également que le signal
CARS n’est jamais nul quelle que soit la directtlmnla polarisation des faisceaux incidents.
Le signal le plus faible représente alors 5 % dunai maximal. Cela montre que tres peu de
couplage vers la polarisation perpendiculaire @dtarisation incidente se produit pour le
faisceau pompe et le faisceau Stokes lors de propagations dans les fibres. Dans notre cas
cet effet ne semble pas génant mais pourrait lerdesi nous souhaitions faire une extraction
du fond non résonant par polarisation ou analyseexemple, I'activité optiqgue Raman [80].
La Figure 101 montre les spectres de la paraffioer frois orientations de polarisation

(0°,45° et 90°) du faisceau pompe.
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Figure 100. Mesure de l'intensité CARS de la pamafen fonction de I'angle de rotation de
la polarisation du faisceau pompe
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Figure 101. Spectre CARS de la paraffine en foncte I'orientation de la polarisation du
faisceau pompe

7. Influence d’'une excitation électrique sur les signax CARS

Mon but principal est de mettre en place un syst@mpi®électronique permettant
d’étudier I'impact des champs électriques sur dé&snénts chimiques, biologiques ou sur des
tissus. Il est donc indispensable que je puisseleown systeme de diagnostic, ici la
spectroscopie CARS, avec un moyen d’excitationtétpe. Si la mise en place en régime
continu (excitation par un champ continu) semble pes poser de probleme, la
synchronisation d’impulsions nanosecondes aveangmires CARS est plus problématique.
En outre, il est également important de maitrisespectre de I'onde électrique d’excitation
afin de contrdler la profondeur de pénétration kanep au sein de I'échantillon. Cela revient
donc a maitriser le profil temporel de I'onde étepte et cela dans les domaines nanoseconde
et subnanoseconde.

Comme nous l'avons évoqué par ailleurs, le niveaucdamp nécessaire a une
excitation significative permettant de modifier rlentation moléculaire ou plus encore, de
modifier Iégérement le profil du nuage électronigse particulierement élevé. Méme dans le
cas ou notre systéeme d’application serait suffisantmetit, 'amplitude des impulsions devra
tout de méme atteindre plusieurs kilovolts (> 2kximPour réaliser le systeme d'excitation,
je me suis appuyé sur des travaux antérieurs postanla mise au point de générateurs
optoélectroniques pouvant engendrer des impulstatiriques courtes sans gigue temporelle

(par rapport au faisceau optique excitateur).
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a. Principe de fonctionnement du générateur optoélectmique

Le systeme que jai réalisé est basé sur le prndip générateur a onde gelée. Il est
constitué d’'une ligne de transmission de type midran ou coaxiale et de deux semi-
conducteurs placés aux deux extrémités de la ligngansmission (Figure 102). L'une des
extrémités est alors reliée au plan de masse tgnéi$'autre sert de sortie et est connectée a
la charge. La ligne de transmission est alimentteupe source de tension qui, dans notre
cas, est limitée a la valeur maximale que peuvapparter nos semi-conducteurs, c'est-a-dire
4 kV en polarisation statique. Parmi les techn@sgpouvant étre utilisées (planaire ou
coaxiale) j'ai choisi la technologie planaire pflasile a mettre en oceuvre. Le principe de
fonctionnement, que je vais présenter maintenattggalement décrit dans les travaux de
these de Saad El Amari [138].

Dans un premier temps, la ligne de propagationrakenest chargée par la source de
tension par l'intermédiaire d’'une résistance derghalirectement soudée sur la ligne. Les
deux semi-conducteurs ne sont pas excités et peddgenonc une forte impédance
(>100MQ) ce qui isole la ligne de propagation de I'extérigdn peut alors considérer que
deux ondes, I'une copropagative V+, I'autre comrapagative V-, se propagent a travers la
ligne générant ainsi une onde stationnaire entsedlEux photocommutateurs. Si seul le
commutateur de sortie est activé optiquement pdaisceau laser, sa résistance interne est
fortement diminuée, passant de 10@Ma moins de 3).Le mécanisme engendrant ce
changement de résistivité est connu sous le nomxdectification optique » (voir §l.2.b.).
Une autre approche basée sur l'optique quantiquengie également d’expliquer ce
phénomene : un photon est absorbé par le semi-cttnduet engendre une paire électron-

trou, augmentant ainsi la conductivité du matéearéduisant sa résistivité.

Apres ce changement d’état électrique, 'onde qoggative V+ est libérée, suivie de
'onde contra-propagative V-. Il en résulte a latisoune impulsion de tension dont la durée
est égale a deux fois le temps de parcours de domidns la ligne de propagation
(Figure 102). Ainsi, une ligne d’environ 10 cm petrde générer une impulsion de l'ordre de
2 ns. L'amplitude maximale en sortie est égale antitié de la tension de polarisation
(Vout = VV0/2) [138]. Les fronts de montée et deadede de I'impulsion électrique dépendent

alors du front de montée de I'impulsion optique.
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Si les deux commutateurs sont excités simultanépentin faiscealaser, les ondes
co et contra-propagative V+ et V- sont libéréesutiamnément. La premiére (V+) engendre
une impulsion similaire a la précédente tandisliuere onde est réflechie par I'extrémité de
la ligne qui est reliée a la masse et subit alossinversion de sa polarité. On observe donc en

sortie de montage la propagation d’une impulsiotyde bipolaire (Figure 102).
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Figure 102. Principe de fonctionnement du génératgioélectronique [124]. Exemples
d'impulsions (et de spectres associés) avec laton dun seul ou des deux
photocommutateurs.

Il est important de noter que les spectres engsrué les impulsions monopolaires
ou bipolaires sont trés différents (Figure 102).dHet, ceci a une importance fondamentale
lors de l'excitation d’objets de petite taille oa pénétration de I'onde électrique dépend
fortement des fréquences véhiculées par les impmdsiBien évidemment, ces impulsions ne

possedent pas de porteuse contrairement aux irapsldans le domaine optique.

Une autre particularité de ce type de circuit résithns le fait qu’'un déséquilibre
d’excitation optique entre les deux semi-conductedonne lieu a un déséquilibre en
amplitude entre les parties positive et négativestialors possible, par ce biais, de modeler le

profil de I'impulsion et donc de contréler son cemii spectral (Figure 103) [138].
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Figure 103. lllustration de la modification du cemii spectral de l'impulsion grace a un
déséquilibre d’excitation optique entre les semmelcteurs (courbes issues de [138])

Je montre sur la Figure 104a la réalisation d’'ummooitateur optoélectronique ainsi
gue le schéma optique permettant de le commandecir€uit planaire est équivalent a un
générateur a onde gelée. Les semi-conducteurs ntépl&n bouts de ligne sont des diodes
rapides de type GP40. Le connecteur C1 permeisdervune ligne coaxiale pour augmenter
a volonté la longueur de la ligne de propagatiodaetc la largeur de I'impulsion électrique

produite.

Le schéma optique de commande est montré sur lareFij04b. Une partie du
faisceau de pompe est prélevé par I'intermédida dube polariseur et d’'une lame demi-
onde a 1064 nm. Une ligne a retard formée de dawmirsmtotalement réfléchissants a 45°
permettent d’affiner la synchronisation entre I'imgion électrique et les ondes pompe et
Stokes. Enfin, un cube de Wollaston et une lame-dewhe permettent de diviser le faisceau
en deux parties focalisées chacune sur un desqarotoutateurs.

Grace a ce montage, j'ai pu obtenir des impulsimg!,2 ns de durée (Figure 105).
L'énergie optigue de commande pour chaque semiwmadr était proche de 5 pJ. La
fréequence de récurrence étant élevée pour ce tgpeothposant (30 kHz), la puissance
moyenne véhiculée a travers les diodes de comrontast importante, ce qui limite

fortement la durée de vie du photoconducteur.
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Figure 104. a) Image du photocommutateur optoé@eicfue utilisé dans mon dispositif ; b)
Schéma optique de commande de ce photocommutateur
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Figure 105. Exemple du profil temporel d’'une impots obtenue avec le générateur
optoélectronique
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b. Mesure de spectres CARS sous excitation électriqeentinue

Apres avoir validé notre systeme M-CARS par la meste spectre d’éléments
chimiques connus, nous allons maintenant soumettre échantillons a un champ
électromagnétique et mesurer I'évolution du speC#H&RS. Dans un premier temps et afin de
simplifier notre étude nous allons commencer par excitation électrique en régime continu.
Celle-ci est délivrée par une alimentation hautsiten ajustable entre 0 a 4 kV. L’échantillon
sous test est une goutte de paraffine liquide dargpectre a été mesuré initialement (Figure
98). Ce composé chimique principalement caractépesé des liaisons C-H posséde des
propriétés isolantes avec une résistivité de prisl@® Q/m [139] et peut supporter une
tension statique de plus de 60 kV/mm (permittiviiéative proche de 2,3) [140]. La molécule
de ce composé est également sensible a I'applicafion champ électrique ce qui devrait
permettre d'agir sur son orientation par l'interiaiéd de la direction d’application de I'onde

électrique. Le temps de relaxation de cette moéest de I'ordre de ~20 ns (25°c).

Le systéme d’exposition est constitué de deux ldet directement déposées sur une
lame de microscope et taillées en pointe afin @piotune forte densité de champ dans une
région tres localisée au sein de laquelle le si@#RS sera analysé. L’espacement entre ces
électrodes est d'environ 500 um (Figure 106a). Heéainement du champ électrique est
réalisé par un cable coaxial Deux configurations différentes ont été testemsnettant
d’exciter I'échantillon avec une polarisation étepte parallele a celle des champs optiques

(pompe et Stokes) (Figure 106c) et avec une palais perpendiculaire.
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Figure 106. (a) Image du systéme d’exposition ldmgerre + électrodes, (b) représentation
schématique du montage électrique, (c) directiopadarisation de I'onde électrique parallele
a celle des champs optiques

i. Polarisation électrique paralléle aux champs optiges

Dans le cas d'une excitation avec une polarisatiectrique paralléle, jai releve les
spectres CARS du composé sous test (paraffinédidtgcé sur la Figure 107 I'évolution de

lintensité du signal & 2848,51 ¢ntmaximum du spectre) en fonction de la tensioriapge.

Sans action du champ électrique, le signal priticgpa correspond aux modes
d’étirements symétriques des liaisons C-H possadeiveau d'intensité 4,6 fois supérieur au
bruit enregistré qui intégre a la fois le bruitditecteur et celui du signal non résonnant (sur
I'échelle de mesures du spectroscope, on releveaunde bruit = 980, niveau signal = 4508,
voir Figure 107a). Pour une augmentation de laidendge polarisation jusqu'a 0,5 kV,
'accroissement de l'intensité du signal CARS seda maniere non linéaire avec un profil
légerement parabolique. Puis pour des tensions isespentre 0,5 et 1,7 kV 'augmentation
est quasi linéaire (Figure 107b). A 1,8 kV la diffiéce entre le bruit et le signal CARS
enregistré atteint 9,3 soit un écart deux fois gapé a celui obtenu sans polarisation
électrique. En faisant le rapport entre deux coudigenues avec et sans tension appliquée, il
est possible d’obtenir le gain total apporté papdéarisation électrique sur chaque longueur
d’'onde (Figure 107c). On constate alors que ledpisignal a subi un gain d’un facteur deux

tandis que le bruit est resté quasiment inchangé.
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En augmentant encore la tension de polarisatiaririgae (jusqu'a 3,7 kV), le signal
CARS commence a décroitre et perd prés de 10% dalsar maximale (Figure 107b). Ce
phénomene de diminution de I'amplitude du signalRSA particulierement intéressant, est
commenté dans la partie "discussion”, plus loinsde@ chapitre. Au-dela de la tension de
3,7 kV, un claquage au niveau des électrodes estrod ce qui ne permet pas d'augmenter
encore la polarisation électriqgue. Ce claquage reelyit au niveau de linterface verre-

paraffine qui semble étre le point faible de not@ntage en termes d’isolation électrique.
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Figure 107. (a) profils du spectre CARS pour deabeurs de la tension de polarisation
électrique, (b) évolution de l'intensité du picldeaie CARS autour de 2850 ¢ren fonction
de la tension de polarisation, (c) rapport entiexdeaces CARS pour deux valeurs extrémes
de la polarisation électrique (0V-1,8kV) représahta gain obtenu pour chaque nombre
d’onde (mesure des signaux CARS avec 1s d’intégrhti

J'ai également tracé sur la Figure 108 I'évolutienia largeur de la raie anti-Stokes et
de sa longueur d'onde pic en fonction de la tend®molarisation électriqgue. On constate
principalement une diminution progressive de lgear de cette raie lorsque I'on augmente la
tension de polarisation (courbe bleue Figure 108bh)position de la longueur d'onde pic

évolue elle aussi, en commencant par croitre asandiminuer a partir de 1,5 kV (courbe
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noire Figure 108a). L'origine physique de ces étiohs est discutée en détail plus loin dans

le manuscrit (8"discussion”).
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Figure 108. a) Evolution de l'intensité du signAIRES en fonction de la tension de
polarisation; b) Evolution de la largeur et de tesifion de la raie CARS de plus forte
intensité dans la paraffine, en fonction de laitande polarisation (mesure des signaux
CARS avec un temps d'intégration de 1 s)

ii. Polarisation électrique perpendiculaire aux champsptiques

J'ai réalisé les mémes études que précédemmentapeisdes polarisations croisées
entre les ondes optiques et I'onde électrique. Bbtenir une telle configuration, j'ai changé
de circuit de polarisation en modifiant I'orientati des électrodes (Figure 109) mais en
essayant de garder la méme densité de champ aaurded'échantillon (méme écart entre les

électrodes).
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Figure 109. aReprésentation schématique du systéeme d’exposibp@rientations des
champs pompe, Stokes et du champ électrique aggligliechantillon de paraffine

J'ai tracé I'évolution du profil du spectre en fiomt de la tension de polarisation en
me focalisant sur l'intensité et la position déolagueur d'onde pic du signal CARS ainsi que

sur sa largeur.

Comme avec la polarisation électrique paralléle eluxmps optiques, on obtient un
signal centré sur le nombre d'onde de 2848,51".che rapport signal sur bruit est alors
proche de 2,6. En augmentant la tension de pdiamsaon constate une diminution trés
significative du signal CARS (Figures 110a et 11®xur une tension de 2 kV, la signature
CARS est encore visible. Cela peut étre di a teme® d'une composante optique
perpendiculaire a la polarisation principale degmaux pompe et Stokes, engendrée par des
effets de biréfringence lors de la propagationfdisseaux a travers les fibres non linéaire et a
large cceur. Une autre explication a ce signal CARSa présence de liaisons chimiques, en
moins grand nombre, dont la direction d'oscillatiest perpendiculaire a la direction des
autres vibrations, ce qui est le cas dans la paeaffFigure 111). Il est donc ici quasiment
impossible de trouver une orientation moléculaimurplaquelle le signal CARS serait

totalement nul.

Nous observons également une variation de la largemi-hauteur de la raie anti-
Stokes ainsi qu’une évolution de sa position, aerction de la tension appliquée. Pour une
tension maximale de 2 kV, un décalage de 1 nm dmueur d'onde pic est observé vers les
basses longueurs d’onde (accroissement du nombnel@’pour le signal CARS). La largeur
du spectre tend alors a augmenter, passant derB20kV a 3,9 nm a 1,6 kV. Les mesures
au-dela de 1,6 kV ne sont pas significatives du dai trop faible rapport signal sur bruit.
(Figure 110c).
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Figure 110. (a) Evolution de l'intensité de la gimcipale du signal CARS dans la paraffine
en fonction de la tension de polarisation, (b) i spectre CARS en fonction de la tension,
(c) évolution de la largeur de la raie anti-Stokegonction de la tension, (d) évolution de la
longueur d’onde centrale de cette raie en fona®ta tension (mesure des signaux CARS
avec un temps d’'intégration de 1 s).

- Discussion :

La molécule de I'huile de paraffine {(@,n+2 n [8...19]) est électriquement neutre et
ne possede pas naturellement un moment dipolames de la mesure de la signature
vibrationnelle CARS, le signal enregistré, centréoar de 2848,5 cih) est principalement di
aux modes de vibration des liaisons entre les aodw carbone et d’hydrogene. La
répartition quasi-isotrope des molécules au seitédbantillon ainsi que le grand nombre de
directions vibrationnelles potentielles dans csttecture a pour effet d’engendrer une raie
spectralement large (émission sur de mulitples matke vibrationAk ~ 50 cm-1 a mi-
hauteur) (Figure 110b). Il est également impor@amtnoter que la mise en place de cette
expérience de spectroscopie CARS, basée surdatiin de champs optiques linéairement et

parallelement polarisés, contribue a engendres danmatériau des effets d’orientation
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moléculaire plus ou moins importants. En d’autreemes, les ondes pompe et Stokes
permettant d’analyser les vibrations moléculairesivent, elles-mémes, contribuer a une
modification du matériau, surtout si I'élément sdast posséde une mobilité moléculaire
importante comme dans les liquides. Ces effetsadgaturation des transitions Raman sont
notamment trés importants lorsque des résonnarieegrodiques sont présentes dans le
matériau [141, 142, 143]. Cela ne sera pas le aas de la paraffine mais l'orientation

moléculaire dle a la direction de polarisation deamps optiques aura une influence non
nulle, méme si le temps de relaxation de la pamaffR0 ns) est tres supérieur a la durée de

nos impulsions lumineuses (~1ns).

- Rotation moléculaire :

L’application d’'un champ électrique statique a peffet, dans un premier temps, de
mettre en mouvement les charges les plus mobileta deolécule. Ainsi, et du fait de

I'électronégativité plus importante de I'atome @ebone {c = 2,55) que celle de I'hydrogene
(xn = 2,2), le champ électrique va induire un momepoldire global lié & la molécule. Sa

direction est alors perpendiculaire a la chaineatemes de carbone. Par l'intermédiaire de
l'orientation du champ électrique on peut doncriee la molécule vis-a-vis des champs

optiques (Figure 111).
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Figure 111. Représentation schématique de 'oriemtae la molécule de paraffine (n=8)

vis-a-vis du chamﬁ et du moment dipolairg pour des directions de polarisations croisées
(a) et paralléles (b) entre les champs optiquéteetrique

Dans un second temps, et toujours a cause du céktipique appliqué, une rotation
des molécules va avoir lieu permettant une orgtaisalu matériau. Dans ces conditions,
pour une configuration d’excitation paralléle (FiguL08a) un maximum de liaisons C-H se
retrouvent paralléles a la direction de polarigaties ondes optiques, induisant alors une

augmentation significative du signal CARS.

Cet effet de mise en mouvement se traduit, surdanigre partie de la courbe de la
Figure 108a, par la forme parabolique de I'évolutae I'intensité CARS. Celle-ci étant
directement dépendante du carré du nombre de dimisgacitées, on peut supposer que le
nombre de molécules parfaitement orientées estopiopnel au champ appliqué (relation
définie par Muller [144] ):

2

Icars X

Z Nk)(;((g)
k
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avec N, le nombre de moléculés

)(f’) la susceptibilité non linéaire du troisieme orgoair chaque espéce moléculaire

Dans ce premier cas, 2n liaisons C-H contribueab@endrer le signal CARS pour
chague molécule. Le gain maximal en intensité dudu signal CARS obtenu lors de

I'application de la tension de polarisation estghede 2,1.

Dans le cas d’'une polarisation électrique oriemiggendiculairement aux directions
de polarisation de nos champs optiques, nous ofemae réduction de l'intensité du signal
CARS d'un facteur 2,6 (Figure 110a). Dans ces ¢, ce ne sont que les deux liaisons

extrémes C-H de la molécule qui participent a edgarle signal CARS (Figure 111a).

Si I'on compare maintenant ces deux cas, on peuntclge que, suivant que
l'orientation de la polarisation électrique de li@ntillon est paralléle ou perpendiculaire a la
polarisation des signaux optiques, respectivemanto@ 2 liaisons C-H par molécule
participent a générer le signal CARS. Il seraitralpossible, a partir du rapport entre les
intensités de la raie CARS mesurées dans les desjxde remonter a la formule exacte de
notre paraffine. Ce calcul suppose néanmoins qeaesémble des molécules soient
correctement orientées, que les interfaces endhdntillon et les lames de verre n'aient
aucune influence sur les fréquences de vibratianndelécules périphériques et surtout que
I'élément chimique soit parfaitement pur et comgtiles mémes molécules. Il est donc ici
particulierement difficile de mener a bien un talcol & cause de ces incertitudes mais cela

pourrait néanmoins représenter une methode detéasation moléculaire innovante.

- Non affectation du signal non résonnant :

Il est également important de noter que cette taiEm moléculaire, donnant
naissance a une organisation du matériau, ne pewaetici d’'obtenir une amélioration
importante des conditions de dispersion. En d’autiermes, l'orientation moléculaire
n'engendre pas une modification de la dispersiomdtériau et ne permet donc pas d’obtenir
un accord de phase pour les mélanges a quatre andeggine du fond non résonnant. On
peut donc en conclure que la condition d’accordpdase préliminairement non satisfaite

entre nos quatre ondes optiques (pompe, pompe, Stolles, onde anti-Stokes) n’est en rien
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changée. Dans ces conditions, la contribution eal floon résonant n’est pas affectée par la
rotation des molécules et donc par la polarisatien 'échantillon pour des tensions
inferieures a 1,8kV. Seul un gain ou une atténnasior le signal CARS est obtenu ce qui
permet d’améliorer ou de dégrader le rapport signabruit.

Un autre parametre dont dépendent le signal CARI® &ind non résonnant est la

susceptibilité non linéaire d’ordre troig®®. Celle-ci est divisée en deux parties distinctes,
] . ST . 4 (3) y . .
I'une contribuant a 'augmentation du fond non résanty,; , 'autre contribuant au signal

CARS y\¥ [144].

*® =xx + Xun

On peut ici se poser la question de savoir sifaite de polarisation a laquelle nous
soumettons I'échantillon peut modifier la valeurla@susceptibilité non linéaire, et si oui si la
variation entre ses composantes résonnante etésonmante est différente. Pour obtenir une
telle modification il faudrait que le champ exterappliqué soit au moins de l'ordre de
grandeur du champ interatomique du matériau. Datie rcas, le champ appliqué est au
maximum de 7 a 8 kvV/mm tandis que le champ de elggulans la paraffine liquide est de
I'ordre de 60 kV/mm [140]. On peut donc imaginefune modification Iégére du profil du
nuage électronique est obtenue bien avant ceti®li@n peut donc considérer qu'une légére
modification de la susceptibilité non linéaire dia 3 est possible dans notre cas.

En résumé, si I'application d’'un champ électriquecdre échantillon commence par
modifier Iégerement la position des électrons 8bpeis induit progressivement un moment
dipolaire et donc une rotation de la molécule, angmentation plus significative du champ
peut modifier légerement la susceptibilité nondingé d’ordre trois. Ces 3 situations sont trés
clairement traduites par les évolutions de l'inténgsibles sur la Figure 107b et synthétisées
par les lignes rouge (champ faible), verte puisidléchamp fort). La modification la plus
importante du nuage électronique est alors vistmlgr la transition de la partie verte a la
partie bleue correspondant a une saturation dignatsire vibrationnelle CARS [141] puis a
une lente diminution sous la contrainte électrigou@uite par l'action de la polarisation

externe.
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- Rétrécissement du spectre vibrationnelle par oriertion moléculaire

Enfin, la derniére observation concerne I'évolutidm la largeur du signal CARS en
fonction de la tension appliquée. Une augmentatiencelle-ci est obtenue lors d'une
minimisation du signal CARS et une réduction essepbée quand l'intensité du signal
augmente. Il faut noter que ce changement estieniea 10 % de la largeur totale de la raie
CARS et quil est partiellement masqué par la matorultimodale du spectre. Deux

phénomeénes principaux peuvent permettre d’expligatte évolution.

Le premier est 'homogénéisation de la fréquencevideation grace a l'orientation
moléculaire. En effet, le tenseur Raman peutdo®mposé en une somme de deux tenseurs,
I'un isotrope, l'autre anisotrope, chacun associdea fréquences de vibration |égerement
différentes. Une organisation de I'élément chimicqgr@ce a une orientation moléculaire
revient donc a fixer, pour 'ensemble des moléculeg direction de vibration privilégiée vis-
a-vis de l'excitation et donc a favoriser un résgement du spectre lié aux fréquences

vibrationnelles. Plus de détails sur ce phénomenegnt étre trouvés dans la référence [145].

Le second phénoméne est laugmentation quadeatdg I'intensité CARS en
fonction du nombre de liaisons rentrant en résogaDans notre cas, une excitation avec des
champs paralléles revient a rendre maximal le nender liaisons en résonance, et donc a
augmenter le gain sur chaque fréquence. Ce gainundorme modifie de maniére non
linéaire le profil de la raie vibrationnelle et clgg donc progressivement sa largeur a mi-
hauteur (Figure 107c). De maniére inverse, une mmgation du gain, grace a des

polarisations croisées contribue & augmenter ¢gelara mi-hauteur de la signature CARS.

- Refroidissement moléculaire :

Mes mesures montrent aussi une modification deokitipn centrale de la réponse
CARS de mon échantillon de paraffine en fonctiodad&nsion de polarisation. Ce décalage
apparait principalement apres 1,5kV (Figures 107108), lorsque toutes les molécules ont
déja subi une réorientation. Au-dela de cette vatleutension, on distingue également une
diminution progressive de l'intensité du signal GARouvant atteindre 10 % de sa valeur
maximale (Figure 107). On peut imaginer que, dagte situation, la force exercée par la
polarisation électrique est de plus en plus intejusgiu‘'a contraindre légerement la structure
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moléculaire et changer ainsi la valeur de la lomgwkonde pic de la vibration. Le sens de
déplacement de la frequence de vibration se faitsabers les hautes valeurs du nombre
d'onde ce qui correspond au méme type de déplademea celui induit par un
refroidissement de I'échantillon. Il est importate souligner que ce décalage spectral a la
méme origine que la décroissance lente de I'intérBARS entre 1,5 et 3,2 kV. En effet, dans
les deux cas, c’est l'action du champ externe qduit une contrainte physique sur les
molécules et sur le nuage électronique (Figure .1D8) cette observation nous déduisons
gu'avec une contrainte électrique statique il sempbssible de partiellement figer des

molécules, réalisant ainsi un refroidissement mo&e.

Le refroidissement de molécules par action d’'unmghalectromagnétique n’est pas
nouveau en soi. Par exemple, dans un article pahli2009 sur ce sujet plel. Zeppenfeld et
al.,les auteurs montrent que I'application d'uneemlectrique sur des molécules polaires
peut se traduire par une contrainte sur la mobditda vitesse de ces molécules, ce qui
engendre alors un changement local de la tempérfitd6]. Dans notre cas, nous avons non
seulement une potentialité de soumettre des magauldifférents champs électriques mais
nous disposons aussi d'une méthode synchrone pesurer in situ le décalage en

température.

Il est néanmoins surprenant que la courbe d’éwmiutie la fréquence centrale du
mode de vibration principale de la paraffine seatldans un premier temps vers les basses
valeurs du nombre d’onde pour une tension de @aition inférieure a 1,5 kV avant que le
sens de cette variation ne s’inverse aprées 1,5kyuf€ 108b). Cela voudrait donc signifier un
changement de sens dans I'évolution de la tempéraiw composant. Un tel changement a
déja été observé dans d’autres structures moléeslplus complexes comme duY.BazO;
[147]. Concernant les études sur I'huile de pamaffije n’ai pas trouvé de données me
permettant d’aller plus loin dans mon analyse. N&a&ns, la valeur du décalage Raman et le
rapport d’intensité entre les ondes Stokes et Statkes [148] nous renseignent sur la

température absolue de I'élément sous test, cortuseé Figure 112 [111].
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Figure 112. Représentation schématique de la dépeediu rapport entre les intensités des
ondes Stokes et anti-Stokes en fonction de la teatyré (h constante de Planck, c vitesse de
la lumiere s etlas :longueurs d’onde des ondes Stokes et anti-Stokesnperature, k
constante de BolzmaAy écart fréquentiel entre la pompe et 'onde Stokes)

- Conclusion partielle sur I'expérience d’électro-CARS en régime de
polarisation statique:

Au vu des résultats des expériences précédents, plossible de conclure que I'ajout
d’une tension de polarisation sur un élément ligydlarisable comme la paraffine permet de
faire évoluer fortement sa réponse CARS. L'effengipal de la polarisation électrique est
I'orientation moléculaire qui permet d’accroitre da@pport signal sur bruit. Il est également
important de noter que pour des valeurs faibleslthmp dans la paraffine (< 3kV/mm), il
n'y a pas de modification significative de la valele la susceptibilit¢ non linéaire d’ordre
trois (x). Dans ces conditions, et du fait que I'orientatimoléculaire ne change pas les
conditions de propagation linéaire (dispersion)sdééchantillon, on peut en déduire que la
polarisation électrique peut permettre une sousbtracdu signal non résonant et ainsi

résoudre I'un des points les plus critiques corexetrfa spectroscopie CARS.

Pour des tensions de polarisation élevées, laaatgrappliquée sur I'échantillon peut
se traduire par une restriction de la mobilité rool@ire et ainsi induire localement un
abaissement de la température [146]. Les pringpatservations nous permettant d'aboutir a
ces conclusions sont : la modification de la positile la longueur d'onde centrale de la raie

anti-Stokes, et la réduction du rapport d’intensitére I'onde Stokes et 'onde anti-Stokes.

Cette manipulation atypique de substances cowgMée une mesure de spectroscopie
moléculaire représente donc un outil particuliéneimetéressant pour de nombreux champs

de recherche. Par exemple, au vu des résultataushtd semble possible de remonter a la
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valeur du champ appliqué a I'échantillon grace mémure de la modification de l'intensité
CARS, ce qui représente une nouvelle méthode deodusimétrie de champ. Un tel
diagnostic est particulierement important dans degmnismes vivants afin d'améliorer la
compréhension de différents phénomenes tels queeraéabilisation membranaire ou la

pénétration des champs pulsés dans l'organismé [[14].
c. Systeme Electo-CARS en régime d’excitation pulsé

Actuellement I'une des directions privilégiées sldidtude de linteraction des ondes
électromagnétiques avec le vivant concerne I'emglionpulsions électriques nanosecondes
ou subnanosecondes permettant d’obtenir une eraitegllulaire ultrarapide. En fonction de
leur forme temporelle, celles-ci peuvent présedes spectres différents et ainsi se propager
plus ou moins profondément dans les cellules eti$ssis (Figure 113 [124]). Une étude
systématique de la réponse du matériau en fondésnfréquences appliquées est toujours
possible mais reste trés longue et fastidieusend.'des possibilités est de faire évoluer le
contenu fréquentiel d’'une impulsion électrique ¢eupermettant ainsi d’obtenir des

excitations variées avec de fortes amplitudes.

Dans ce cadre, les commutateurs optoélectroniques rmpus avons presentés
précédemment sont particulierement bien adaptdsuenissent des impulsions électriques
parfaitement synchrones avec les impulsions opsiquélisées dans le systeme de
spectroscopie CARS (régime de commutation linéditg)]. Cette synchronisation parfaite
est rendue possible d'une part par le fait que Utdise le méme train d'impulsion pour la
mesure CARS et la commutation opto-électroniquel'atitre part parce que celle-ci est
réalisée en régime purement linéaire (résistivité pthotocommutateur proportionnelle a

I'énergie optique envoyée).
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Figure 113. lllustration de la pénétration du chatgetrique dans une cellule en fonction de
sa fréequence. (a) Impulsion bipolaire, (b) imputsimipolaire [124]

Mon but ici n'est pas de faire une étude systématide I'impact des impulsions
monopolaires ou bipolaires sur des échantillonssnsaulement de montrer que l'analyse
CARS nanoseconde secondée par une onde électutgée st réalisable et peut conduire a

un contréle partiel de l'orientation de certaineséoules.

Pour cette étude, j'ai choisi de changer de miliguide et de prendre un échantillon
de DMSO (Diméthylsulfoxyde de formule chimiqueHgOS) qui est un solvant polaire dont
la constante de relaxation est bien plus courteaglie de la paraffine (200 ps) [151]. Le
temps de réponse du DMSO est aussi sensiblementcplut que la durée des impulsions
électrigues nanosecondes que produit notre syst€ast;a-dire la durée de l'excitation. Sa
conductivité électrique est basse (321" cmi*@ 20°C) ce qui va permettre d'augmenter la
tension de polarisation sans qu'apparaisse dertodeafuite important. De plus la molécule
de ce solvant posséde un moment dipolaire nonengucpermettra d'agir sur son orientation

a travers I'application d’une tension de polarsatfFigure 114a).
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Figure 114. (a) formule du DMSO avec son momenbldipe i, (b) mesure CARS du
DMSO sans polarisation électrique, (c) spectre MESD obtenu par 3 méthodes différentes:
Vibrational Molecular Interferometry (VMI) ; backound-free vibrational phase contrast
(VPC) CARS ; forward-detected CARS [125]; (d) dpedu faisceau Stokes utilisé dans
notre systeme CARS montrant un rapport de 4 dRdatpuissance a la longueur d'onde de
1544 nm engendrant la raie & 2920%en celle & 1564 nm engendrant la raie & 3008 cm

Je me suis concentré sur I'obtention de la sigeai&kRS de la molécule de DMSO
dans la région des grands nombres d’onde qui coeckprincipalement les liaisons G:H
J'ai obtenu la signature de ces liaisons avec ledes de vibration symétrique (raie a
2920 cnt) et antisymétrique (3008 ¢th(Figure 114b).
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Ces enregistrements sont alors comparés a destatsésulbtenus par d'autres
laboratoires utilisant des méthodes d’analyse wffies (Figure 114c) [152]. On constate
d'abord que les positions des raies vibrationnellegsurées avec notre dispositif
correspondent tout a fait a celles rapportées tmfigtérature. La principale différence se
situe au niveau de l'intensité entre les deux @i2820 crifet 3008 crit. Dans notre cas nous
obtenons un rapport dintensité de l'ordre de S@rsalqu’il n'est que d'un facteur 20
(Figurell7c) sur I'enregistrement réalisé par EsBrbacik et al. avec un systeme CARS
[152]. Cette différence s’explique par le profil dpectre de notre onde Stokes qui introduit
une différence supplémentaire entre I'excitatios deux vibrations. En effet la longueur
d'onde Stokes & 1544 nm permettant d’engendrezidadr 2920 cih est de I'ordre de 4 dB
supérieure a celle & 1564 nm donnant naissanceraielad 3008 cif, soit une différence
linéaire d'un facteur 2,5 (Figure 114. d). Danptecessus CARS, l'intensité de I'onde anti-
Stokes étant directement proportionnelle a l'initénde 'onde Stokes, nous retrouvons donc

bien le rapport réel d’'un facteur 50 (2,5x20).

Dans une seconde expérience, nous avons introdeitexcitation impulsionnelle
électrigue dont la direction du champ est paral@leelle des polarisations des ondes
optiques. Le profil temporel de cette onde éleagigdonné sur la Figure 115a, possede une
largeur & mi-hauteur de 4,2 ns. Il est donc asaeitefde synchroniser celle-ci avec les
impulsions optiques de 900 ps. Il est égalemerdtarmue notre systeme d’exposition n’est
pas électriquement adapté en terme d’'impédanagjicee traduit par I'existence d'impulsions
secondaires (Figure 115b). Cependant, celles-sbnepas synchrones avec le signal optique
et ces impulsions n'ont donc aucune incidence ssirenregistrements. Il faut rappeler aussi
que la fréquence de récurrence de la source lasatee30 kHz ce qui laisse largement le

temps aux molécules de relaxer entre deux exaitatio
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Figure 115. a)Profil de I'impulsion électrique pbcdbmmutée, b) profil du signal électrique
distordu a cause des réflexions multiples entsyseme d'exposition et le générateur
optoélectronique

J'ai soumis I'échantillon de DMSO a une excitaté@actrique pulsée nanoseconde
dans le but de mesurer la réponse CARS pendast eatitation électrique. Les mesures ont
été effectuées dans le cas d’'une polarisation dmphélectrique parallele a la polarisation
des champs pompe et Stokes avec une intégraticsigdal CARS sur une seconde. Les
spectres CARS ont été relevés pour des tensiotescafant de 0 a 1,4 kV (polarisation du

générateur 2,8 kV).

Au cours de ces expériences, on constate uneén@sel vibration de la surface de
I’échantillon de DMSO placée entre les deux életdso. Cette instabilité semble étre due a
un léger effet de conduction donnant lieu a untéffermique parasite. En dépit de multiples
tentatives, je n'ai pas réussi a empécher ce plEmmnparticulierement dommageable
puisqu'il provoque des fluctuations de l'intenglté signal anti-Stokes dans le temps. Pour
cette raison, il a été impossible d’analyser coabément I'évolution de l'intensité CARS en

fonction de la tension de polarisation.

Je me suis donc concentré, dans un second tenmgda,mesure de la longueur d’onde
pic de la vibration d’étirement symétrique & 2928 cOn observe un décalage vers les plus
hautes longueurs d’onde de la raie anti-Stokesgpasle 811,62 nm en I'absence d'excitation
électrigue a 811,89 nm avec une excitation pairdpslsions de 1,4kV. Cela correspond a un
décalage du spectre CARS de 47cifile 2922,4 ci & 2918,4 crf). Ce décalage est
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identique mais moins visible sur la liaison G-kntisymétrique autour de 3008 ¢m
(Figure 116a). On constate aussi que cette évalutiest pas linéaire avec la tension créte de
I'impulsion électrique de polarisation (Figure 1)16En effet, un brusque glissement de la
raie est observé pour une tension de 1,2 kV etetay-de qui pourrait s'expliquer par une
amorce de courant au sein de I'échantillon, coradtigalors a une élévation de température.
Le sens du décalage de la raie vers les petits me@matonde est effectivement opposé a celui
observé pour la paraffine (Figure 110d) et corredpbien a ce que l'on attend lors d'une
élévation de température. Il faut noter que I'éialmge du décalage spectral avec la
température n’ayant pas été réalisé, nous ne psyvas evaluer I'ordre de grandeur de cette

variation de température.
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Figure 116. (a) profils des raies CARS autour d202em’ et 3008 crit en fonction de la
tension créte des impulsions électriques polariséctiantillon de DMSO, (b) décalage des
raies en fonction de la tension créte

Nous avons montré ici que la polarisation dynamidwe échantillon de DMSO par
une onde électrique était tout a fait réalisableqe¢ la réponse du matériau peut étre
enregistrée avec une mesure CARS Multiplex. Parmmyen, il est donc possible
d’enregistrer et de détecter l'impact d’une ondxtébmagnétique courte (nanoseconde) sur
des substances chimiques. Une application de ceipei a des cellules biologiques semble
aussi tout a fait possible. La mesure des variatdmla position centrale de la vibration et de
son intensité en fonction d’'un champ externe ouargorte a une nouvelle méthode de

dosimétrie électriqgue innovante mais surtout edenet un contréle partiel de I'orientation
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des molécules. Une étude dans le temps de ces nvamigsons devrait également permettre

de quantifier la vitesse d’évolution de I'orientatimoléculaire.
8. Applications en biologie

Dans la fin de ce chapitre, je vais présenter stginctement des travaux que jai
réalisés en collaboration avec le Laboratoire denghdes Substances Naturelles (LCSN) de
Limoges. Le but est de montrer un exemple d’'appitioainnovante basée sur la

reconnaissance d’une transition vibrationnelle igiyg servant de marqueur cellulaire.

La spectroscopie CARS multiplex est une méthodealise qui permet d’identifier
simultanément de multiples liaisons moléculaireslletpeut donc, potentiellement, permettre
de trier des cellules atteintes de certaines medadi'enjeu majeur est de détecter des
vibrations moléculaires spécifiques, révélatricesoap sir de I'évolution de la maladie.
Actuellement toutes les observations montrent, pas I'apparition isolée d'une signature
vibrationnelle unique clairement visible au seinlaeone d’empreinte digitale des cellules,
mais une modification partielle d’'un grand nombre signatures. Dans ces conditions,
l'identification d’'une cellule malade passe par wwnparaison fine de multiples points
particuliers sur le spectre d’émission. On en dédldgrs un portrait-robot des cellules ou
tissus malades exprimant des modifications stralieg de leur empreinte spectrale (Figure
117) [153].
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Figure 117. Exemple de comparaison entre des tsBustreux par spectroscopie infrarouge
issu de [153]

L’'une des alternatives pour contourner le problgrogé par la forte densité de raies
spectrales confinées dans la zone d’empreinte athgitle la cellule est de greffer
chimiquement des marqueurs spécifigues pouvantiregprune vibration dans la zone
blanche (1700 cm-1 — 2700 cm-1) du spectre desohai vibrationnelles. Il est ainsi possible

d’identifier facilement sa présence et surtout detiplier les signatures.

Le marquage isotopique au deutérium de moléculesires technique utilisée pour
marquer précisément une fonction d’'une moléculeté’ét. Cette méthode consiste a intégrer
un marqueur au sein de la structure chimique daakécule qui viendra elle-méme se greffer
sur un objet biologique d'intérét. L'identificatiolm marqueur permettra ensuite de localiser
cet objet biologique. Plus particulierement, le quage repose sur la substitution de certains
atomes, par exemple les atomes d’hydrogene ourberemde la molécule, par des isotopes.
Dans le cas précis du marquage au deutérium d'wiécoie dont la structure chimique est
composée d’'une chaine carbonée, il s’agit de rezaplies atomes d’hydrogéne par des
atomes de deutérium. Cette opération n’est pastegi@ur I'environnement biologique car le
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deutérium est un isotope naturel de I'hydrogenes laisons chimiques Gpossedent une
vibration Raman autour de 2100 ¢mui est localisée spectralement dans la zone Idade

la cellule dans laquelle celle-ci présente peu @masures Raman. Cette méthode de
marquage trouve ainsi un fort intérét pour desiagpbns telles que I'imagerie de cellules

vivantes ou encore I'étude in vivo de moléculesvast

Dans le cadre de cette approche par marquage, élerarété de caractériser des
COMpOSES purs, marqués, principalement en phasddigt de détecter leur présence au sein

de composeés chimiques complexes.

La premiere mesure réalisée porte sur le DMSO déuteMSO-d6) en phase liquide
et a température ambiante dans lequel les atongslrdgenes ont été remplacés par des
atomes de deutérium. On peut observer une raieipaie & 2114 crh correspondant a la

vibration de la liaison C-D (Figure 118a).

La deuxieme mesure concerne un échantillon d’adéteren phase liquide (appelé
MeCN) (Figure 118b). Le spectre montre la présateaeux raies distinctes intenses vers
2250 cni et 2940 crit correspondant respectivement aux liaisons = et C — H. Ici la
raie d'intérét est celle obtenue & 2250'cqui devrait apparaitre de maniére isolée lors de
I'analyse CARS, apres l'implantation de moléculeéonitrile sur des tissus ou cellules.

Cette implantation peut par exemple étre réalisge«himie click » [154] [155].

La troisieme mesure a été effectuée sur une madéyuithétisée en phase liquide et a
température ambiante au laboratoire LCSN (AcN3) taies observées & 2100 tet a
2930 cm' correspondent respectivement aux liaisonseNC-H (Figure 118c). La aussi la

seule liaison vraiment exploitable est située daz®ne (1700 cih- 2700 cnit).

Enfin la Figure 118d présente le spectre CARS dglyleine qui est un acide aminé
non naturel, sous forme de poudre dont la raie @ 2’ correspond a la vibration de la
lisison C= C. L'obtention de ce spectre montre que notreodiip est tout a fait capable de
détecter et de caractériser des composés chimsgussforme liquide mais aussi sous forme

solide.
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Figure 118. Spectres CARS d'échantillons : (a) ¥SD deutérié, (b) d’acétonitrile liquide,
(c) d' AcN;, (d) de glycine

Le marquage de cellules ou de tissus avec des ateeonctionnalisées est une
approche tout a fait intéressante si I'on dispdsatitk permettant d’identifier des liaisons
atomiques non présentes naturellement dans laena@iette nouvelle approche est trés
différente de celle utilisée dans les systemes ytenétrie en flux qui émettent une
fluorescence a partir d’absorption monophotonigéieégalement tres large dans la région du
spectre visible. Dans ce cas, il est difficile denaler plusieurs signatures spectrales sans
induire un recouvrement des longueurs d’'onde cesjualors problématique pour I'obtention
de mesures quantitatives. La Figure 119 montre xemple de recouvrement de spectre
obtenu avec des marqueurs actuellement utilisés [@ouliagnostic hématologique [58].
L’identification de marqueurs par signature Raman GARS, plus discriminante

spectralement, apparait donc comme une soluttcarctte.
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Figure 119. lllustration du recouvrement entredesssions de fluorescence de marqueurs
utilisés actuellement dans les analyseurs celagan régime de cytométrie en flux

9. Applications en granulométrie

La société CILAS développe actuellement des grametces a diffraction laser
permettant de caractériser la taille de particeélesmesurant la variation de I'angle de la
lumiere diffusée quand un faisceau laser éclaireeneemble de ces particules. Cette
technique exploite la théorie de Mie afin de mesuaedistribution granulométrique des
particules de tailles inférieures a 50 um et leoti@éde Fraunhofer pour celles de tailles
supérieures a 50 um. Selon la théorie de Fraunhiifgensité de la lumiére diffractée et
'angle de diffraction sont fonction de la taille th particule (Figure 120) : plus la particule
est grande, plus 'angle de diffraction est péiit.théorie de Mie, quant a elle, repose sur la
résolution des équations de Maxwell en considégaetla lumiere incidente est assimilée a
une onde plane monochromatique, que la particuledesforme sphériqgue, homogéne et
isotrope, et enfin que le milieu est homogéne [156]
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Figure 120. lllustration de la mesure de granulomédiasée sur la théorie de Fraunhofer
[157]

Hormis via I'exploitation de I'effet de la diffraoh, la caractérisation de la taille de
particules peut se faire aussi en utilisant la népaspectrale macroscopique d’'un ensemble de
ces particules excitées par un faisceau lasert fascette technique que Nemanich a étudié
la réponse Raman de microcristaux de nitrure dee e différentes tailles dont les
dimensions sont comprises respectivement entrendh4et 78,5 nm suivant la direction x
(Lx), et entre 1,5 nm et 47,5 nm suivant la ditty (Ly) [158].

Grace a l'analyse des spectres Raman de 9 midacxisdeux effets ont été mis en
evidence. Le premier concerne la largeur a mi-haudes raies Raman. Celle-ci augmente de
maniere linéaire en fonction de l'inverse de ldldadlu cristal. En d’autres termes, plus la
taille de la particule diminue plus la largeur @erhie Raman augmente. On passe par
exemple de 24 ctha 36 cnt pour une taille qui évolue de 10 nm & 5 nm. Ont pieunc
clairement voir que cette technique sera trés Bengiour les petites particules de tailles
inferieures au micron et beaucoup moins pour lescpées micrométriques (Figure 121). Le
second effet est un décalage de la raie Ramardugayssi, évolue linéairement en fonction
de 'inverse de la taille de la particule. Un dégal de 4 ci est ainsi obtenu par Nemanich et
al. pour une taille de particules qui passe de tDan5 nm [158]. Cette évolution est

représentée sur la Figure 121.
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Figure 121. Evolution de la position du pic (a)atede la largeur (b) de la raie Raman en
fonction de l'inverse de la taille des particule¢c) exemple de spectres pour des
microcristaux de 22 nm et 4.4 nm de large ; imageage de [158]

Dans le cadre de ma these, j'ai souhaité démogtremmon systéme CARS multiplex
nanoseconde pouvait permettre de différencier dgstsode taille sub-micrométriques et
nanomeétriques. Pour cela, jai utilisé des écllans de formes sphériques. Ces différents
échantillons, fournis par la société CILAS, sons ddles de latex dont les diamétres sont
20 nm, 50 nm, 100 nm et 5 um. Ces échantillons sonditionnés séparément, dans des

tubes contenant un solvant (de I'eau).

Dans un premier temps, des mesures de la répomsarRae billes de diametres de
5 um et 50 nm ont été effectuées a Xlim avec ustspeaetre Raman. Les spectres obtenus
présentent de multiples signatures dans la zomeptinte digitale (700 ctha 1700 crit) et
dans la région autour de 3000 tnC’est dans cette derniére que nous avons réatisé
étude et particuliérement sur la raie & 3052 a@vélatrice des vibrations C-H en mode

d’étirement (Figure 122).
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Figure 122. Spectres Raman normalisés de billéatebe de diameétres 5 um (courbe noire) et
50 nm (courbe rouge), mesureés par un spectromatreR (modele Horiba Jobin Yvon)

Dans un second temps, lors de la mesure avec ysiense CARS, jai observé
I'évolution de la raie spectrale précédemment oi8852 cnt) en fonction de la largeur des
billes de latex. J'ai alors mesuré un décalagetsgede la raie CARS vers les plus grands
nombres d’onde lorsque la taille des billes dimihdasemble donc que ce décalage suive
une évolution quasi-linéaire en fonction de lirserde la taille des particules, soit une
évolution similaire a celle obtenue par Nemanichlesur des microcristaux avec un systeme
de type Raman. Dans notre cas un décalage de'®stobtenu entre des billes de 5pm de

diametre et celles de 20 nm (Figure 123a et 123c).

De maniére analogue, la largeur de la raie CARSuévégalement en fonction du
diamétre des billes. Une augmentation de cellestiobservée lorsque le diamétre diminue

(Figure 123b). La aussi cette évolution est simglai celle obtenue dans la référence [158].
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Figure 123. (a)Spectre CARS normalisé des billdatgs de diamétres 5 um (courbe noire),
100 nm (courbe rouge), 50 nm (courbe bleue) eti@@aourbe mauve) ; (b) Evolution de la
largeur de la raie Raman en fonction de l'invers@idmetre de la bille ; (c) Evolution du
front descendant en fonction de I'inverse de diaené¢ la bille

Discussion :

Il est également important de noter que le miliee qqous avons testé était tres
différent de celui des microcristaux. En effetptapagation phononique dans les cristaux suit
des regles particuliéres directement dictées parahhgement atomique périodique. Dans le
cas d'un systeme parfaitement organisé I'émissiam&h est généralement non colinéaire
avec une raie tres fine [159] [160]. A contraries imilieux désordonnés (comme dans notre
cas) ne conservent pas ces particularités maissieectre vibrationnel semble néanmoins

subir les mémes variations lorsque la taille déméhts diminue.

Si I'explication des variations du spectre CARS\lsent assez claires en fonction de
la taille des patrticules, il est toutefois moingdént de comprendre pourquoi une diminution

ou augmentation du diametre des particules permehdnger la réponse Raman du matériau.
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Cette explication est mathématiquement détaillée pes microcristaux dans I'article [158].
Je donne ici juste une explication qualitative eprenant pas en détail le raisonnement

explicité dans l'article de Nemanich et al.

Dans un matériau donné, la longueur d'onde de sidgfu Raman dépend
systématiquement de la direction de propagatiomghigue et donc de la dispersion. Une
modification de ce parametre de dispersion estnoleteseulement a la surface du matériau.
Pour un objet suffisamment grand, I'impact du rapgarface/volume peut étre négligé. Par
contre pour des nanoparticules, ce rapport n'ast pEgligeable et une modification de la
fréequence centrale de vibration moyenne peut diserwvée. De plus, comme nous l'avons
mentionné précédemment l'intensité de 'onde CARBethd du carré du nombre de liaisons
moléculaires sondées. Pour un profil de type sédayperbolique ou gaussien, la diminution

de l'intensité maximale s’accompagne d’une augntemtale la largeur a mi-hauteur.

Conclusion sur la mise en place du nouveau systemlectro-CARS :

Nous avons développé un dispositif de spectroscGBiRS assisté par impulsions
électrigues. Ce nouveau systéeme pompe-sonde @lestoptique est basé sur I'utilisation
d’'une source laser subnanoseconde unique, un rRembmplifie a déclenchement passif,
permettant de générer les faisceaux pompe et Stolas aussi d’engendrer des impulsions
électriques grace a I'emploi de photocommutatdigdaisceau Stokes est créé dans une fibre
microstructurée non linéaire a partir d'une intéicact laser-matiére permettant d’étendre son
spectre initial (génération de continuum). Aprésiroation du profil de la fibre, la largeur
spectrale du faisceau sonde s’étend entre 1070trkB5® nm ce qui permet d’exciter les
vibrations moléculaires entre 0 et 3200 crhe systéme de commutation optoélectronique est
quant a lui basé sur un générateur a onde geléeefiant de fagonner, a la demande, des
ondes a profils variables. La synchronisation depuisions optiques et électriques est
parfaitement maintenue par des lignes a retardrdiefgype de commutation optoélectronique

utilisé (régime linéaire).

Lors de I'alignement du systeme de microscopie ramass utilisé un cristal de PPLN
a pas fixe dessiné pour la génération de seconthdmegue a 1064 nm. Son utilisation

atypique suivant ses axes Z et Y a permis, pouarémiere fois, d’obtenir une conversion
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large bande entre 540 et 675 nm en utilisant desrds de phase non colinéaires de type

Cerenkov et Raman Nath.

Dans un premier temps, nous avons validé notremsystle spectroscopie CARS large
bande par des mesures d’échantillons connus etaammme excitation électrique (billes de
polystyrene, cyclohexane, Methanol). L'utilisatiord’'une source impulsionnelle
subnanoseconde permet d'une part, d’obtenir unellexnte résolution spectrale et d’autre
part de garder synchrone toutes le composantes’otelel stokes et ainsi d’obtenir

simultanément les signatures vibrationnelle surlarge bande spectrale.

Apres la validation de notre dispositif de speatopse M-CARS, nous avons soumis
nos échantillons a une excitation électriqgue camtjrpuis impulsionnelle. Les composés sous
test étaient des éléments chimiques simples (rr@aldMSO) mais présentant tout deux des
résistivités électriques importantes. L’applicatidiun champ électrique permet alors de
polariser la matiére et ainsi d’induire une rotatfmrogressive des molécules. Il est possible
d’obtenir, pour des tensions modérées, un contpdlgiel de chague molécule et ainsi
d’exacerber ou de minimiser l'intensité des sigredlCARS. Une soustraction du fond non

résonnant, porteur d’aucune information vibratidleest alors possible.

Pour des tensions de polarisation plus importapds5kV - paraffine), nous pouvons
engendrer une contrainte électromagnétique plus fur les molécules. Celle-ci a pour effet
d’'imposer une contrainte sur le nuage électrondpgemolécules et ainsi de modifier certains
niveaux d'énergie (effet Stark). Il en résulte unedification de la valeur centrale de la
fréquence de vibration pouvant alors correspondia géchauffement ou un refroidissement

moléculaire.

Cet outil d’excitation électrique et de mesure qué est tout a fait adapté pour I'étude
de I'impact des ondes électromagnétiques sur dggsolivants (cellules, tissus). Il est par
exemple possible de déterminer les quantités demghapénétrant plus ou moins
profondément dans des cellules (dosimétrie) maissiaw’étudier les effets de
perméabilisassions membranaires [149]. D’autrediggtipns comme l'investigation de la
nucléation des cristaux de glace en présence dhamp électrique intense pourraient

permettre de mieux appréhender la formation deeghaicsein des orages [161] [162] [163].
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Au-dela de l'étude sur le couplage entre un syst&@#dRS et une excitation
électrique, jai également participé a deux étupesmettant de valider deux applications
particuliéres. La premiere concernait l'implantatiale signatures vibrationnelle non
naturelles dans la zone blanche des tissus etebinlogiques. Une identification plus aisée
de ces nouveaux marqueurs est alors possible. ibke flargeur des raies vibrationnelles
obtenues permet également d’envisager l'utilisasonultanée d’'un grand nombre de ces

marqueurs

La seconde concerne la démonstration de la capdeitges systemes CARS a faire
une mesure de granulométrie pour des objets de ta@lnométrique. Dans notre cas il

s’agissait de billes de latex avec des diamétregds entre 20 nm et Sum.
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Conclusion

Le travail que jai réalisé durant ma thése pstele développement et I'application
de nouvelles sources lasers impulsionnelles a yg#éraes d’analyse sans contact. Parmi les
techniques concernées, je me suis focalisé pluspi#Erement sur la cytométrie en flux et la

spectroscopie CARS.

La recherche bibliographique synthétisée au chedita montré que, du fait de la
simplicité de leur structure, de leur compacité,lele faible colt et de leur fiabilité, les
microlasers déclenchés se présentent comme desesdues attractives pour étre intégrées
dans des cytometres en flux ou des systemes deéagmapie CARS. Cependant, pour cela,
ils doivent présenter des performances améliorées glusieurs domaines : en particulier,
pour la cytométrie en flux, la gigue doit étre mdére a celle des microlasers déclenchés
passivement et la cadence doit étre proche de 200 Kdur la spectroscopie « CARS
multiplex », il faut un laser impulsionnel a bargjgectrale étroite pour le signal de pompe,
donc un fonctionnement en régime nanoseconde ma@nmemporellement, avec une
puissance créte suffisante pour que les impulstomises puissent aussi engendrer, dans une

fibre non linéaire, un continuum spectral qui serde signal Stokes.

Dans cette these, j'ai travaillé sur des technigieeggduction de la gigue des sources
impulsionnelles a microlasers, sur la recherchesuatégies pour obtenir des émissions
d'impulsions a haute cadence a partir de micradagdibre que j'ai congus, et enfin sur un
systéme de caractérisation CARS assisté par dadsiops électriques a I'aide duquel j'ai pu
étudier la réponse CARS de diverses moléculegnéitiénce d'un champ électrique statique

ou impulsionnel sur cette réponse.

La cytométrie en flux requiert une synchronisatemire le passage d'une cellule
devant une fenétre d'analyse et I'émission d’'unpuision. Pour cela, on doit utiliser des
sources déclenchées capables d’émettre des impsilsiola demande avec une gigue
temporelle inférieure a 1us typiquement, soit 18 fdus faible que celle d'un microlaser
passivement déclenché. Pour remplir cette condifiaincontribué a développer une nouvelle
source laser a cavités couplées et a déclenchdmylerntie actif/passif. Cette source émet des
impulsions avec une gigue temporelle ne dépassan1p0 ns avec une cadence ajustable de
500 Hz a 4 kHz.
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Une autre exigence que doit satisfaire un microlagsksé en cytométrie en flux est de
pouvoir fonctionner & une cadence de répétitionfissuhment élevée. Celle-ci est
conditionnée par la vitesse de défilement desquaes dans le fluide et par la concentration
de ces particules. La cadence minimale pour powléiecter un taux suffisant de cellules
dans un cytométre classique est estimée autouHk8dans les travaux de thése de Nelly
Rongeat, soit une cadence nettement supérieutdeaeema premiére source. Pour atteindre
cette performance, jai développé une source baséde méme principe que celle décrite
précédemment, mais en utilisant un pompage compariédiquement au lieu d’'un pompage
continu. Le synchronisme des opérations de cominatate la pompe et d’'un modulateur
optique a été étudié en détail en fonction de tkenae de répétition choisie, afin d'obtenir un
fonctionnement optimal de la source. La technigg€lauble commutation pompe/MAO que
jai mise en ceuvre permet d’accéder a des cadateespétition jusqu'a 30 kHz, tout en
conservant une faible gigue (environ 200 ns). Cetberce laser présente donc des
caractéristiques requises pour la cytométrie en fline publication sur les derniers résultats

obtenus est en cour de rédaction.

Toujours dans l'objectif d'obtenir I'émission d'utgions bréves (nanosecondes), a
haute cadence, j'ai étudié les potentialités desotasers déclenchés a fibre par commutation
du gain, constitués d'une cavité formée d'un doonicon de fibre dopée Yb (0,5 cm, 1 cm, et
2 cm), fermée par des miroirs de Bragg photoirseritorte réflectivité. Au-dela du miroir de
sortie, le signal laser est amplifié dans le raetgela fibre dopée pompé par le résidu de
pompe. La commutation de la pompe dans la fibet,réalisée par l'intermédiaire d'un MAO

placé en amont du microlaser.

Une étude systématique a montré que l'évolutioncdeactéristiques des impulsions
émises en fonction de la longueur de la cavitéedadtadence de répétition est sensiblement
différente de celle observée dans les microlasexrssiis. Ceci est di au fait que dans les
microlasers a fibre, la longueur du milieu a gaarespond a la longueur de la cavité Ainsi
'augmentation du gain prévét sur 'augmentatiorialongueur du résonateur. Dans le cadre
de nos réalisations expérimentales, des impulgiomshes de 70 ns ont été engendrées et des
cadences atteignant 2 MHz ont été produites. Qi @galement souligner que dans ces
sources miniatures, I'effet de la focale thermiggetres peu marqué et que I'on observe une
stabilisation de la gigue temporelle sur une tagégd plage de fréquence de récurrence allant
de quelques dizaines de kilohertz a plus de 2 Midzprincipal point faible de ces sources
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est évidemment la faible puissance moyenne quepéan extraire a cause du petit volume de
gain et du taux de dopage en terre rare limité dmrsslice. La aussi la valorisation de ces

résultats est en cours sous forme d’une publicatés un journal international.

Dans une derniére partie, je me suis intéressg@ aouveau type de spectroscopie
CARS. Afin de nous affranchir des problemes liéseaistence d’'un bruit de fond non
résonant et d’une résolution spectrale faible d@$utilisation de sources femtosecondes jai
développé un systeme CARS large bande subnanoseemsitsté par excitation électrique
haute tension. Ce systéme mélange alors de nomborepts de conversions non linéaires
allant de la rectification optique aux effets deneersion de longueurs d’onde par non-
linéarité du troisieme ordre. Il est basé sur ligdtion d'un microlaser unique, passivement
déclenché et amplifieé. Les impulsions de ce mém@alaiser servent aussi a engendrer un
supercontinuum dans une fibre microstructurée moéaire (signal Stokes dont le spectre
s’étend de 1070 nm a 1700 nm apres filtrage degikurs d'onde plus courtes que la pompe).
Ce signal Stokes large bande permet d'exciter detbxter simultanément toute un ensemble
de fréquences vibrationnelles (CARS multiplex ouCMRS). Enfin, les mémes impulsions
servent a exciter des photocommutateurs pour engedds impulsions électriques destinées
a polariser I'échantillon. La gigue temporelle erlr's deux excitations optique et électrique
est inférieure a la picoseconde ce qui en fait ygtésne inédit pouvant étre utilisé dans le

domaine temporel pour, par exemple, mesurer le datapelaxation moléculaire.

Afin de garantir le meilleur recouvrement spatig@sdondes mises en jeu, et par
conséquent accroitre I'efficacité de génératiorsidnal CARS, j'ai pris le parti d'utiliser une
fibore a large aire modale (LMA) afin de guider lesdes pompe et Stokes jusqu’a
I'échantillon sous test. Cela permet une excitatitorationnelle des molécules entre 0 et
3200 cnt. Ce dispositif a été validé en comparant avecésulgs spectres CARS mesurés sur
des échantillons chimiques connus avec ceux pupdiésilleurs dans la littérature (paraffine,
cyclohexane, méthanol, et billes de polystyréenepetre la voie vers un systeme CARS

endoscopique fonctionnant en régime nanoseconde.

Grace a ce systeme pompe-sonde électrique-optitues avons également mis en
evidence un contréle de lintensité CARS grace @ amentation moléculaire. La polarisation
de la matiere induite par le champ électrique ¢ihe manipuler les molécules par induction

d’'un moment dipolaire. Ainsi, suivant l'orientatide la polarisation électrique appliquée par
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rapport a celle des champs optiques d'analysestilpossible d’amplifier (polarisations

paralleles des champs optiques et électrique) otédieire (polarisations perpendiculaires)
l'intensité des signaux CARS sans changer le laitfond non résonant. Le traitement
différentiel des spectres mesurés dans les deupearaset donc d'extraire et de soustraire le

fond non résonnant.

La réponse de la molécule de paraffine a été audre détail lorsqu'un champ
électrique continu est appliqué. En particulieruy;@vons pu montrer que I'application de
champs forts (>1,5 kV/mm) agit sur le nuage élettioe et crée une contrainte importante
sur les molécules ce qui a pour conséquence defierddi fréquence centrale de vibration et
la largeur de la raie. Le décalage en fréquence lr grands nombres d'onde que nous
observons en présence de champ fort est interpogténe I'effet d'une diminution de la
température locale. Il existe trés peu de papiaigaht du refroidissement moléculaire par
champ électrique (appelé en anglais electro-coplaggqui donne a nos investigations un
relief particulier. Au vu des résultats obtenusgeette étude, il semble possible de remonter
a la valeur du champ appliqué a I'échantillon gi@ad¢® mesure de la modification engendrée
sur le spectre CARS (intensité, position et largeées raies). Ceci représente une nouvelle
méthode de microdosimétrie de champ, particuliereéroéile dans des organismes vivants
afin d'améliorer la compréhension de nombreux epm&Emes comme la perméabilisation

membranaire.

Par la suite, une étude en régime d'excitationtrédee pulsée (monopolaire ou
bipolaire) a été menée sur des échantillons de DMBEDO polarisation dynamique de
I'échantillon par une onde électrique est réalesablsa réponse peut étre enregistrée avec une
mesure CARS Multiplex. Nous avons donc montré qae, ce moyen, il est possible
d’enregistrer et de détecter l'impact d’une ondxtébmagnétique courte (nanoseconde) sur
des substances chimiques. La dimension temporédieal notre systeme d’électro CARS n’'a
pas été exploitée mais pourrait I'étre tres facdatngrace a un contrdle du retard entre

excitation électrique et optique.

Pour confirmer l'intérét applicatif de notre spentetre M-CARS, nous l'avons mis en
ceuvre avec succes dans le cadre d'une collaboratien un laboratoire de chimie pour
identifier de nouveaux marqueurs qui seront img@samtans des cellules, et dont la signature

vibrationnelle se situe dans la zone blanche deszel (1700 crit— 2700 crit). Nous I'avons
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aussi utilisé pour une mesure granulométrique etsbjpanométriques, ou nous avons pu
mettre en évidence la dépendance de la positiguicdat de la largeur de la raie Raman de

billes de latex, en fonction du diametre de cdsdilentre 20nm et 5 um.

De nombreux résultats innovants ont été démontaés dette étude. lls seront trés
prochainement valorisés sous forme de publicatilams des journaux spécialisés. D’un point
de vue comptable, mes travaux de thése ont permisrédliser les publications et

communications suivantes (voir page 207).
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Titre: Sources lasers déclenchées nanosecondes: iqgiions a la spectroscopie Raman
cohérente sous champ électrique

Résumé:

Du fait de leur compacité, leur robustesse et failsle codt, les microlasers impulsionnels
nanosecondes constituent des sources particuliateatieactives pour de nombreux systemes
de détection et d'analyse, en particulier les cgtoes en flux ou les dispositifs pour la
spectroscopie CARS (Coherent Raman Anti StokesteSirag). Cependant, ces applications
nécessitent des performances améliorées en c@eeme la gigue temporelle et la cadence
de répétition accessible. Dans sa premiére pasite these propose des solutions originales
pour atteindre les performances requises a paetimitrolasers passivement déclenchés,
grace a la mise en ceuvre d'une cavité hybride éeuplompée par une onde modulée en
intensité. Une cadence de répétition supérieur@ kHz avec une gigue demeurant inférieure
a 200 ns est atteinte. Le potentiel de microlaadibres déclenchés par modulation du gain
pour monter en cadence est aussi évalué, montugntles impulsions a faible gigue, a une
cadence de plus de 2 MHz peuvent étre produitefin,Ha derniére partie est consacrée a la
mise au point et a I'exploitation d'un nouveau&ayst de spectroscopie CARS assisté par une
excitation électrique haute tension. Ce disposi@flisé a partir d'un microlaser amplifié,
permet de s'affranchir du bruit de fond non résahdas mesures et de réaliser une analyse
spectroscopique fine de la réponse de différenteeumi d'intérét sous champ continu ou
impulsionnel, pouvant conduire a une nouvelle m#éthae microdosimétrie de champ.
Diverses applications, dont la granulométrie ahkdle micro ou nanométrique ou
I'identification de marqueurs pour la biologie, sdémontrées.

Mots clés : [Sources lasers déclenchées, microlasssivement déclenché, gigue temporelle,
Multiplex CARS, supercontinuum, fibre a cristawofdniques]

Title: Nanosecond pulsed lasers: applications of berent Raman spectroscopy by
electric field excitation
Abstract:

Thanks to their compactness, robustness and lowy pased nanosecond microlasers are
particularly attractive sources for different détee and analysis systems, particularly flow
cytometers or devices for CARS (Coherent Anti Ransankes Scattering) spectroscopy.
However, these applications require reduced titter jand increased repetition rate. The first
part of this thesis proposes novel solutions toieaeh the required performance from
passively Q-switched microlasers, which are basedmohybrid coupled-cavity and intensity-
modulated pump wave. A repetition rate greater B@kHz with jitter remaining lower than
200 ns is reached. Pulsed fiber microlasers omgrdiy gain switching are also studied,
showing that pulses with low timing jitter, at gedtion rate of more than 2 MHz can be
obtained. The last part is devoted to the developraed the implementation of a new system
of CARS spectroscopy assisted by a high-voltagetr&dal stimulation. This device, based on
an amplified microlaser, allows to substract then-nesonant background noise in the
measurements. Thus, a fine spectroscopic analf/sie response of different environments
of interest in continuous or pulsed field can beieeed. It may lead to a new method for field
microdosimetry. Various applications, including mueometry at the micro or nanometric
scale and the identification of markers for biolpgse shown.

Keywords: [pulsed lasers, passively Q-switched of&ger, timing jitter, Multiplex CARS,
supercontinuum, photonic crystal fiber]



