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Introduction générale 3

0.1 Introduction

Dés sa premiere réalisation expérimentale par Théodore Maiman en 1960, le laser a
fonctionné en régime impulsionnel. Méme si les puissances misent en jeu a cette époque
étaient tres faibles, la brillance de cette source rivalisait déja avec un million de soleils. De
ce fait, il était facile de voir l'intérét de pouvoir placer une fraction d’énergie lumineuse
dans des impulsions de durée les plus courtes possibles.

0.1.1 Un peu d’histoire

Forte puissance donc, généreusement associée avec les durées les plus courtes mesu-
rables. Cette résolution temporelle était tout d’abord nanoseconde (10~%-s) grace aux lasers
déclenchés mais la volonté de caractériser des événements de plus en plus rapides a motivé
la réalisation de lasers délivrant des impulsions dont la durée est de plus en plus courte. Dés
1965, les lasers a modes bloqués ont permis d’obtenir des impulsions de durée picoseconde
(107'2-s). Dés lors, les ingénieurs et chercheurs du monde entier redoublent d’imagination
pour compenser la dispersion "naturelle" de leur chaine laser et comprimer au plus court
les impulsions picosecondes. C’est ainsi qu’en 1969, E.B. Treacy met en oeuvre la "grating
pair" [51]. En 1984, pour atteindre le régime solitonique dans les oscillateurs, R.L. Fork
aidé de O.E. Martinez et J.P. Gordon utilisent une paire de prisme [417]. Les impulsions
deviennent alors femtosecondes (107'-s). Aujourd’hui, la course aux courtes durées se
poursuit avec les impulsions attosecondes (10718-s) voire méme zeptosecondes (1072-s).

Avec les impulsions lasers femtosecondes, des puissances et des densités de puissance co-
lossales deviennent accessibles. Dans ces conditions, les seuils de dommage des matériaux
sont rapidement atteints. En 1985, D. Strickland et G. Mourou, appliquent habilement
la technique d’amplification & dérive de fréquence (communément appelée Chirped Pulse
Amplification ou CPA) a loptique |11]. Cette technique, issue du concept de "séparation
temporelle", tire parti de la largeur spectrale associée aux impulsions courtes. L’impul-
sion est donc allongée temporellement (étirement) en retardant les composantes spectrales
les unes par rapport aux autres. L’impulsion étirée est alors amplifiée sans atteindre I'in-
tensité de dommage des matériaux. Enfin, les impulsions sont regroupées temporellement
(compression).

Avec la technique d’amplification & dérive de fréquence, I’exploration des systéme d’éti-
rement et de compression commence. Deux philosophies entrent en compétition. Faire
un couple étireur-compresseur parfaitement linéaire ou parfaitement symétrique. En 1987,
O.E. Martinez réalise une ligne & dispersion positive [15]. En faisant I'image d’un des ré-
seaux du compresseur de E.B. Treacy via un systéme optique afocal, il obtient une loi
de dispersion symétrique, en premiére approximation, au compresseur. Alors que C. Fio-
rini décrit 'importance de la symétrie entre I’étireur de Martinez et le compresseur de
Treacy [1], P. Tournois propose de nouvelles configurations d’étireur et de compresseur.
Son but était de trouver des couples étireur-compresseur trés linéaires justifiant que 1'ac-
cord parfait de ces couples est moins critique compte tenu de 'invariance par translation.
Ainsi, en 1993, P. Tournois introduit un nouveau systéme utilisant une paire de réseaux
de diffraction avec une dispersion linéaire. Ce systéme, composé d’une paire de prisme et
d’une paire de réseau en transmission porte aujourd’hui le nom de "Grism" [50]. I propose
également un systéme composé de réseaux en transmission disposés perpendiculairement
[25]. A cette méme période, d’autres systémes "exotiques" sont mis en ceuvre ou suggérés
[10]. En 1995, P. Tournois résume sa réflexion concernant les nouveaux systémes propices
a la technique CPA en ajoutant un concept fort, les miroirs de Bragg "chirpés" (Chirped
Bragg Reflector) [26]. Ce dernier systéme est trés séduisant car il offre des efficacités tres
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élevées (supérieures a 90%) associées a une loi de dispersion complétement personnalisée.
Cependant dans son article, le miroir de Bragg simulé était composé d’un empilement de
couches minces d’indice (plus d’un millier) avec des épaisseurs aussi fines que 7-nm. Méme
si cette solution était vraiment prometteuse, P. Tournois conclut lui-méme son étude en
nous mettant en garde sur les modes de réalisation. De tels miroirs sont aujourd’hui dis-
ponibles sous la forme de miroirs diélectriques "chirpés". Ils sont trés efficaces mais trés
cotiteux et leur pouvoir de dispersion est relativement faible compte tenu de leur épaisseur.
En paralléle, A. Galvanauska bénéficie des progrés des télécommunications pour réaliser
une chaine laser femtoseconde, en utilisant des réseaux de Bragg fibrés |1]|. Cette fois les
grandes longueurs de fibre permettent une dispersion trés importante mais leur cott reste
élevé et surtout la puissance maximum pouvant étre injectée dans ces fibres sans effet non
linéaire est plutot faible.
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FiG. 1 — Chronologie partielle des systémes d’étirement et de compression dans le contexte
des lasers ultra-courts.

Malgré une diversité de solutions pour les étireurs et les compresseurs, le systéme de
Treacy va dominer complétement les architectures lasers en raison de son trés haut niveau
de dommage essentiel pour les applications trés haute énergie. Et ce, d’autant plus que
I'utilisation d'un étireur de Martinez utilisant un triplet de Offner [37] en tant que sys-
teme d’imagerie associé a un filtre dispersif acousto-optique [16] permet de compenser la
dispersion totale de chaines laser et de produire des lasers commerciaux avec des impul-
sions supérieures a 40-TW en quelques 20-fs. Pourtant, cette solution est loin d’étre facile
a mettre en ceuvre et le systéme est associé & de nombreux défauts. Le cout des optiques
(réseaux de diffraction et optiques réflectrices du triplet de Offner) est trés élevé en raison
des trés grandes dimensions et des qualités de surface nécessaires pour ’obtention d’im-
pulsion de 20-fs. La réalisation nécessite plusieurs heures de réglage de précision. De plus,
la robustesse est facile a remettre en cause en raison de ’aspect "multi-composant" du
systéme. D’autre part, la séparation temporelle des composantes spectrales se fait en deux
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étapes. Le réseau de diffraction produit une séparation angulaire des longueurs d’ondes. 11
est nécessaire de convertir ensuite cette séparation angulaire en séparation temporelle via
d’importantes distances de propagation (parfois supérieures au meétre). Ainsi le systéme est
extrémement volumineux. Enfin, le rendement du systeme est faible. Malgré les efforts im-
portants des fabricants de réseaux pour augmenter leur efficacité, un systéme utilisant un
réseau avec 90% de diffraction dans le premier ordre, offre un rendement global au mieux
de 65% a cause des quatre passages sur le réseau. En dépit de tous ces défauts, 'industrie
exploite cette solution pour proposer des chaines laser toujours plus puissantes.

0.1.2 Plan de I’étude

C’est dans ce contexte scientifique et économique que s’inscrit ma thése. Les systémes
d’étirement et de compression ont été clairement identifiés comme verrous technologiques
pour le développement des lasers femtosecondes tant dans le cadre scientifique, qu’indus-
triel. A cet effet, nous avons mené une étude pour la réalisation d’un systéme étireur com-
pact, proposant une rupture technologique. Son utilisation dans une chaine d’amplification
classique conduit & une démonstration de faisabilité claire d’un tel systéme.

Le premier chapitre propose une rétrospective succincte sur le travail d’exploration et
d’innovation & l'origine de la solution technologique retenue. Deux concepts majeurs sont
décrits : le concept de séparation temporelle compacte de longueur d’onde et le concept de
matériaux holographiques épais.

Je présente briéevement dans le second chapitre la théorie des réseaux de Bragg. Je
décris ensuite la méthode de modélisation et je présente les résultats des simulations et les
ordres de grandeur nécessaires a la réalisation d’un composant.

Le chapitre trois, est quant a lui, consacré au concept des matériaux holographiques
trés épais (dimensions centimétriques) et relativement sensibles (faible fluence 1,2J/cm?,
forte modulation d’indice An = 1073). A nouveau, je décris la modélisation des maté-
riaux holographiques & migration de matiére sans séparation de phase et je présente des
simulations d’enregistrement d’hologramme en donnant quelques ordres de grandeur.

La réalisation d’un composant est présentée au chapitre quatre en utilisant les connais-
sances acquises lors des travaux présentés dans les deux chapitres précédents. La réalisation
expérimentale de ce composant met en évidence les difficultés technologiques inhérentes aux
matériaux holographiques et celles associées au choix pratique lié a cette étude.

Dans le dernier chapitre, je présente la mise en ceuvre expérimentale du composant
étireur dans une chaine laser CPA classique ce qui permet d’obtenir & iso-performance en
terme d’énergie, une chaine laser plus compacte, plus facile & aligner, moins chére et plus
robuste car mono-composant.






Chapitre

Exploration des concepts, valorisation de
la recherche

Il est d’usage dans les theéses de physique de faire I’état de l'art des techniques, ou
technologies utilisées permettant de réaliser la méme fonction que celle visée & l'occasion
du travail de thése. Si cette étape est indispensable pour comparer et mesurer les avancées
réalisées au cours de la période de recherche, elle a tendance & étre présentée de maniére
chronologique, en énumérant les avantages et inconvénients de chacune des solutions. C’est
d’ailleurs naturel, puisque cette présentation suit la démarche scientifique classique consis-
tant en une exploration des solutions de type essais-erreurs. Au cours de ma thése dans le
groupe de R&D de THALES, j’ai eu 'opportunité de travailler avec une nouvelle cellule
chargée de I'innovation pour faire du centre de recherche un centre de RID (Recherche
Innovation Développement) |[41]. Les méthodes d’exploration de cette cellule sont complé-
mentaires de la méthode dite classique et consistent a diriger ou réorganiser le travail de
recherche en terme de concepts et de connaissances. La théorie C-K (Concept-Knowledge)
repose sur la distinction formelle entre concept et connaissance [10]. Cette distinction n’est
pas usuelle et nous devons la préciser.

Une connaissance (K) est une proposition ayant un statut logique pour le concepteur
ou pour le destinataire de la conception. Les connaissances sont le fruit de la recherche
classique, pendant laquelle on acquiére du savoir et du savoir-faire.

Un concept (C) est une notion ou une proposition sans statut logique : on ne peut dire
d’un concept, par exemple celui d’ un bateau qui vole, qu’il est vrai, faux, incertain, ou
indécidable. Les concepts sont le fruit de I'invention et se rattachent & la définition : une
idée abstraite et générale. L'exemple, un bateau qui vole est un concept (nous ne décrivons
pas la réalisation technique) qui peut étre réalisé physiquement de différentes maniéres a
partir de briques de connaissances (K) de 'aéronautique, de 'architecture navale et autres...

L’objectif de cette distinction est de faciliter la rencontre entre la technologie (les
connaissances issues de la recherche) et les marchés (les concepts innovants propres au
commerce et nécessaire pour 'industrie). Le travail avec cette cellule m’a permis de réor-
ganiser mon travail de recherche autour des concepts forts a l'origine de cette theése. Ils
seront donc présentés en premiére partie de ce chapitre. Le second intérét de ce type de
raisonnement est de chercher d’autres sources de valorisation du travail de recherche afin
de protéger efficacement ce travail (Propriété Intellectuelle) et de découvrir d’éventuels
nouveaux marchés utilisant la technologie développée dans ce travail de these.



8 Chapitre 1. Exploration des concepts, valorisation de la recherche

1.1 Exploration des concepts

1.1.1 Concept d’amplification a dérive de fréquence

Depuis 1985, le développement de sources laser ultra-intenses repose sur le concept
d’amplification a dérive de fréquence ou concept CPA (pour Chirped Pulse Amplification).
Ce concept permet d’amplifier des impulsions bréves sur plusieurs ordres de grandeur, de
la gamme d’énergie nanojoule jusqu’au kilojoule. Grace a cette méthode, "amplification se
fait en conservant une intensité laser inférieure au seuil d’apparition de phénomeénes non-
linéaires qui pourraient amener des distorsions de I'impulsion et endommager les matériaux
optiques du systéme laser. La méthode CPA peut se décomposer en trois étapes principales.
Tout d’abord, les impulsions générées par un oscillateur femtoseconde sont étirées tempo-
rellement, c’est a dire que les différentes composantes spectrales (ou longueurs d’ondes)
de I'impulsion sont décalées en temps ce qui allonge la durée de 'impulsion. Ensuite, ces
impulsions étirées sont amplifiées par passages successifs dans des milieux lasers puis re-
comprimées a leur durée initiale. L’étirement et la compression des impulsions nécessitent
I"utilisation de systémes dispersifs que nous verrons tout au long de ce premier chapitre.

Oscillateur Etireur Amplificateur Compresseur

Fia. 1.1 — Ilustration de la technique d’amplification CPA, I'impulsion est d’abord étirée
temporellement (chaque composante spectrale (\) subit un retard différent), puis amplifiée
et enfin comprimeée.

Ce concept fait appel & la séparation temporelle des composantes spectrales. Une sé-
paration spatiale des composantes spectrales ou une séparation spatio-temporelle peut
également étre envisagée (La figure 1.2 présente une illustration trés basique de type C-K
de ce concept).

1.1.2 Concept de séparateur temporel compact de longueurs d’onde

Dans le cadre de cette étude nous ne remettons pas en cause le choix de la séparation
temporelle car cette solution est bien maitrisée dans le monde industriel des lasers ultra-
courts. Cependant la séparation spatiale, qui constitue une modification profonde de la
conception des systeémes, propose de nombreux avantages dont celui d’éviter la saturation
par le gain, effet connu dans "amplification utilisant la séparation temporelle. La séparation
spatio-temporelle peut en principe réunir le meilleur des deux concepts précédents. D’autre
part, nous nous intéresserons uniquement au systéme fonctionnant en espace libre pour
faciliter la compatibilité avec les lasers & base de technologie 7% :Sa.
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Espace des concepts Espace des connaissances
© ()
Séparation des
composantes
spectrales { Dimension spatiale (X, y, z) ‘
; ; ’ ———————— . { Dimension temporelle ('t ) ‘
Spatio-temporelle Spatiale Temporelle -

FiG. 1.2 — Concepts possibles pour la séparation des composantes spectrales.

Si le concept de séparateur temporel des composantes spectrales est retenu on peut
alors descendre d’un niveau conceptuel & un niveau un peu plus concret. La séparation
de composantes spectrales peut étre réalisée a l'aide de la réfraction, de la diffraction et
des interférences ou d’une combinaison des deux. On peut descendre a nouveau dans la
zone d’exploration en considérant que ces deux effets physiques peuvent séparer suivant
’axe de propagation (séparation coaxiale), c’est le cas d’un barreau de verre, ou suivant un
angle qui est fonction de la composante spectrale (séparation angulaire), c¢’est le cas d'un
prisme. Notons que la séparation angulaire doit étre convertie en séparation temporelle
ce qui implique un systéme de conversion avec des propagations plus ou moins grandes
des faisceaux. On peut ensuite classer I’ensemble des solutions techniques a I'extrémité de
chacune des branches de notre exploration (voir figure 1.3).

Paire de réseau de Treacy
. Paire de réseau avec triplet de Offner
Angulaire Paire de réseau en transmission
Paire de réseau perpendiculaire
—— Qy‘j‘rac}flon o Angulaire et [ Réseau de Bragg chirpé franges tournées
interférence coaxjale
ol [ Miroir diélectrique chirpé
0 e
Coazga Réseau de Bragg chirpé

Séparation
temporelle des . Angulaire et .
4 Réfraction gula Prisme
composantes coaxiale
spectrales
Coaxiale E Dispersion naturelle
Angulaire et E Grisme en transmission
Diffraction et coaxiale Grisme en réflexion
interférence
et
réfraction L——— (Coaxiale [ Filtre acousto-optique

Fic. 1.3 — Exploration des concepts de séparation temporelle des composantes spectrales
et descente jusqu’aux solutions technologiques.
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1.1.3 Notion de compacité

Parmi les critéres de choix qui ont guidés notre étude, la compacité était un point trés
important. En effet, les systémes actuels sont trés volumineux ce qui les pénalisent en terme
d’industrialisation. Le concept de base de notre étude est réduit & la notion de séparateur
temporel compact de longueur d’onde ce qui réduit encore le champ des solutions possibles.
Le nouvel espace exploré est présenté sur la figure 1.4.

Angulaire
Paire de réseau perpendiculaire
@1 ac}twn et Ang u[aAlre et [ Réseau de Bragyg chirpé franges tournées
interférence coaxiale
» Miroir diélectrique chirpé
Coaxjale Réseau de Bragg chirpé
Séparation
temporelle compacte o Angulaire et
des composantes Réfraction .
coaxjale
spectrales
Coaxiale [
Angulaire et [
Diffraction et coaxiale Grisme en réflexion
interférence
et
réfraction ——— Coaxiale [ Filtre acousto-optique

Fic. 1.4 — Exploration des concepts de séparation temporelle des composantes spectrales
et descente jusqu’aux solutions technologiques permettant la réalisation d’un systéme com-
pact.
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1.1.3.1 Paire de réseaux perpendiculaires

Le montage utilisant une paire de réseaux disposés perpendiculairement a été proposé
par P. Tournois pour obtenir un systéme d’étiremement linéaire. Ce montage est, a priori,
une maniére trés intuitive d’obtenir une loi de dispersion temporelle décroissante en fonction
de la longueur d’onde. En effet, la figure 1.5 met clairement en évidence le fait que les
courtes longueurs d’ondes parcourent un chemin optique plus important que les grandes.
D’autre part, cette solution technique offre des avantages dans deux cas distincts.

Pour les faisceaux trés étendus, ce montage évite brillamment les problémes liés a la
dimension finie des faisceaux. Ainsi l'utilisation de ce systéme en double passage offre un
systéme sans aucun "chirp" spatial |25].

Pour un faisceau trés fin, en sortie du systéme on se trouve dans un plan de Fourier. Les
différentes composantes spectrales sont toutes distinctement séparées spatialement. Ansi,
on peut envisager dans cette zone une correction dynamique de la phase spectrale via un
systéme de valve ou piston optique.

Réseau 2

N T T TN

T
v

Réseau 1

FiG. 1.5 — Réseaux perpendiculaires.

Dans la configuration vue précédemment, ce systéme & la faculté inédite de créer une
dispersion purement linéaire en fonction de la fréquence |25]. Paradoxalement, cette pro-
priété ne constitue pas un avantage car tous les autres éléments dans la chaine laser ne sont
pas linéaires. Il faut donc compenser les distorsions qu’ils induisent. Cependant, 'utilisa-
tion d’un systeme d’optique adaptative permet d’envisager une correction en temps-réel de
la chaine laser méme si la majeure partie de la dynamique sera exploitée pour compenser
une distorsion constante.

Si ce dispositif de dispersion trouve difficilement sa place dans les systémes de séparation
temporelle des composantes spectrales, il est certainement une des meilleures voies de
solutions pour les systémes de séparation spatiale et spatio-temporelle...

1.1.3.2 Grismes en réflexion

C’est & nouveau P. Tournois qui le premier a introduit la notion de GRISME (asso-
ciation de GRating, réseau, et prISME). A Dorigine, cette solution technique consistait en
'association d’un réseau en transmission et d’une paire de prismes [50|. Le but était de
réaliser un systéme de compression linéaire, permettant d’étre couplé au systéme étireur a
base de réseaux perpendiculaires.

Mais aujourd’hui, c’est dans une autre forme que le systéme de grismes a trouvé un
intérét industriel. Dans son mode de réalisation en réflexion, la paire de grismes permet
de réaliser une dispersion d’ordre deux et trois opposée a la dispersion des matériaux. La
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derniére démonstration expérimentale a permis I’étirement d’une impulsion de 35-fs & 15-ps
avec une efficacité de I'ordre de 90% suivit d’une compression & 35-fs dans 2-m de matériau
[38]. Ce systéme d’étirement était trés compact puisque les deux grismes étaient séparés
de seulement 7-cm.

F1G. 1.6 — Grismes en réflexion.

Les grismes présentent l'avantage du controle de la dispersion cubique permettant ainsi
de compenser la dispersion des différents matériaux traversés dans la chaine laser. D’autre
part, ils produisent une dispersion ¢ opposée au systeéme classique. Il est & noter que la
dispersion d’ordre 4 des réseaux des grismes est toujours négative et ne peut pas compenser
la dispersion d’ordre 4 des matériaux. Enfin, la bande passante des grismes est aujourd’hui
limitée & une centaine de nanomeétres.

1.1.3.3 Filtre programmable acousto-optique

Le filtre acousto-optique programmable counsiste a faire interagir 'onde optique inci-
dente avec une onde acoustique produisant au sein du matériau une modulation d’indice
permettant de faire passer chaque composante spectrale de 'impulsion incidente de 1’axe
ordinaire du cristal vers l’axe extraordinaire (figure 1.7) [46]. On peut ainsi faire varier le
chemin optique de chaque longueur d’onde de maniére totalement controlée en temps-réel
(boucle de rétroaction réalisable jusqu’a 32 KHz).

Fic. 1.7 — Réseau acousto-optique.

Cet élément qui fonctionne en transmission permet de corriger les faibles effets de
dispersion jusqu’a l'ordre 4. Malheureusement son pouvoir de dispersion est faible. Ce
systeme est donc utilisé pour une correction fine des défauts de compression. Cependant,
c’est & avant de la chaine laser que le systéme se positionne car il a une faible tenue aux
flux et une faible ouverture.
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1.1.3.4 Miroir diélectrique a pas variable

Les miroirs multicouches diélectriques classiques de type Bragg, sont constitués d'une
alternance de couches haut et bas indices pour lesquelles ’épaisseur optique est égale a
A/4. Ceci permet d’avoir une réflexion totale par interférences constructives. Si maintenant,
I’épaisseur optique des couches diélectriques est croissante avec la profondeur, les longueurs
d’onde rouges vont pénétrer dans le miroir plus profondément que les longueurs d’onde
bleues (figure 1.8).

Ces miroirs (ou CBR pour Chirped Bragg Reflectors) étaient a origine constitués
d’un empilement de plus de 40 couches diélectriques (SiO3/TiO3) et pouvaient présenter
une réflectivité de 99.5% et une dispersion de vitesse de groupe constante d’environ +45-
fs? sur une gamme de longueur d’onde de 710 a 900-nm centrée a 800-nm [49]. Depuis,
la technologie des miroirs chirpés s’est améliorée et permet maintenant de produire une
dispersion controlée des différents ordres : une dispersion de vitesse de groupe constante
sur une gamme spectrale de 650-nm & 950-nm, une dispersion cubique et du 4éme ordre sur
une gamme spectrale de 740-nm a 840-nm [54]. Le but étant & terme de pouvoir compenser
la dispersion sur une octave optique de 'infra-rouge au visible (> 500-nm au voisinage de
800-nm).

F1G. 1.8 — miroir de bragg diélectrique & pas variable (chirpé).

Les miroirs chirpés présentent comme avantage majeur de pouvoir controler la disper-
sion sur une grande bande spectrale, ce qui les rend trés utiles dans des systémes CPA
de durée d’impulsions sub 30-fs. L’inconvénient majeur de ce dispositif vient de la faible
dispersion de délai de groupe introduite par les miroirs chirpés (¢o ~ 50 — 100-fs?), ce
qui nécessite plusieurs dizaines de réflexions pour compenser la dispersion de seulement
quelques centimétres de matériaux. De plus, les miroirs chirpés présentent des cotits de
fabrication treés élevés.

1.1.3.5 Miroir holographique de Bragg en volume a pas variable

Les miroirs holographiques de Bragg a pas variable, ou Holographic Chirped Bragg
Reflectors (HCBR) [26], sont similaires aux miroirs diélectriques chirpés. Ils présentent en
effet une modulation d’indice qui varie le long de ’axe de propagation. Cette modulation est
sinusoidale et non de type créneau, et 'amplitude de la modulation d’indice est de 'ordre
de 1073 et non 0,85 comme pour les miroirs diélectriques. Par conséquent, la longueur
de ces miroirs est nécessairement plus grande (une seule "strate" ne suffit plus) pour une
meéme efficacité de réflexion (90% par exemple). Ainsi, les différentes composantes spectrales
parcourent un chemin optique largement plus grand (figure 1.9) ce qui confére un pouvoir
de dispersion bien plus important que les miroirs diélectriques chirpés.

Le fait d’utiliser une méthode d’enregistrement holographique de la modulation d’indice
permet d’envisager des réseaux ayant une loi de dispersion complétement personnalisable.
Cette solution a donc 'avantage de pouvoir étre adaptée & n’importe quel type de com-
presseur. L’autre avantage de I’holographie est la possibilité d’enregistrer des miroirs de
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FiG. 1.9 — miroir holographique de Bragg & pas variable.

dimensions relativement grandes (raisonnablement 1 & 2-cm de section et une dizaine de
centimeétres de long). On peut alors envisager d’utiliser le systéme comme compresseur
pour des niveaux de puissance créte faibles & moyens.

1.1.4 Figure de mérite

Nous pouvouns alors déterminer des critéres pertinents pour établir une figure de mérite
pour chaque dispositif. La figure 1.10 présente les performances de chacun des systémes
envisages pour réaliser un étireur compact en terme de :

> bande passante;

>~ d’efficacité;

> facteur d’étirement ;

>~ tenue aux flux;

> dimension.

Toutes les valeurs sont normalisées par rapport & I'étireur classique (Triplet de Offner)
sauf le critére de dimension en raison de la forte différence entre I’étireur a triplet de Offner
et les autres solutions. Pour les dimensions une note de 1 & 3 est donnée. 1 correspond aux
dimensions du Offner (environ 1-m?), 2 correspond aux systémes inférieurs a 50-cm? et 3
aux systémes inférieurs & 10-cm?. Les critéres de sélection sont trop arbitraires pour définir
un dispositif largement plus performant que les autres. En revanche, on se positionne
dans un cas de rupture technologique, face a la solution classique (le couple : Triplet de
Offner / paire de Treacy), bien implantée dans le paysage des lasers ultra-courts a base de
technologie T'i :Sa. Il est donc trés intéressant de vérifier s’il y a compatibilité ascendante,
¢’est a dire si la solution technique envisagée fait mieux dans certains domaines mais surtout
si elle fait aussi bien dans tous les autres. Dans ce cas, sur la figure 1.10, les solutions a
envisager sont celles qui entourent la surface couverte par le systéme classique. La solution
a base de miroirs de Bragg holographiques chirpés (HCBR) est dans ce cas clairement mise
en avant.

Les valeurs brutes réalisées ou potentiellement réalisables sont présentées sur le tableau
1.1. Elles sont accompagnées d’autres critéres non-chiffrables tels que la possibilité de rendre
le systéme adaptatif ou de personnaliser la loi de dispersion.
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Réseaux. perpendiculaires

efficacité Triplet de Offner
\ réseaux.
perpendiculaires
bande passante dimension
Sfacteur detirement Energie en entrée

Miroirs diélectriques chirpés

efficacité Triplet de Offner
\ miroir diélectrique chiirpé

bande passante dimension

Sfacteur detirement Energie en entrée
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Acousto-optique
efficacité Triplet de Offer|
\ Acousto-optique

bande passante dimension

Sacteur d'etirement Energie en entrée

Grismes en réflexion

efficacité Triplet de Offner
N\ Grismes

bande passante dimension

Sfacteur d'etirement Energie en entrée

Miroirs de Bragg holographiques chirpés

efficacité

bande passante

Sacteur d'etirement

Triplet de Offier,
\ HesR.

dimension

Energie en entrée

FiG. 1.10 — Représentation de la figure de mérite de chacune des solutions techniques
compactes pour l’étirement d’impulsion. La solution & base de miroirs holographiques de
Bragg chirpés (HCBR) entoure clairement le "périmétre de jeu" de Iétireur de Offner. Elle
constitue a la fois une innovation majeure tout en restant compatible avec les systémes

précédents.
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systéme b3 bn bande encombrement efficacité durée Energie max adaptatif
passante d’impulsion E/S en entrée

Offner <0 Fixe 200-nm 1-m? 60% 20-fs / 400-ps 10-mJ non
(x 25000)

R. Perp. ~ 0 ~ 0 250-nm 25-cm? >60% 20-fs / 120-ps 100-mJ potentiellement
(x 4000)

HCBR perso.  perso. 150-nm 10-cm? >60% 20-fs / 600-ps 100-mJ non
(x 30000)

M.D.C. perso. perso. 300-nm 2-cm? >99% 20-fs / 300-fs 40-mJ non
(x 15)

Grisms perso. Fixe 100-nm 14-cm? >60% 35-fs / 15-ps 1-mJ non
(x 400)

A.O. perso. perso. 200-nm 2-cm? 25% 20-fs / 6-ps 1-nJ oui

(x 200)

TaB. 1.1 — Tableau de comparaison des systémes de séparation temporelle compacte de
longueurs d’onde. Offner : systéme classique utilisant un triplet de Offner; R. Perp.
paire de réseaux perpendiculaires; HCBR : miroir holographique de Bragg a pas variable ;
M.D.C. : miroir diélectrique & pas variable; Grisms : grisms en réflexion; A.O. : acousto-
optique programmable.

1.1.5 Concept de matériau holographique centimétrique

On voit progressivement la transformation des afficheurs, des télécommunications, des
transferts de données numériques et du stockage d’information évoluer d'un systéme pure-
ment électronique vers un systéme hybride ou purement optique. Pour cela, de nouveaux
matériaux sont mis au point pour des applications trés diversifiées. Il y a une dizaine d’an-
née, la société DuPont a développé divers matériaux photopolymeéres [52] pour réaliser des
masques pour des circuits imprimés, des colles, des matériaux pour I’enregistrement d’ho-
logrammes ou encore des matériaux pour la réalisation de circuits optiques. Aujourd’hui, la
recherche concernant les matériaux holographiques continue avec des matériaux hybrides
(organiques/inorganiques) pour la réalisation de micro-lentilles [43], d’afficheurs statiques
ou dynamiques, ou encore de filtres optiques.

Dans le cadre de cette these, un temps important du travail de recherche a été consacré
al’élaboration d’un matériau holographique centimétrique & modulation d’indice. A Vorigine
de ce travail, compte tenu de I'historique du laboratoire, on distinguait trois possibilités de
réaliser un tel matériau :

> modulation d’indice par modification de la conformation de la matiére;

> modulation d’indice par migration et densification de la matiére;

> la combinaison des deux précédentes.

Dans le chapitre consacré a ’élaboration du matériau holographique, nous verrons que
nous avons exploré les trois voies expérimentales. L’objectif étant de réaliser un composant
fonctionnant en espace libre, nous avons éliminé les matériaux utilisant une séparation de
phase. En effet, ces matériaux ne peuvent pas étre réalisés sur des épaisseurs supérieures a
quelques centaines de micromeétres. La figure 1.11 présente le schéma exploratoire parcouru
avec les différentes solutions techniques exploitées.
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Cliangement E Cristaux. (de type Niobate de Lithium)

Modulation par électronique
changement de

conformation de
la matiére
Clian/geme'nt [ Matériaux dopés par un colorant
moléculaire
Matériaux; Modulation par
holographiques a migration et Migration et . i )
modulation d'indice changement de changement [ Matériaux dopés par un colorant mobile
d'épaisseur conformation moléculaire (de type PMMA-PQ)
centimétrique de la matiére
Migration sans Matériaux dopés par porteur dindice mobile
séparation de (de type PU dopé Acrylate)
Modulation par phase
migration de la ~———————
matiére Migration avec { Matériaux dopés par porteur d'indice mobile
séparation de avec effet de séparation de phase
phase (de type PDLC, photopolymer Dupont)

Fic. 1.11 — Exploration des concepts de matériaux holographiques d’épaisseur centimé-
trique.

Des problémes liés a l'enregistrement dans les réseaux trés épais (épaisseur centimeé-
trique) ont permis d’élaborer une autre démarche d’exploration. En effet, comme décrit
dans le chapitre 111, lors de la phase d’enregistrement, un effet de filamentation se produit,
ce qui interdit la réalisation de réseau épais dans notre matériau. Méme si nous ne connais-
sons toujours pas l’ensemble des raisons de cet effet de filamentation, il est raisonnable de
I’attribuer a des effets non-linéaires thermiques, optiques ou autres. Effectivement, nous
avons développé un matériau dont l'indice varie fortement et rapidement en fonction de
I'intensité lumineuse, observer des effets d’auto-guidages n’est donc pas une surprise. Une
question se pose alors, comment éviter les effets d’auto-guidages et de filamentation dans
des matériaux & forte modulation d’indice? Ce qui se traduit par le concept un matériau
holographique a forte modulation d’indice qui n’introduit pas d’effet non linéaire. Cette ex-
ploration n’a pas été effectuée mais la figure 1.12 présente une esquisse de la démarche que
I’on peut prévoir.

Dans cette esquisse, on voit clairement deux démarches. La premiére consiste a interdire
les effets non-linéaires soit par un filtrage spatial (exemple : le diameétre des filaments est
incompatible avec les propriétés de la matrice), temporel (exemple : la cinétique de création
des filaments est trées lente devant celle d’enregistrement du réseau) ou spatio-temporel (une
combinaison des deux précédentes).

La seconde consiste a séparer la fonction enregistrement de la fonction augmentation
de la modulation d’indice. Ainsi, on enregistre un réseau de faible modulation d’indice
(effet non-linéaire négligeable) puis on provoque 'augmentation de la modulation d’indice
via un processus non optique : par effet thermique, on provoque & haute température la
migration d’une espéce stable & basse température et dont la migration sera guidée par la
concentration liée a la modulation d’indice ou encore une création de "trous", un solvant
guidé par la modulation d’indice (via la concentration) s’évapore créant une absence de
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Filtrage spatial

A effet immédiat Filtrage temporel

Matériaux. Filtrage spatio-temporel

folographiques a
migration de matiére
Augmentation de

A effet différé lindice par effet
thermique

Augmentation de
Cindice par

| évaporation d'un

solvant

FiGg. 1.12 — Exploration des concepts de matériaux holographiques d’épaisseur centimé-
trique sans effet non linéaire.

matiére et donc une chute brutale de I'indice.
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1.2 Valorisation de la recherche

Le second intérét de ’exploration par concept et par cellule de connaissance est de pou-
voir valoriser le travail de recherche via des innovations non envisagées au commencement
du travail de recherche [11]. Dans ce cadre, plusieurs séances de travail ont été consacrées
a linvestigation de nouvelles formes d’objets en se basant sur le concept de séparateur de
longueur d’onde compact. La figure 1.13 présente un ensemble d’applications potentielles
pour notre séparateur spectral compact et un de ses dérivés trés proche.

[ Etirement d'impulsion courte

Temporelle Compression d'impulsion courte
Séparation des Multiplexeur / Démultiplexeur optique
composantes —_— - Spatiale Spectrométre / Spectro-colorimétre
spectrales | Correcteur de phase spectrale

,,,,,,,, Spatio-temporelle [ Etirement spatio-temporel d'impulsion courte
Compression spatio-temporelle d'impulsion courte

———  Réseau de Bragg chirpé

— .. Réseau de Bragg chirpé franges tournées

FiG. 1.13 — Exploration des applications possibles utilisant un séparateur spectral.

La figure 1.14 présente les deux configurations utilisées pour les applications. Le premier
systéme correspond au systéme que nous avons vu précédemment. Le second consiste a
tourner les franges de 45°, de maniére & ce que les composantes spectrales soient séparées
temporellement et spatialement. Cette nouvelle configuration ouvre un grand nombre de
possibilités d’applications.

1.2.1 Multiplexeur / Démultiplexeur optique

Avec l'augmentation constante des débits de transfert de données, les télécommunica-
tions sont rapidement passées d’un systéme hybride électronique-optique vers un systéme
tout optique. Pour augmenter encore la bande passante, on a exploité le concept de multi-
plexage en longueur d’onde (WDM : Wavelength Division Multiplexing), mais le but était
de desservir les gros opérateurs et non l'utilisateur final. C’est d’ailleurs en partie cette dis-
cordance de débit entre 'utilisateur final et les opérateurs qui a conduit & la récession de
I"année 2000. Aujourd’hui les contenus téléchargés sont de plus en plus volumineux, la vidéo
a la demande utilise des débits trés élevés pour permettre la lecture immédiate (12Mbps
uniquement pour la video HD). En paralléle, les contenus s’enrichissent, la vidéo haute dé-
finition (HD) accompagne les canaux audio 7.1 (8 canaux audio en tout). Mais ce n’est plus
seulement les connexions internet qui nécessitent du débit. Tous les appareils numériques
(lecteurs multi-format portables, les appareils photo et caméscopes numériques, disque dur
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|< Réseau de Bragg a pas variable

/

—

entrée

T sortie

Réseau de Bragg a pas variable
’ B} franges tournées

entrée

F1G. 1.14 — Configuration possible pour la séparation compacte, spatiale et/ou temporelle,
des composantes spectrales. Dans le premier cas, les composantes spectrales restent toutes
colinéaires. Dans le second, les composantes spectrales sont dispersées spatialement dans
un plan.

externes ...) sont consommateurs de bande passante (la prise HDMI peut transporter jus-
qu’a 5 Gbps!). On peut donc entrevoir 'avénement du transfert par voies optiques entre
"serveurs" et "périphériques". A titre d’exemple, dans les futurs avions gros porteurs le
débit de la vidéo a la demande des 400 passagers est tel que l'utilisation de liaisons fibres
avec multiplexage en longueur d’onde peut étre envisagée avec sortie fibre pour chaque
passager. La réalisation de guide polymeére pour le multiplexage / démultiplexage pourrait
s’avérer étre une solution avantageuse et peu coiiteuse.

Multipléxeur / Démultipléxeur tout optique

Fic. 1.15 — Reéalisation possible d’un multiplexeur, démultiplexeur tout optique.

1.2.2 Spectrométre / Spectro-colorimétre

"L’humanité est intimement liée & la couleur". Ces mots de Jacques Livage, professeur
de chimie au Collége de France confirment & quel point la nature et le vivant émerveillent
par la richesse et la variété des effets colorés qu’ils offrent & notre regard. L’art s’en est
longtemps inspiré, mais aussi la mode, et de nos jours, le marketing.

La vue est, et de loin, le sens le plus exploité par ’étre humain. Il est donc naturel que
les industriels, de ’automobile, du textile, de la publicité et autres, attachent un tel intérét
a mesurer les couleurs. De méme la biologie, la chimie (pour le controle de I’environnement
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par exemple) ont besoin d’outils compacts pour réaliser des mesures sur site. La réalisation
de spectrométres ou spectro-colorimétres aussi petit qu’une clé USB pourrait se révéler
tres utile pour toutes ces applications exigeantes.

2

/

Barrets, cco

Spectrométre compact

FiG. 1.16 — Reéalisation possible d’un spectromeétre compact.

Dans le marketing et 'infographie la couleur se doit d’étre toujours juste. L’écran d’un
graphiste doit étre en principe calibré toutes les deux semaines. Le vieillissement du back-
light, des filtres de couleurs et autres éléments d’un écran LCD modifient au cours du temps
la température de couleur et le blanc ce qui nécessite des opérations de réglages relative-
ment fastidieuses. L’intégration dans les écrans d’un systéme de calibration automatique
permettrait de simplifier les opérations de maintenance.

Dans le monde de 'affichage et de la capture d’image, pour les professionnels comme
pour le grand public, un standard (le SRGB) normalise ’espace colorimétrique. Les im-
primantes, les appareils photo numériques, les caméscopes doivent se plier a cette norme
tout comme les périphériques d’affichages (LCD, Plasma, CRT, ...). Les écrans sont donc
calibrés en sortie d’usine mais (comme pour les professionnels) il vieillissent et perdent
leur rendu de couleur. Pour conserver toujours un rendu juste, la aussi, un systéme de
calibration automatique faciliterait bien des choses.

En ajoutant un ou plusieurs séparateurs spectraux compacts sur les écrans, on pourrait
ajuster la colorimétrie des écrans automatiquement et ce, & n’importe quel moment. Cette
invention a d’ailleurs fait I’objet d’un brevet THALES (Brevet 07 03246).

intensité en niveau de gris du spectre pris en photo]]

6000 4
5000 4
4000
3000 -

2000

Intensité (a.u.)

10004

0

-1000 +

FiG. 1.17 — Démonstration d’'un prototype de spectrocolorimeétre
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1.2.3 Correcteur de phase spectrale

Dans bon nombre d’applications, la mise en phase de différentes sources est recherchée.
C’est le cas pour les lasers a impulsions courtes ou le large spectre a besoin d’étre controlé en
phase pour conserver toujours les plus courtes durées d’impulsions. Il est donc nécessaire de
pouvoir adapter la phase de chaque composante spectrale individuellement afin de rétro-
agir sur les perturbations environnementales. Mais le controle de la phase spectrale est
également tres utile, lorsque ’on veut mettre en phase plusieurs sources indépendantes
(des diodes lasers par exemple) pour produire des interférences constructives et obtenir des
sources trés énergétiques. Dans ces deux cas, le séparateur spectral compact associé a un
systéme de controle de la phase (piston ou valve optique) peut probablement répondre aux

attentes liées & ces applications.
|< Vi Valve optique

/

Miroir de repli

Correcteur de phase spectrale

Fic. 1.18 — Reéalisation possible d’un correcteur de phase spectrale pour la mise en phase
de sources.

1.2.4 Amplification par étalement spectral spatio-temporel

L’amplification d’un signal temporellement étiré produit des effets de distortions. On
peut en particulier soulever le probléme du rétrécissement par le gain. En effet, le spectre
de l'impulsion & une forme de cloche et 'énergie a la longueur d’onde centrale est plus
intense que sur les bords. Lors de 'amplification, le milieu & gain transfére alors préféren-
tiellement 1’énergie a la longueur d’onde centrale plutot qu’aux longueurs d’ondes latérales.
Le spectre s’affine alors et diminue la durée de 'impulsion. Cet effet est une limitation pour
maintenir des courtes durées d’impulsions. En utilisant habilement le séparateur spectral
compact pour disperser les longueurs d’onde dans un plan, on peut envisager d’amplifier
les longueurs d’ondes individuellement avec un gain personnalisable et ainsi éviter l'effet
de rétrécissement par le gain.

|< 7 Milieu i gain

Miroir de repli

Spectrométre compact

Fig. 1.19 — Reéalisation possible d’'un amplificateur linéaire permettant potentiellement
d’éviter le rétrécissement par le gain.



Chapitre

Les réseaux de Bragg

2.1 Introduction

Ce chapitre a pour but de présenter les réseaux de volume & pas variable, dit réseaux de
Bragg "chirpés". Les réseaux de volume ont la propriété de diffracter la lumiére dans deux
ordres uniquement, ’ordre 0 et ordre -1. De plus, dans certaines conditions il est possible
d’obtenir une intensité nulle dans 'ordre zéro. La lumiére est alors dispersée sans perte
dans lordre -1. Enfin, en controlant correctement 'enregistrement du réseau de Bragg, il
est possible de s’assurer que l'ordre -1 se propage dans la direction opposée au faisceau
incident. On obtient alors le comportement d’un miroir, on appelle ce type de réseau des
miroirs de Bragg.

Pour comprendre comment fonctionnent ces réseaux nous rappellerons tout d’abord
comment fonctionnent les réseaux fins (en 2 dimensions). En considérant ensuite qu'’il y
a diffraction et interférence dans la troisiéme dimension, nous comprendrons comment
fonctionnent les réseaux de volume. Ces bases permettront de modéliser les réseaux de
Bragg utilisés pour l'étirement d’impulsions femtosecondes et de calculer les ordres de
grandeur nécessaires a la réalisation d’un composant.

A Tissue de ce chapitre, nous disposerons d’un outil de modélisation complet pour
concevoir le réseau de Bragg a pas variable le mieux adapté pour réaliser un étireur sur
une chaine laser femtoseconde classique. Ce réseau devra remplacer un étireur classique de
type Offner et montrer ainsi l'interopérabilité entre les étireurs classiques et ce nouveau
type d’étireur. Mais cet outil de modélisation et de simulation pourra étre exploité au
dela du "simple" remplacement d’étireur de type étireur de Offner. En effet, il pourra étre
utilisé pour réaliser des étireurs plus exotiques ayant des réponses en phases personnalisées
mais également des réponses en amplitude. Modifier la réponse en amplitude spectrale d’un
étireur permet par exemple de compenser les effets de rétrécissement par le gain toujours
pour atteindre les durées les plus courtes possibles en conservant le spectre le plus large
possible.

23
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2.2 Diffraction, interférences, réseaux minces (2D)

2.2.1 Diffraction par une fente

La diffraction par une fente est un modeéle théorique utilisé pour modéliser les phéno-
meénes de diffraction et d’interférences en optique.

Une fente est une ouverture de largeur a et de longueur infinie, centrée sur 'origine
(la fente s’étend de —§ & § suivant I'axe z). Du fait de la symétrie par translation du

probléme, on ne considére les variations d’intensité que sur un seul axe z (voir fig. 2.1).

Sente écran

FiG. 2.1 — Diffraction par une fente.

On se place dans le cas on écran est situé a l'infini (diffraction de Fraunhoffer), c¢’est-
a-dire que les rayons qui arrivent en un point M sont considérés comme paralléles. C’est
le cas si I’écran est placé a plusieurs métres de la fente.

Si 'on appelle D la distance entre 1’écran et la fente, alors U'intensité I(z) en un point
z de I’écran s’écrit ! :

I(z) = Iy - sinc® <% . z>

ou sinc est la fonction sinus cardinal définie par sinc(z) = sin(z)/z. Iy est l'intensité
incidente et A est la longueur d’onde incidente.

2.2.2 Diffraction par N fentes

La diffraction par un réseau de fentes est un modeéle théorique qui nous permet de
rappeler la loi des réseaux minces.

Un réseau de N fentes est constitué de N ouvertures de largeur a et de longueur infinie,
espacées d’une distance A que l'on appelle période du réseau. Du fait de la symétrie par
translation du probléme, on ne considére les variations d’intensité que sur un seul axe z
(voir fig. 2.2).

On se place dans le cas ou 'écran est situé a ['infini , ¢’est-a-dire que les rayons qui
arrivent en un point M sont considérés comme paralléles. Supposer que l’écran est a ['infins
revient & poser que la distance D entre I’écran et les fentes est grande devant la distance
A (D> A\).

!La démonstration est faite en annexe
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=

N fentes écran

FiG. 2.2 — Diffraction par N fentes.

L’intensité I(z) en un point z de 'écran s’écrit :

: 2(N7TA )
sin 2 Ta
I(2) = Ip.—— 2D 7/ gine? (—z)
(2) 0" N2gin? (%.z) AD

2.2.3 Interférences dans le plan d’observation

L’ensemble des rayons paralléles qui frappe ’écran au point M sont tous déphasés d’un
multiple du retard :

A
A(‘D = 27'('@

Au point M, le champ total est la somme d’une série de N champs :

E(z,t) = ) By

N
_ ko S edlt-kag)
s=0

B N-1
_ _.e](wt—N.Aapz). Z e](—k.Agpz)
N s=0
Eqo

_ =0 'ej(wt—N.Aapz) 3
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Le dernier membre vaut :

N-1
5=0
. (NA
st ag s(25E)
sin(Aéoz)
donc :
- (NA
B(ot) = 20 oot Nape— 7 ags) S55)
) - M . A AQPZ
sin(=5~)

L’intensité lumineuse est le flux d’énergie, soit :

sin(NAgW) r _ 1, [sin(%) r

Nsin(Afz) Nsin(Aéoz)

Ifentes(z) = E(Z,t) : E*(Z,t) = Eg

Cette répartition d’énergie des fentes est modulée par la réponse spatiale d’une fente.
L’intensité aprés un réseau de N fentes s’écrit alors :

. NApz

sin(=5%£2) , Ta
I(z) =Iy. | ——=2—~| .sinc® (— -
(2) = Iy [ sin(Afz)] sinc <)\D z)

On appelle ordre p de diffraction I'énergie diffractée dans la direction pour laquelle

I’entier p est solution de Ag’ = = p[2x]. Dans ces conditions, le dénominateur tend vers 0 et

I(z) est maximum.




2.2. Diffraction, interférences, réseaux minces (2D)
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FiG. 2.3 — interférences a linfini de N fentes.
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2.2.4 Loi des réseaux

Les fentes de notre réseau étant disposées de maniére réguliére, on a une alternance
d’interférences constructives et destructives selon 'angle de diffraction. On peut ainsi cal-
culer, pour une longueur d’onde A donnée, I'ensemble des angles 6 pour lesquels on aura
une interférence constructive (ordre de diffraction du réseau).

FiG. 2.4 — Diffraction d’un réseau dans la direction 6. Il est important de préciser que 0
est une valeur algébrique. Cela signifie qu’en réflexion, l'angle de diffraction 0 est négatif,
ce qui permet de retrouver la loi des réseaux en réflexion.

La fonction de transmission du réseau T'(z) peut étre treés diversifiée (réseaux sinusoi-
daux, réseaux binaires, réseaux de phase...). Cependant, elle restera toujours périodique de
période A et sera donc de la forme suivante :

2wpz

P
T(z) x Z aped TR
p=0

L’onde plane, monochromatique, de longueur d’onde A, de vecteur d’onde ¥ et dam-
plitude U est incidente dans le milieu d’indice n; avec un angle i sur le réseau (voir figure
2.4). La projection du champ sur l'axe z nous permet d’écrire que l'onde résultante est
proportionnelle & l'expression suivante :

2Tz . . .2
w ox Ue I —xsin(d) of 7

Les ondes diffractées dans le milieu d’indice ny et dans la direction définie par ’angle
0 s’écrivent sous la forme :

.2 .
v ox Ve I sin(0)

A Taide des deux relations précédentes et en ne tenant compte que de 'argument des
exponentielles on obtient la relation suivante :

2mn;z 2mpz 2mngz

in(i) + A 3

Ce qui nous donne la loi des réseaux :

sin(0)

A

(ngsin(f) — n;sin(i)) = -py



2.3. Effets d’épaisseur dans les réseaux, réseaux épais (3D) 29

Dans la suite, on prendra n; = ny = n. Cela revient & considérer que nous nous trouvons
dans un milieu d’indice n égal a 'indice moyen du réseau. Il suffit ensuite pour connaitre
la direction de propagation en dehors du réseau (dans l'air par exemple), d’utiliser la loi
de Snell-Descarte.

2.3 Effets d’épaisseur dans les réseaux, réseaux épais (3D)

Les propriétés de diffraction d’un réseau se modifient de fagon significative lorsque sa
période est bien plus petite que ’épaisseur du matériau dans lequel il est enregistré. Dans
un réseau épais, I'angle d’incidence du faisceau de lecture est fixé par le pas du réseau et
par la longueur d’onde du faisceau de lecture, et ne peut pas étre choisi de facon arbitraire
comme c’est le cas pour un réseau mince. De plus il existe seulement une onde diffractée
principale et toute I’énergie du faisceau de lecture peut étre transférée & cette onde. Nous
établirons tout d’abord la condition sous laquelle on peut considérer que le réseau est épais
et négliger tous les ordres diffractés sauf le principal. Nous traiterons ensuite de la théorie
des ondes couplées de Kogelnik [14] et donnerons les formules du rendement de diffraction
et de la sélectivité spectrale pour des réseaux en réflexion.

2.3.1 Critére d’épaisseur pour un réseau

Les matériaux photosensibles utilisés en holographie sont d’épaisseur non-nulle et il
est trés important d’étudier les effets d’épaisseur sur les propriétés de la diffraction. Par
exemple un film holographique ayant une épaisseur d’environ 20 microns avec un pas des
franges incidentes sur le film de I'ordre d’un micron posséde une épaisseur 20 fois plus
grande que le pas des franges. Dans de telles situations nous devons tenir compte de ’aspect
tridimensionnel du matériau. Dans la suite nous considérons le cas simple d’un hologramme
élémentaire, un réseau produit par interférence de deux ondes planes dans le matériau
induisant des variations spatiales de permittivité et/ou de conductivité. Lorsque c’est la
permittivité qui varie, le réseau est appelé réseau de phase. Lorsque c’est la conductivité,
le réseau est dit d’absorption (ou d’amplitude). Dans certains cas on peut avoir un réseau
mixte présentant & la fois des variations périodiques de permittivité et de conductivité.
Dans la pratique ce sont les réseaux de phase qui sont les plus intéressants (pas de perte
d’énergie).

Considérons un modéle simplifié de réseau épais. La lumiére incidente est diffractée par
les strates du réseau qui sont perpendiculaires a 'axe des z (Fig.2.5). Les rayons tels que
(1) et (2) diffractés par deux points homologues situés sur deux strates consécutives sont
en phase si la différence de marche entre eux est égale & un nombre entier de longueurs
d’onde.

nA(sin @ — sini) = p.\; pe[0,+1,+2,..] (2.1)

Ot n est 'indice de réfraction moyen du réseau et, aussi, celui du milieu extérieur au
réseau; A est la longueur d’onde de la lumiére dans le vide. Cette équation, en fait, est
I’équation d’un réseau mince, elle ne tient pas compte de ’épaisseur du réseau. Dans un
réseau épais, 'angle de diffraction 6 doit satisfaire, en plus, une autre condition : des rayons
tels que (2) et (3) diffractés par la méme strate mais a différentes profondeurs (Fig.2.5)
doivent étre en phase ou presque en phase pour que 'amplitude totale diffractée par une
strate sur toute sa longueur soit maximale.

La différence de marche entre les rayons (2) et (3) vaut Ay = nz(cosi— cosf). Si r est
l'amplitude diffractée par unité de longueur d’une strate, 'amplitude diffractée par toute
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FiG. 2.5 — Diffraction par un réseau épais suivant la direction .

la strate d’épaisseur Az est :

Az
2
R = / T exp [j Tr;\m(cosi - cos@)] dx
0

A A
= rAxexp [j 7rn>\ ’ (cosi — cos 9)] sinc [Wn)\ m(cosi —cosf) (2.2)

|R| est maximal pour § = +i; § = i correspond a 'ordre zéro (p = 0) dans 1’équation
(2.1); c’est le faisceau transmis directement. § = —i correspond a lordre -1 et il est le
plus intense parmi les faisceaux diffractés. La condition 8 = —i correspond & la réflexion
du faisceau incident sur la strate du réseau, les rayons réfléchis a différentes profondeurs
parcourant le méme chemin optique. Substituant § = —i et p = —1 dans I’équation (2.1),
nous obtenons une relation entre ’angle d’incidence et le pas du réseau :

sint =

Ik (2.3)

Le faisceau de lecture doit satisfaire cette condition appelée condition de Bragg. Contrai-
rement & un réseau mince, ’angle d’incidence dans un réseau épais ne peut pas étre choisi
indépendamment de .

A P’aide des équations (2.1) a (2.3) nous pouvons calculer les intensités relatives des
ordres par rapport a ’ordre principal, p = —1, lorsque le faisceau de lecture obéit a la
condition de Bragg. Calculons par exemple, I'intensité relative dans 'ordre +1. L’angle 6
pour p = 1 est donné par :

. 3 A
sinf = I (2.4)
En substituant les équations (2.3) et (2.4) dans (2.2), U'intensité relative dans l'ordre

+1 devient :
L R Y S Y . o : (2.5)
Iy, A An2)\2 An2)\2 '
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Pour A = 0,5-pm, n = 1,5, A = 1-um, Az = 15-pm, 'intensité relative dans 'ordre +1
est 3.1073. Pour des angles i, 6 petits, ( < 45° ), par un développement limité, la formule
(2.5) se réduit a :

.o [TAAx
sinc” | ——— 2.6
= (2:6)
Lorsque le parameétre ”Tf‘AAf est supérieur a 10 (ce paramétre est appelé le facteur @

du réseau), l'intensité relative dans les ordres supérieurs ne dépasse pas 1% et 'on peut
considérer que seulement 'ordre zéro et ’ordre -1 existent dans le volume du réseau.

2.3.2 Réseaux épais en transmission et en réflexion

On distingue parmi les réseaux épais deux types particuliers :

1. les réseaux en transmission ;

2. les réseaux en réflexion.

On parle de réseaux en transmission lorsque ’onde incidente E et 'onde diffractée
E_ se trouvent de part et d’autre du réseau (figure 2.6 & gauche). Les réseaux en réflexion
sont, au contraire, les réseaux pour lesquels 'onde incidente F et ’onde diffractée F_ se
trouvent du méme coté du réseau (figure 2.6 a droite). La figure 2.6 montre qu’un méme
réseau épais peut-étre utilisé & la fois en réflexion et en transmission. Cette bivalence
dépend de la longueur d’onde incidente et de son angle d’incidence sur le réseau. Dans

— —
tous les cas, si K est le vecteur d’onde du réseau défini par || K| = 2F et dont la direction

— —

est perpendiculaire aux strates d’indice et Gy et (G_ les vecteurs d’onde, respectivement
— —

de l'onde incidente et 'onde diffractée, alors la relation de Bragg, K = g4 — f_ doit étre

vérifiée.

F1G. 2.6 — Réseau de Bragg en transmission (gauche). Réseau de Bragg en réflexion (droite).

Dans la suite, nous nous intéresserons tout particuliérement aux réseaux en réflexion
car ce type de réseaux se comporte comme des miroirs (d’ou le nom réseau en réflexion). En
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effet, chaque strate du réseau réfléchit partiellement 'onde incidente E et un phénomeéne
d’interférences constructives permet de mettre en phase chacune de ces réflexions. Le prin-
cipe est identique aux miroirs diélectriques a pas variable utilisé dans les systémes lasers
femtosecondes. La figure 2.7 montre comment tirer parti de ce type de réseau pour étirer
des impulsions. En pratique, chaque composante spectrale de I'impulsion courte parcourt
au sein du réseau un chemin optique différent et est donc décalée temporellement en sortie
du réseau par rapport au reste du spectre.

FiG. 2.7 — miroir holographique de Bragg a pas variable.

2.3.3 Reéseau en réflexion, Théorie des ondes couplées

Le réseau épais que nous allons étudier est représenté sur la figure 2.8.

—

0 /

FiG. 2.8 — Réseau de Bragg en réflexion.

L’axe des z est perpendiculaire aux surfaces limitant le milieu diélectrique. Les strates
sont perpendiculaires au plan d’incidence zz. Le réseau a une longueur totale L. Le vecteur
réseau I_f, de module QW’T est perpendiculaire aux strates. Pour simplifier I’analyse nous pre-
nons la permittivité moyenne du milieu formant le réseau égale a celle du milieu extérieur.
Cela implique que toute ’analyse se fait "a 'intérieur" du réseau. Pour connaitre les angles
de diffraction des différentes ondes il suffit d’appliquer les lois de Snell-Descartes . Soit une
onde plane E, polarisée parallelement & l’axe des y, arrivant & incidence normale sur le
réseau (0 = 0). L’onde incidente E, donne naissance & une onde réfléchie E_ et il y a
échange d’énergie entre ces deux ondes tout au long de leurs trajets dans le volume du
réseau. Pour étudier la propagation de ces ondes dans le réseau de volume, nous devons
résoudre I’équation d’onde scalaire :

AB(w) + k*(z,w)E(w) =0 (2.7)
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Le champ électrique est la somme des champs se propageant en sens inverse 'un de
Iautre :

Le module du vecteur d’onde k(z,w) s’écrit sous la forme :

wn(z,w) w

k(z,w) = = Z(n(w) + An) (2.9)

C

La variation de l'indice de réfraction induite par l'inscription du réseau de Bragg est
modélisée sous la forme :

An = An(z) cos(2kpz + ¥ (2)) = An(z) cos(Kz + ¢(z)) (2.10)

On obtient alors :

E(z,w) = B+ 20k {eﬂ(z) + e_ﬂ(z)} (2.11)

Dans le calcul de k%(z,w) la contribution An? est négligeable car la modulation d’indice

est trés faible. Nous avons écrit f(w) pour wro@) o gy = %‘c" = %. k est appelée la

constante de couplage. Elle joue un role fondamental dans la théorie des ondes couplées
puisque si celle-ci est nulle il n’y a pas de réseau et pas de diffraction. T(z) quant-a lui
vaut 2kpz + 1 (z). D’un point de vue physique il est important de détailler la contribution
de chacun des termes qui décrivent la modulation d’indice.

>~ An(z) est 'enveloppe de la modulation d’indice

>~ kp est le vecteur d’onde de Bragg principal

= T(z) rend compte de la variation longitudinale de la période (chirp)

A partir de Y(z) Pargument du cosinus de (2.10) on peut définir le vecteur d’onde de
Bragg du réseau par :

K(z) = % = 2%k + %(Zz) (2.12)

La période spatiale A de la variation d’indice peut alors s’exprimer en fonction de la
fonction ¥(z) :
27 27

K(z) B 2kp + dd;(;)

A(z) =

En injectant (2.8) et (2.11) dans I’équation de propagation (2.7) on obtient :

PE, . dE, 2 gnn; | ipe

T2 T 20—+ (67— 0By | e

B B 2 AF —iBz
g — Ul (B - B)E- e

128k [E+ (e—j(ﬁz—%kz—i—w(z)) + ej(3ﬁz—26kz+w(z)))]

+ 28k [E_ (ej(ﬁz—%kz—l-w(z)) + e—j(3ﬁz—25kz+¢(z))):| —0 (2.13)
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En utilisant 'approximation de ’enveloppe lentement variable & 1’échelle de la longueur
d’onde :

d2Ei dEi
2.14
dz? < ﬁ dz ( )
on trouve :
dE.| 5. | dE_] _.,.
jd—; el + Il b
+208k [E+ (e—j(ﬁz—25kz4rw(z)) + ej(3ﬁz—25kz+w(z)))]
128k [E_ (ej(ﬁz—25kz+¢(z)) I e—j(3ﬁz—25kz+¢(z)))} 0 (2.15)
avec :
0k =6 —kp (2.16)

exprimant le désaccord de Bragg par rapport au vecteur d’onde de Bragg du réseau kp.
Dans cette nouvelle équation, on s’apercgoit qu’il y a des termes oscillant rapidement en
30(w)z. Ces termes sont moyennés a 0 dans ’approximation dite synchrone. Une condition
nécessaire pour que la théorie des ondes couplées soit valable est donc que 0k < f(w). En
isolant le facteur des exponentielles en +j3(w)z, on obtient les équations couplées pour
chaque enveloppe :

+ ]ddE;: + /{EN,$€$j(25kz—w(z)) -0 (217)

2.3.4 Reéseau en réflexion, cas des réseaux a pas fixe

On se place maintenant dans le cas ou ¥(z) est constant (pour simplifier les calculs on
prendra ¢ (z) = 0), le réseau est alors a pas fixe. Nous allons étudier phénoménologiquement
la "brique élémentaire" de tout réseau. L’objectif est de connaitre la solution des équations
couplées suivantes.

dE -
= + kE_e I(2%k2) — ¢ (2.18)
dz
dE_ - ..
gt kB, etI2kz) — ¢ (2.19)

On obtient alors pour E_ I’équation du second ordre suivante :

’F_ dE_ -

- —2j0k—— —K’E_=0 2.20
dz? TR0z (2.20)
Pour trouver la solution de cette équation on prend comme conditions initiales :

= E4(07) =1, juste avant I'entrée dans le réseau, seul E existe;

>~ E_(d) =0, Apres une distance d, E+ ne transfert plus d’énergie a E_.
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La solution de cette équation pour les conditions initiales précédemment citées est de
la forme :

B (Z) _ C.€j25k2 [e—\/nz—c%zz o e—\/n2—5k2(z—2d)] (221)

Pour déterminer la constante C', on calcule % a l'aide de ’équation (2.21) en z =0
qui vaut —jr selon I’équation (2.19). On trouve :
C = —Js

j5k‘(1 _ 6—2\/52—5k2d) — VK2 — 51@2(1 + 6—2\/52—6k2d)

Apres simplification de I'expression, on obtient le champ électrique de Ponde E_, qui
s’écrit :

(2.22)

sinh(VK? — dk?(d — 2))
Ok.sinh(v k% — 0k?.d) — Vk? — dk?.cosh(vV k? — dk?.d)

La grandeur physique d’intérét dans le cas que nous traitons ici est 'efficacité de diffrac-
tion 1 qui correspond a l'intensité normalisée de E_ en sortie du réseau. Il est important
de préciser que la sortie d’un réseau en réflexion se trouve en z = 0 pour l'onde réfléchie
E_. On trouve alors expression de  démontrée par Kogelnik [44] pour les réseaux en
réflexion :

E_(2) = —jk.e?*?

(2.23)

n=E_(0).E* (0) = sinh”(Vi? — 0k.d) (2.24)

sinh?(Vr2 — 0k2.d) + 1 — &

K2

2.3.4.1 Reéseau en réflexion a pas fixe dans les conditions de Bragg

Lorsque les conditions de Bragg sont remplies, le déphasage 0k est nul (5 = kp). Les
expressions du champ et de 'efficacité de diffraction se simplifient. On obtient :

B =g |t ) (2.25)
et,
n = tanh®(k.d) = tanh® (WA)\nd> (2.26)

A ce stade, il est important de noter que 'efficacité de diffraction dépend du produit
An x d. En effet, pour une efficacité de diffraction donnée ( par exemple : n = 90%), il
existe une infinité de couples (An,Az) de modulation d’indice et d’épaisseur du réseau
pour lesquels n(An, Az) = tanhQ(%) =0,9.
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2.3.4.2 Reéseau en réflexion a pas fixe hors des conditions de Bragg

La différence entre deux réseaux a pas fixe de méme efficacité se situe hors Bragg. En
effet, en reprenant les équations de propagations (2.24) et en tenant compte cette fois du
désaccord 0k, Defficacité de diffraction en fonction de la longueur d’onde a l'incidence de
Bragg peut s’écrire sous la forme :

1
nA) = 1—0k2/r2

1+ sinh?(v/Kk2—0k?.d)

avec :
ok = 7'('71(; - %)

et :

. TAn

D)

Sur la figure 2.9 on a représenté 'efficacité de diffraction en fonction de la longueur
d’onde de réseaux a pas fixe pour les couples (An, Az) suivants qui ont la méme efficacité
max de 90% :

= An=10"3 |, Az = 470-pum ;

~ An =5.10"% | Az = 940-pm ;

= An=10"%, Az = 4,7-mm.

100
——an= 10% Az =470 ym
ol N | An=5.10"; Az = 940 um
i An= 10% Az=4,7 mm
s 60+
p}
S
S 40
E
pi}
204
0_

T T T T T T T T T
803 804 805 806 807
% (nm)

F1G. 2.9 — Réseau de Bragg en réflexion pour différents couples (An, Az).

La bande passante est dans ce cas une fonction croissante de An : elle passe de 0,1-nm
(aux premiers zéros) pour An — 107* & 1-nm pour An — 1073. Il est important de noter
que, connaissant 'efficacité de diffraction en fonction de la longueur d’onde et l'efficacité
maximum & Bragg il est facile de remonter au paramétre physique An du réseau. Cette
démarche est communément appelée probléme inverse. Dans cette premiére partie, nous
avons donc étudié les réseaux de Bragg & pas fixe constituant la "brique élémentaire"
permettant la réalisation de réseaux de Bragg a pas variable dits "réseaux chirpés".
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2.4 Modélisation des réseaux de volumes

2.4.1 Reéseau en réflexion a pas variable

Les réseaux de Bragg a pas fixe permettent de réaliser des miroirs dont la réflectivité
est controlée. En revanche, ils induisent inévitablement une modification (faible) de la
phase spectrale intrinseque aux réseaux en raison d’une part de la dépendance de l'indice
avec la longueur d’onde et d’autre part au fait que les chemins optiques parcourus en
leur sein par les différentes longueurs d’onde sont distincts (I’accord de Bragg n’étant pas
vérifié pour toutes les longueurs d’onde qui sont réfléchies, le champ pénétre plus ou moins
profondément dans le réseau introduisant une variation du délai de groupe différente pour
chaque longueur d’onde) . L’intérét d'un réseau a pas variable est qu’il permet d’obtenir une
phase spectrale prédéfinie. Ce réseau consiste en un empilement de réseaux élémentaires
dont le pas varie en fonction de la profondeur dans le réseau. Ainsi toutes les longueurs
d’onde d’une impulsion incidente sur le réseau sont réfléchies successivement. Pour illustrer
cet effet, on peut utiliser la méthode de la réflexion ponctuelle. Cette méthode repose
sur 'approximation selon laquelle les longueurs d’onde sont réfléchies dans le réseau a la
position donnée imposée par la condition de Bragg :

_ K(2)
B(z) = 5

Cette vision est partiellement fausse dans la mesure ou une onde donnée ne se réfléchit
pas en un point mais interagit avec le réseau de diffraction tout entier pour donner naissance
a une onde réfléchie issue de 'ensemble des interférences constructives sur les strates du
réseau. Cependant, cette technique permet de comprendre la "physique" des réseaux de
Bragg chirpés. Ainsi pour controler la dispersion du réseau on agit sur le paramétre A, pas
local du réseau, pour déterminer le chemin optique parcouru pour chaque longueur d’onde
de I'impulsion courte.

(2.27)

2.4.1.1 Principe de la réflexion ponctuelle

La technique suivante permet d’obtenir une expression analytique pour la fonction
1 dans le cas de réseaux chirpés ayant des caractéristiques relativement simples et en
négligeant la dispersion du matériau. Pour des cas plus complexes, seule une résolution
numérique est possible. D’autre part, le coefficient de réflectivité du réseau, lui n’est pas
pris en compte.

Le probléme inverse consiste donc a déterminer les parameétres physiques d’un réseau
de Bragg chirpé en fonction de la réponse spectrale souhaitée. Nous allons dans un premier
temps étudier une approche analytique : la méthode de la réflexion ponctuelle. Cette mé-
thode repose sur I'approximation selon laquelle les longueurs d’ondes sont réfléchies dans
le réseau a la position donnée par la condition de Bragg :

(2.28)

On se donne une réponse spectrale cible avec en particulier une phase spectrale 1 (w).
A partir de la on en déduit le délai de groupe T(w) qui est la dérivée de ¢ par rapport a
w. Ce délai de groupe peut s’exprimer en fonction de la distance parcourue dans le réseau
pour chaque fréquence :

T(w) = Z&29) (2.29)
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Cette relation donne donc la position ou chaque fréquence est réfléchie z(w). Par in-
version, on peut en déduire la relation w(z). L’utilisation de la condition de Bragg est la
derniére étape qui permet de calculer dans un premier temps la quantité K (z) définie par :

dip(z)
dz
La fonction 1(z) s’en déduit alors par intégration?. La période physique A(z) est di-
rectement reliée a 1(z) par :

K(z) = 2kp + (2.30)

2T 2

K(z) B 2]{:3_’_%(22)

A(z) = (2.31)

2.4.2 Modélisation des réseaux de Bragg a pas variable en réflexion

Dans les paragraphes précédents, nous avons étudié théoriquement et phénoménolo-
giquement les brigues élémentaires des réseaux de Bragg que nous souhaitons utiliser.
Cette étude a ses limites et il est maintenant nécessaire d’utiliser un modéle numérique
pour simuler les miroirs de Bragg que nous voulons réaliser. Pour cela, nous allons utiliser
une méthode différentielle couramment nommeée "Layer Peeling". Cette méthode s’appuie
sur un argument de causalité pour les ondes se propageant dans le milieu, consistant a
considérer que le couplage a entrée du réseau entre 'onde incidente et 'onde réfléchie
est uniquement déterminé par la réponse impulsionnelle. En effet, "au tout début", la lu-
miére n’a pas le temps de se propager profondément dans le réseau et elle ne voit que la
"premiére couche". Une fois le coefficient de couplage déterminé numériquement dans la
premiére couche ("layer"), on propage alors les champs vers la seconde couche. Cette pro-
pagation est calculée via l'intégration des équations couplées vues précédemment ou par
la méthode des matrices de transfert présentée dans la suite. Ainsi, on se retrouve dans la
méme situation qu’au début de "l'exercice", mais la premiére couche ne contribue plus, elle
a été épluchée ("peeled off"). Le gros avantage de cette technique sur d’autres algorithmes
est une meilleure efficacité et surtout une complexité moindre [16].

Pour appliquer cette méthode, il est souvent d’usage de faire un changement de va-
riable pour incorporer toute l'information des paramétres physiques du réseau dans un
seul coefficient [16]. On pose ainsi :

5 z = u(z e—jékz
{giﬁz:ii C e (2.32)

Le systéme (2.17) devient avec les nouvelles variables :

dU sk — qo =0

dz

B L ek — =0 (2.33)
dZ j q - .

2Le calcul analytique pour un délai de groupe purement linéaire est présenté en annexe
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ot le coefficient de couplage complexe est défini par :

g(2) = jr(z)e ) (2.34)

si on ’exprime en fonction des variables physiques du réseau, on trouve :
_ %"(Z)e—j(w(zwg) (2.35)

q contient toute I'information sur le réseau :

> son module est proportionnel a ’enveloppe du réseau;

> sa phase donne 'information sur la fonction ¢ qui donne les variations de la période
du réseau en fonction de la position z.

En pratique, on obtient :

_
An(z) = g (2.36a)
A(2) 2n (2.36b)

 2hp + L(arg(q))

Le systéme (2.33) est résolu numériquement pour chaque fréquence ce qui permet d’ob-
tenir la réflectivité du réseau r(w) = % L’amplitude spectrale de 'impulsion réfléchie

est alors simplement :
E(x,y,2z,w) = r(w)Eo(z,y, 2,w) (2.37)

Le champ électrique s’obtient alors par transformée de Fourier inverse de (2.37).

2.4.2.1 Meéthode des matrices de transfert

La philosophie de la technique des matrices de transfert est de discrétiser le réseau en
sections uniformes dont les caractéristiques physiques sont constantes (Fig. 2.10). En effet,
dans ce cas il est facile de calculer la matrice de transfert M; de chaque section 1.

A - ~
U, U, > U Uiy

~ ~ -
Vi, Vi Vi T/,v,, 1 /

FiG. 2.10 — discrétisation du réseau de Bragg en section uniformes.

Dans le cas ol ¢ est indépendant de z, le systéme (2.33) se résout facilement et on peut
en déduire la matrice de transfert d’une section uniforme telle que :

( ZE > =M ( Z > (2.38)
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La matrice de transfert M; s’écrit [16] :

cosh(v;Az) + j% sinh(v;Az) % sinh(v;Az) 539
f i—;; sinh(y;Az) cosh(y;Az) — j% sinh(v;Az) (2:39)

ol Az est la longueur de chaque section et ; est défini par :
V2 = lgil* — k3 (2.40)

Comume les équations couplées ne sont valables que lorsque les parameétres du réseau de
Bragg varient lentement a l’échelle de la longueur d’onde, la longueur élémentaire Az doit
étre plus grande que la période du réseau de chaque section :

Az > A; (24:].)

On peut calculer la matrice de transfert de chaque section par (2.39), la matrice de
transfert de toute la structure s’obtient par un produit de matrices :

- [ My My
M_HM_<%1%) (2.42)

On obtient donc la relation pour un réseau de longueur L :

a(L) ) < My Mo > ( u(0) >
- = - 2.43
( U(L) M21 M22 ’U(O) ( )
Dans la modélisation, le réseau dans sa totalité est un systéme conservatif si bien que
de méme que pour chaque section élémentaire :

My = My
2.44
{Mﬂ = Ml*z ( )

S

En appliquant les conditions aux limites, @(0) = 1 et 9(L) = 0, on en déduit que :
M,
My,

Le coefficient de réflexion est ainsi déterminé par (2.45) pour chaque fréquence.

r=o(0) = (2.45)

2.4.2.2 Meéthode des matrices de transfert simplifiée

Dans le cas ou Az < L, on peut montrer que la matrice de transfert M; d’'une section
uniforme est équivalente au produit de deux matrices plus simples |16] :

M ~ Ma. M, (2.46)

M, est la matrice décrivant un miroir avec un coefficient de réflexion complexe p :

p 1

ou p est relié au coefficient complexe du réseau par la relation :

m@:(l—mﬁy%<_} ‘W*> (2.47)

p= —% tanh(|g|Az) (2.48)
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On peut retrouver l'expression (2.47) de M), en prenant la limite dans la matrice générale
(2.39) quand |g| — oo tout en gardant le produit gAz fini. Dans cette situation, la réflexion
est bien localisée en un point donné (comme pour un miroir).

M, est la matrice décrivant une propagation sur une distance Az :

ejékAz 0
MAZ = < 0 e—j6kAz > (249)

Cette expression s’obtient en prenant la limite dans (2.39) quand |¢|] — 0 puisque
dans ce cas il n’y a plus de couplage et la matrice représente simplement la propagation
des champs.

Dans ce modeéle, le réseau est donc remplacé par une série de miroirs discrets séparés
d’une distance Az et caractérisés par le coefficient de réflexion complexe p; (voir Fig. 2.11).
La réflectivité du réseau se calcule donc en évaluant un produit de matrices de transfert
plus simples que dans le paragraphe précédent. On peut alors trouver une relation plus
simple d’utilisation pour calculer la réflectivité.

~ pi-Z pi—] pi pi”
U,
-—
‘N}I—Z ‘ /
[ r T

Az Az Az

Fi1G. 2.11 — modélisation du réseau en une série de miroirs

Pour cela, considérons la relation entre les champs avant et aprés transfert par la matrice
M;. Celle-ci se calcule simplement :

JOkAZ _ ok j0kAz
¢ pie > (2.50)

1
o —1
M; = Mp.;M,; = (1—|p|*) 2 ( o _iskAz . tidkAz
pie e

En utilisant (2.38) :

on en déduit que :

v; T — pi ;
ripg = oL = TP —2jokAs (2.51)
Uipr L —rip;
et réciproquement :
, L L2j0kAz
py = Lit e (2.52)

1+ ri+1p;9<e2j5kAz

Ces deux relations de récurrence sont particulierement simples et permettent de calculer
la réflexion du réseau en partant soit du début (relation 2.51) soit de la fin du réseau
(relation 2.52). Evidemment, pour le calcul de la réponse spectrale du réseau, on utilisera
donc (2.52), mais dans le cadre du calcul inverse® qui consiste a déterminer les paramétres
physiques du réseau connaissant sa réponse spectrale, on peut utiliser 2.51.

3]algorithme du calcul inverse est détaillé en annexe
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2.5 Simulations et ordres de grandeur

En conclusion, nous allons étudier d’'un point de vue théorique les performances des
réseaux de Bragg chirpés pour I’étirement d’impulsions courtes. En utilisant ’algorithme
vu précédemment, nous réaliserons des simulations permettant de dimensionner les compo-
sants en termes de modulation d’indice An, de longueur L et de variation de période A(z).
Comme application directe de cette méthode numérique, deux réseaux de Bragg chirpés
seront simulés :

1. Un réseau simulant une loi d’étirement linéaire entre la position z et la longueur
d’onde A (identique & celui étudié pour la réflexion ponctuelle) ;

2. Un réseau simulant une loi d’étirement compensant exactement un étireur a réseaux
de diffraction de type compresseur de Treacy.

2.5.1 Reéseau linéairement chirpé

Le premier est le méme modéle que celui utilisé dans le cas de la réflexion pontuelle.
Ce réseau "type' est un "cas d’école" puisque aucun compresseur "classique" ne peut étre
utilisé en complément. Cependant il est simple & réaliser en pratique et il permet de se fixer
les ordres de grandeur & atteindre dans les matériaux photo-sensibles. Pour commencer
il faut se donner un objectif & atteindre en terme de bande passante, de dispersion et
d’efficacité de diffraction. Les paramétres recherchés seront donc les suivants :

> un profil de type super gaussien (m = 20);

> une efficacité de diffraction de 90% ;

> une bande passante A\ = 30-nm;

> une variation du pas de 15-nm par centimeétre de réseau

Le coefficient de dispersion d’ordre 2 vaut alors :

L 2
gy = 1IN (2.53)

C TEEAN
Selon la nature du matériau holographique l'indice n varie et par conséquent ¢o éga-
lement. Deux grandes familles de matériaux étaient & notre disposition pour ce travail de
recherche :

>~ les cristaux de type LiNbOs d’indice situé autour de n = 2,2;

>~ les matériaux polymeéres de type PMMA ou polyuréthane dont I'indice varie autour

den=1,52.

On obtient alors deux coefficients ¢o pour chaque espéce :

= 2,LiNb0y = 2,3.1072 $%;

- (Zﬁg,pMMA = 3,4.10_24 s2.

Il est important de préciser que le profil super Gaussien a été choisi pour la stabilité de
lalgorithme. En effet, un profil de type porte provoque un phénomeéne de Gibbs (artefact
mathématique produisant des oscillations dans les zones de discontinuités), ’apodisation
via la super Gaussienne permet de Iéviter. La figure 2.12 présente les résultats de 'algo-
rithme pour les deux matériaux cités précédemment.

A premiére vue, une chose surprend fortement : 'amplitude de la modulation d’indice
n’est pas la méme selon le matériau utilisé. Pourtant l'efficacité de diffraction est indé-
pendante de l'indice de réfraction. En réalité les résultats sont heureusement tout a fait
logiques. Pour des raisons de commodité, on a choisi comme paramétre de conception la
variation de la longueur d’onde réfléchie en fonction de la position (A(z)) que 'on a fixée
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‘ —=— Modulation d'indice dans le LiNbO, I —=— Modulation d'indice dans le PMMAI

Distribution du chirp en longueur d'ondel

Distribution du chirp en longueur d'ondel \
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Fia. 2.12 — A gauche : paramétre d’un réseau linéairement chirpé dans le LiNbO3. A
droite : paramétre d’un réseau linéairement chirpé dans le PM M A

a 15-nm par centimétre. On peut ainsi relier bande spectrale A\ et dispersion ¢q trés faci-
lement par la relation (2.53). Cependant, le paramétre pertinent pour décrire la variation
de la période (le chirp) est le pas du réseau A(z) = % Rapidement, on trouve que la
variation de la période du réseau vaut :

>~ 3,4-nm par centimétre pour le LiNbOs ;

> 4,9-nm par centimétre pour le PM M A.

En d’autres termes, le désaccord est plus fort pour le matériau d’indice n = 1,52 que
pour celui d’indice n = 2,2. On concoit donc facilement que la modulation d’indice doive
s’adapter aux variations de pente de la période. La modulation d’indice est logiquement
plus forte pour une pente d%(A(z)) plus grande puisque la zone résonnante (quasi-accord
de Bragg) se réduit.

2.5.1.1 Ordres de grandeur

Cette premiére simulation a permis d’évaluer les grandeurs physiques qu’il faut at-
teindre pour générer un réseau linéairement chirpé pour des impulsions relativement courtes
(AX = 30-nm de bande passante totale équivaut a une impulsion gaussienne de 100-fs a
mi-hauteur). On remarque, comme prévu dans le modeéle de la réflexion ponctuelle, que
A(z) est linéaire avec la position z. Compte tenu de la dispersion retenue (15-nm/cm), le
réseau mesure 2-cm. Dans ces conditions les impulsions seraient étirées & environ :

> 300-ps pour le LiNbOs ;

= 200-ps pour le PM M A.

Les ordres de grandeur & obtenir dans les matériaux holographiques sont donc :
une efficacité de diffraction de 90% ;
une longueur L = 2-cm
une bande passante de 30-nm ;
une dispersion de 15-nm/cm soit une centaine de picoseconde par centimétre;
une modulation d’indice de 'ordre de An = 6.107%;

En ce qui concerne 'amplitude de la modulation d’indice, il est important de noter que
cette valeur de 6.107* est du méme ordre de grandeur (de 1074 & 1073) que les valeurs
citées dans la littérature pour 'enregistrement de divers type de réseaux de Bragg pour les
matériaux précédemment cités.

Y Y Y YY
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2.5.2 Réseau symétrique & un compresseur de Treacy

L’objet que nous allons traiter maintenant correspond a la conception d’un étireur
symétrique a un compresseur dans la configuration de Treacy. Ce compresseur est composé
de deux réseaux gravés paralléles, utilisé en double passage comme présenté sur la figure
2.13.

Réseau

Réseau

Diedre

FiG. 2.13 — Compresseur a réseaux gravés dans la configuration de Treacy

2.5.2.1 Compresseur de Treacy, calcul de la réponse spectrale

Le schéma des compresseurs classiques qui s’appuie sur l'arrangement de Treacy [51] &
été largement modélisé et il est facile d’évaluer les parameétres ¢, (ordre de dispersion du
compresseur) en fonction des variables du compresseur que sont :

> L’angle d’incidence 17

> L’angle de diffraction (o) ;

> Le tirage L.;

> Le nombre de traits par millimeétre N ;

> La longueur d’onde centrale du compresseur Ag.

Il a été démontré que la phase spectrale d'un compresseur de Treacy peut étre dé-
composée sous la forme d'un développement de Taylor et que les termes d’ordre 2 et 3
s’expriment sous la forme :

8n2cL N2

¢2T7‘eacy - - wg COS2 0 (2.54)
w=wq
3021 cacy 2mceN sin 6
- _ reac 1 . 2
¢3T7‘eacy w w COS2 6 ot ( 55)
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Les termes supérieurs a ¢3 peuvent également s’exprimer en fonction des variables du
systéme mais pour des impulsions de 100-fs on considére que les termes d’ordre supérieur
a 3 sont négligeables.

Pour fixer le paramétre ¢a,,,,., on utilise la dispersion de 15-nm/cm choisie pour la
simulation des réseaux linéaires. De cette maniére, on s’assure que 'amplitude de la mo-
dulation d’indice pour l'étireur sera de I'ordre de An = 6.107%.

En utilisant la relation (2.53) pour un matériau d’indice n = 1,52, on obtient ¢o;. ..., =
-2, 3.107%*. Dans cet exemple, cela signifie que le compresseur a réseau sera compensé par
un étireur utilisant un matériau de type polymere. La valeur du ¢9, ., fixe alors les
variables du compresseur :

i 00v) L. N o

26.77 —42.6° 350-cm 1400 traits/mm 805-nm

TaAB. 2.1 — Paramétres du compresseur en configuration de Treacy.

On peut alors rapidement calculer le terme ¢3;,,,.,- Le tableau 2.2 résume les para-
meétres du compresseur :

n Prrreae, UNILE

2 —2,3.107% 572
3 7.210739 73

TAB. 2.2 — Valeurs ¢, et ¢3 du compresseur en configuration de Treacy.

2.5.2.2 Simulations du réseau symétrique au compresseur de Treacy

La figure 2.14 présente les résultats de l'algorithme pour le réseau étireur. Contraire-
ment aux réseaux linéaires étudiés précédemment, la variation de la période avec z n’est
plus linéaire et présente clairement un écart & celle-ci. La modulation est pour sa part
assymétrique. Ces propriétés sont la conséquence directe de la non-linéarité du délai de
groupe. En effet, pour obtenir une réflectivité en amplitude uniforme sur toute la bande
passante de I’étireur, I’amplitude de la modulation d’indice doit s’adapter aux variations
de pente de la période. On concoit facilement que localement une modulation d’indice plus
importante soit nécessaire dans les régions ou la pente % est plus élevée puisque la zone
résonnante pour la longueur d’onde correspondante est réduite. Cet effet est le méme que
celui observé pour les réseaux linéaires lorsque 'on change l'indice du matériau et par la
méme, la dispersion de la période.

2.6 Conclusion

Ce chapitre a été 'opportunité de présenter la théorie des miroirs de Bragg & pas fixe
et par extension les miroirs de Bragg a pas variable. Le miroir de Bragg a pas fixe, brique
élémentaire des miroirs de Bragg a pas variable, a été complétement décrit analytiquement.
Cette "décomposition" mathématique permet de bien maitriser le comportement physique
de I'élément de base des miroirs de Bragg a pas variable. A partir de cette description



46 Chapitre 2. Les réseaux de Bragg

\ —=— Modulation d'indice]
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FiG. 2.14 — Réseau de Bragg étireur adapté a un compresseur dans la configuration de
Treacy

mathématique, une construction plus complexe des miroirs de Bragg a pas variable a été
proposée. Cette modélisation a été largement exploitée pour les miroirs de Bragg inscrits
dans les fibres ce qui assure une excellente validation de ce modele. L’algorithme "layer
peeling" décompose le miroir de Bragg & pas variable en une succession de réseaux a pas
fixe avec un coefficient de réflexion complexe. L’ensemble des informations concernant les
ondes incidentes et réfléchies est contenu dans ce coefficient de réflexion complexe. La
partie réelle correspond a l'amplitude spectrale alors que la partie imaginaire traite de la
phase spectrale. C’est avec ces deux parameétres qu’il est possible de modeler & souhait
I’amplitude et la phase de 'impulsion sortant du miroir de Bragg utilisé comme étireur.
Cet outil de simulation est donc parfaitement adapté pour concevoir le miroir de Bragg a
pas variable permettant de remplacer les étireurs classiques de Offner et assurer ainsi le
transfert technologique. C’est I'objet de la derniére partie de ce chapitre ot il a été présenté
un miroir de Bragg a pas variable présentant le méme comportement, en terme de phase
spectrale, qu'un étireur de type Offner. Mais cet outil de modélisation permet d’envisager
d’autres comportements. En particulier, la possibilité de modeler la réponse en amplitude
du miroir de Bragg. En effet, au cours de l'amplification, le gain dans le 7% : Sa est
maximisé & 800-nm. Ce gain non-homogéne spectralement, & tendance a réduire la largeur
spectrale de 'impulsion et par conséquent & élargir la durée temporelle. 11 est donc possible
de créer un miroir de Bragg & pas variable ayant une réponse plus faible & 800-nm pour
produire une réponse de gain homogéne sur toute la bande spectrale. Il est alors possible
de concevoir un miroir étireur qui pré-compense les modifications de phase et d’amplitude
spectrale de la chaine laser pour obtenir en sortie la durée la plus courte possible.



Chapitre

Matériaux pour I’holographie

Le role du matériau holographique est de fixer dans ’espace et de la maniére la moins
réversible possible la fonction de phase obtenue a 1’aide des outils présentés dans le chapitre
précédent. Ce matériau devra donc présenter les aspects suivants :

> une bonne qualité optique pour étre utilisé dans des systémes lasers;

>~ une bonne tenue au flux pour supporter les hautes énergies des lasers;

> une bonne sensibilité pour enregistrer des réseaux de dimensions centimétriques dans

les temps les plus courts possibles;

> une bonne efficacité pour obtenir un rendement de diffraction optimum.

L’étape de conception du matériau holographique est donc primordiale pour le succés
de ces travaux de recherche. Le chapitre suivant présente le travail exploratoire fait dans ce
domaine. Il est important de préciser qu’a ce jour aucun matériau holographique ne répond
aux exigences propres a la réalisation d'un réseau tel que décrit dans cette these. Plusieurs
axes de recherche ont été ou sont explorés aujourd’hui au niveau du laboratoire. La diversité
des matériaux et de leur mode de fonctionnement rend difficile une présentation détaillée
et exhaustive. Cependant, ce chapitre est ’occasion de présenter les résultats obtenus en
utlisant trois matériaux holographiques différents. Ces matériaux appartiennent & trois
grandes familles dont les modes de fonctionnement différent clairement et qui sont parmi
les plus utilisés de nos jours.

Dans ce chapitre, nous verrons tout d’abord plus en détail les trois modes de fonction-
nement que sont la modulation d’indice par changement de conformation de la matiére, la
modulation d’indice par migration de la matiére ou encore une combinaison des deux pre-
miéres (voir Fig. 3.1). Ensuite, en s’appuyant sur des résultats obtenus en laboratoire ainsi
que sur la bibliographie disponible sur des exemples de matériaux similaires, nous dresse-
rons un état des lieux des ordres de grandeur accessibles pour chaque famille de matériau.
C’est cette série d’expériences qui nous a permis de choisir la meilleure voie pour modéliser
et concevoir un matériau holographique centimétrique qui réponde a nos exigences. Enfin,
nous présenterons les résultats de caractérisation et les limitations du nouveau matériau
holographique.
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Matériaux
holographiques a
modulation d'indice
d'épaisseur
centimétrique

Modulation par
changement de
conformation de
[a matiére

Modulation par
migration et
changement de
conformation
de la matiére

Modulation par
migration de la
matiere

Chapitre 3. Matériaux pour ’holographie

Changement [ ) ) o
dlectronique Cristaux_ (de type Niobate de Lithium)
Changement . .

molculaire [ Matériaux dopés par un colorant

Migration et
changement
moléculaire

Matériaux dopés par un colorant mobile
(de type PMMA-PQ)

Matériaux dopés par porteur d'indice mobile

Migration sans
[ (de type PU dopé Acrylate)

séparation de
phase

Migration avec
séparation de

phase

FiG. 3.1 — Exploration des matériaux holographiques d’épaisseur centimétrique.
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3.1 Introduction

La mise au point de sources lumineuses intenses permet d’atteindre des champs élec-
triques comparables & ceux qui lient les électrons & leurs noyaux au sein des atomes. Cette
compétition entre le champ intrinséque et un rayonnement extérieur conduit dans les ma-
tériaux a ’observation d’effets dit non-linéaires. Dans le cas des matériaux choisis ou op-
timisés pour exalter cette non linéarité, des grandeurs indépendantes du champ électrique
au premier ordre vont présenter une réponse proportionnelle au champ électrique ou a une
de ses puissances successives ( |E>|, ||E>||2) Le cas particulier de matériaux dont 'indice
optique de réfraction peut étre modulé par Uinteraction avec des photons (ce matériau
est dit photoréfractif), constitue une classe particuliérement importante de matériaux non
linéaires adaptés a I’enregistrement holographique. Selon le type de matériaux, différentes
réponses sont mesurées (E le champ, I intensité | E|%...) .

= n=ng+mk

= n =mng+ ngl

- ...

On distingue également des temps de réponse allant de la femtoseconde pour des matériaux
de type PZT a la microseconde pour les cristaux liquides photosensibilisés. D’autre part,
le réseau n’est pas permanent et s’efface sur une période plus ou moins longue en fonction
du cristal et du dopage permettant la réalisation de "switch" optique [23], d’opérations
d’amplification par mélange & deux ondes [18] ou encore de multiplexeurs ou démulti-
plexeurs [19]. Les cristaux ont l'avantage de pouvoir étre d’excellente qualité optique et
possédent une tenue au flux remarquable [12][53]. Cependant, les problémes de durée de
vie des hologrammes, ainsi que leur mauvaise sensibilité (supérieure a 1-J /cm?) ont conduit
la recherche des matériaux holographiques vers les matériaux polymeres.

Les photopolymeres DuPont est un excellent exemple de matériau polymeére dédié a
I"'Holographie [52]. Matériau trés sensible, grace aux importantes sections efficaces des
photo-amorceurs organiques, les matériaux photopolyméres permettent d’enregistrer des
réseaux permanents dans des épaisseurs de plusieurs dizaines de microns pour le Dupont a
plusieurs dizaines de millimétre pour d’autres types de matériaux polymeéres moins aboutis
industriellement. Les matériaux polymeéres possédent une structure amorphe qui conduit
a une conductivité thermique 2 ordres de grandeurs inférieure a des systémes cristallins.
Dans le cas d’une absorption lumineuse méme résiduelle pour les matériaux polymeéres, cette
faible diffusivité thermique est associée & une capacité thermique qui conduit rapidement
a une augmentation locale de la température dans le matériau. Les températures doivent
étre comparées aux températures spécifiques (typiquement la température de transition vi-
treuse) du polymére. Dans la pratique, les températures atteintes durant I'enregistrement
ou plus généralement la lecture des hologrammes dans de tels polymeéres organiques sont
de l'ordre de la température de transition vitreuse et induisent alors de fortes modifications
structurales pour le matériaux se traduisant par des inhomogénéités optiques.

Aujourd’hui, pour répondre & la problématique d’un matériau holographique de di-
mension centimeétrique, trés sensible, de bonne qualité optique et possédant une bonne
tenue aux flux, plusieurs axes sont en cours d’exploration pour fonctionnaliser des verres
inorganiques. C’est le cas des matériaux de type verre PTR (Photo-Thermal-Refractive
glass) développés par Leonid B. Glebov |21]. Notons que ce dernier n’hésite pas a quali-
fier son matériau de photoréfractif. Une autre voie consiste & utiliser des matériaux sol-gel
dopés avec des éléments organiques (le dopage peut atteindre le ratio de 50%). Pour des
ratios de l'ordre de 50/50, on peut consulter le travail de P. Cheben pour la réalisation de
micro-lentille |24]. Concernant des ratios plus faible 10/90, on peut s’intéresser au déve-
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loppement de S. Blaya et C. Carretero pour 'enregistrement de mémoires holographiques
et plus récemment pour l'enregistrement de réseaux de Bragg a pas fixe [2]. Cette voie élé-
gante permet d’associer la grande sensibilité des matériaux organiques a ’excellente qualité
optique et a la remarquable tenue au flux de la silice.
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3.2 Les matériaux holographiques conventionnels

3.2.1 Mode de fonctionnement des matériaux holographiques conven-
tionnels

L’enregistrement holographique d’une variation spatiale d’indice au sein d’un matériau
peut avoir diverses origines dont trois approches sont aujourd’hui particuliérement utilisées.

> modulation d’indice par changement de conformation électronique;

> modulation par migration de la matiere;

> une combinaison des deux.

3.2.1.1 Modulation d’indice par application d’un champ électrique local

Ce mécanisme, largement décrit dans le cadre des cristaux photoréfractifs, fait intervenir
un composé qui demeure trés largement minoritaire [39]. Dans le cas des cristaux photo-
réfractifs, ¢’est un atome donneur ou receveur d’électrons (dopage inférieur au pourcent).
Un cristal photoréfractif tel que le Niobate de Lithium (LiNbOs3) peut étre dopé par diffé-
rents ions, le fer étant le plus communément utilisé. Nous pouvons décrire les mécanismes
d’enregistrement dans les cristaux de la maniére suivante (Fig. 3.2) :

> a) sous une irradiation adaptée au domaine de sensibilité, les photons créent des

électrons mobiles et des trous immobiles sur des temps trés long (années) ;

= b) les électrons diffusent dans les zones sombres et sont piégés par des atomes ac-

cepteurs;

>~ ¢) les trous et les électrons bloqués spatialement sur les impuretés produisent un

champ de charge d’espace.

> d) Dans le cas d’un cristal non linéaire le champ de charge d’espace p(z) modifie

Iindice de réfraction du matériau.
Cette variation est de 'ordre de 107° & 10™%, rarement 10~3 et les méthodes de fixation du
réseau, bien que démontrées qualitativement, restent délicates & quantifier. Pour augmen-
ter la modulation de l'indice, des dopants sont ajoutés en tant que donneur d’électrons.
Notons que ces dopants assurent I’absorption des photons. Il faut donc trouver un compro-
mis entre une absorption trop forte, qui interdit les réseaux centimeétriques homogeénes et
une absorption trop faible qui impose des flux lumineux colossaux. Les cristaux, en raison
de leur mode de fabrication (croissance cristalline), présentent une qualité optique et une
tenue au flux exceptionnelle. Des longueurs de quelques centimétres peuvent étre obtenues.
Peu sensibles, les cristaux nécessitent en général une énergie de I'ordre de 1-J/cm? pour
étre enregistrés. Dans les cristaux, le champ de charge d’espace et la modulation d’indice
sont décalés spatialement d’une distance A/2 correspondant a la fréquence spatiale d’en-
registrement. C’est ce décalage qui permet de réaliser des expériences de mélange d’ondes
car ce déphasage produit un transfert d’énergie d’'une onde (pompe) vers l'autre (signal).
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a) Iﬁ)

b)

9

d)

égions « contraintes »

I:l Régions « relaxées »

Fi1G. 3.2 — Création d’un champ de charge d’espace sous une irradiation I(z) sinusoidale.
Les électrons se déplacent dans les zones sombres et font apparaitre des trous dans les
zones éclairées. Le champ de charge d’espace crée des régions contraintes (ou Uindice est
plus fort) et des régions relaxées (indice plus faible)
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3.2.1.2 Modulation d’indice par migration et changement de conformation
électronique

Dans le cas des matériaux organiques a changement de conformation électronique, le
composé minoritaire ( de 'ordre de 1% cette fois) peut étre traité comme un élément
diffusant s’il n’est pas attaché & la matrice hote.

> a) Le dopant est photosensible et subit une modification chimique lorsqu’il est soumis

a une irradiation /(z) adaptée au domaine de sensibilité (éventuellement via un co-
amorceur) ;

> b) La rupture d’une liaison chimique entraine une variation d’indice optique extreé-

mement faible et ne fixe pas le dopant qui peut alors diffuser librement ;

> ¢) La variation spatiale de I'indice est relayée par la modulation de la concentration

locale en dopant ¢(z);

> d) La modification et la migration du dopant densifient la matiére dans les zones

éclairées [c(z)]. Cependant cette migration reversible limite 'importance de cette
solution a long terme.

Liés au faible transport de matiére, les sauts d’indices restent trés faibles (An de 'ordre
de 1075 4 10~* rarement 10~3). Le polymére qui constitue la matrice n’a plus besoin d’étre
réactif a la longueur d’onde d’inscription et est pris non absorbant, ce qui autorise des
épaisseurs d’enregistrement homogene nettemement plus importantes, compatibles avec le
besoin d’hologrammes centimeétriques.

1)
J

Wi
C  Composé porteur d'indice

D Régions dépeuplées

F1G. 3.3 — Modification du composé porteur d’indice sous une irradiation I(z) sinusoidale.
[c(z)] représente la concentration locale du dopant photosensible (un colorant par exemple.
Si le composé peut diffuser, il peut y avoir migration de matiére liée & la variation de
concentration.
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3.2.1.3 Modulation d’indice par migration de la matiére

La mise en oeuvre d’un déplacement important de matiére est utilisée dans les ma-
tériaux a trés forte modulation d’indice 1073 & 1072 jusqu’a 1071, C’est le cas des pho-
topolymeéres DuPont [52] ou des PDLC (Polymer-Dispersed Liquid Crystals)[27]. Dans ce
type de systéme "guest host", la matrice se comporte telle une éponge imbibée de solution
photosensible assurant la migration d’un porteur d’indice en son sein.

>~ a) le dopant est un mélange photosensible qui subit une modification chimique lors-

qu’il est soumis & une irradiation I(z) adaptée au domaine de sensibilité (polymeéri-
sation) ;

> b) Le monomeére dans les zones sombres diffuse vers les zones claires en raison de la

variation de concentration issue de la polymeérisation ([M(z)]);

> ¢) Le monomeére ayant polymérisé est alors capturé dans les mailles de la matrice

fixant ainsi le réseau;

> d) La modification et la migration du mélange photosensible densifient la matiére

dans les zones éclairées([P(z)]). Cette densification est définitive dans la mesure ou
le produit polymérisé est capturé dans la maille de la matrice hote car son volume
est supérieur au monomere.
C’est cette solution qui est utilisée pour les matériaux de type sol-gel photosensible [24][29]
et que nous avons utilisé pour réaliser notre matériau holographique.
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’ﬁ) S
/D

i
Régions denses M Monomére porteur d'indice
D Régions dépeuplées P Monomere polymérisé

F1G. 3.4 — Polymérisation du monomeére porteur d’indice sous une irradiation I(z) sinusoi-
dale. [M(z)] représente la concentration locale du monomere. [P(z)] représente la concen-
tration locale du monomeére polymérisé. Le monomeére non transformé se déplace dans les
zones éclairées pour compenser la diminution de concentration liée a la transformation de
monomeére en polymere. La densité du matériau est donc plus importante dans les zones
éclairées (ou l'indice est plus fort) et plus basse dans les zones sombres (indice plus faible).

3.2.1.4 Notion de réponse spatiale

La notion de réponse spatiale est un point essentiel des matériaux holographiques. L’en-
registrement holographique le plus simple correspond & enregistrer une modulation d’in-
dice sinusoidale. Tout hologramme plus complexe pouvant étre décomposé en la somme
de sinusoides de périodes différentes (décomposition de Fourier). La réponse spatiale d’un
matériau caractérise la capacité du matériau a enregistrer une période donnée. En principe
un matériau holographique doit posséder une large bande spectrale pour permettre d’en-
registrer des périodes variables. En pratique les matériaux holographiques possédent une
plage de réponse relativement fine et les variations d’efficacité conduisent & des distortions
dans ’enregistrement de ’hologramme. Cet effet de filtrage de la période spatiale est connu
depuis les débuts de I'enregistrement de réseau dans les matériaux (effet du Fanning, ré-
seaux parasites dans le LiNbO3). Sur le plan spatial deux effets antagonistes peuvent étre
identifiés pour fixer la bande passante spatiale d’'un matériau :

>~ A longue distance, le coefficient de diffusion du dopant D est prépondérant, le por-

teur d’indice (électron, molécule...) doit pouvoir migrer d’une distance comparable
au pas A de l'enregistrement. La diffusion de type "Fick" étant sans dimension
caractéristique cette limite haute semble liée & la stabilité mécanique du systéme
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d’enregistrement. Les franges doivent rester fixes pendant un temps ¢t = %. Mais
dans ce régime, il est important de prendre en compte le temps de vie 7 de I’état
excité du porteur d’indice (électron, molécule...) ainsi que d’un temps de gel 7, du
systéme. En pratique cela signifie que pour les grandes périodes A, ’enregistrement
sera piloté par la réaction chimique (migration de paires électrons/trous, polyméri-
sation ...).

>~ A courte distance, la structure locale de la matrice impose une échelle caractéris-

tique. Dans le cas des cristaux, la diffusion électronique est bien connue. Dans le cas
des systémes ou l’échelle du porteur d’indice est moléculaire, un verre (organique
ou minéral) par exemple, conserve au niveau microscopique le comportement dun
liquide. Si la diffusion des porteurs d’indice est trop grande et que ce dernier n’est
pas greffé ou fixé dans la matrice, il continuera de diffuser et les petites fréquences
spatiales seront filtrées [17][14].

Les conséquences sur les hologrammes sont doubles. Tout d’abord, la quantité de ma-
tiere qui va migrer va directement influer sur le contraste d’indice An. La modulation d’in-
dice étant directement liée & 'efficacité du réseau, une variation de la modulation d’indice
en fonction de la période conduit directement & une variation de efficacité de diffraction
en fonction de la longueur d’onde.

D’autre part, si la migration de matiére n’est plus linéaire avec le motif d’enregis-
trement, on observe des phénomeénes de distortion. Le motif sinusoidal de base, s’il y a
saturation par exemple, produit des motifs a des fréquences supérieures. L’enregistrement
d’harmoniques d’ordres supérieurs a la sinusoidale fondamentale conduit directement & la
diffraction de longueurs d’onde supérieures a la longueur d’onde désirée.
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3.2.2 Mise en oeuvre expérimentale
3.2.2.1 Meéthode d’enregistrement

Le montage holographique est un systéme interférométrique standard (voir fig. 3.5) ou
l'on fait interférer deux ondes que 1’on nommera o et p. Comme nous 'avons vu au cha-
pitre II, un réseau de volume peut-étre utilisé en transmission ou en réflexion, en fonction
de l'angle d’incidence et de la longueur d’onde d’utilisation. Les miroirs holographiques
de Bragg fonctionnent en lecture en réflexion a la longueur d’onde 800-nm. Pour éviter les
problémes d’effacement du réseau lors de la lecture on utilise lors de 'enregistrement du ré-
seau une longueur d’onde trés différente du point de fonctionnement en lecture (en pratique
I'enregistrement se fait dans I’'UV ou le visible 365-nm ou 532-nm) cette caractéristique est
directement liée au matériau.

532-nm Laser

b

sample

FiG. 3.5 — Montage expérimental du banc d’enregistrement.

5cm

FiG. 3.6 — Photo du montage a pas fixe.

Pour faciliter la comparaison entre les différents matériaux, il a été décidé d’enregistrer
des réseaux a pas fixe qui réfléchissent la longueur d’onde centrale des réseaux & pas variable
soit 800-nm. La longueur d’onde de lecture en réflexion va donc imposer des conditions
d’angles sur ’enregistrement en fonction de la longueur d’onde d’enregistrement (365-nm
ou 532-nm).
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Lecture

Prenons un miroir de Bragg a pas fixe Aje. accordé a A\j. = 800-nm & incidence normale
sur la tranche ! (6}, = %) comme présenté sur la figure 3.7. Pour lire en réflexion (c’est a
dire pour 6j.. = 7/2 & 800-nm), 'onde incidente o et 'onde réfléchie p doivent remplir la
condition :

_
— —
O lec = plec_Klec

avec o et p les vecteurs d’ondes respectifs des ondes incidentes et réfléchies. Le module
du vecteur d’onde du réseau est défini par I'expression :

— 2T
K = —
H lec ” Ao

SOit Mypeq Uindice de réfraction moyen du réseau, le pas du réseau Aj.. est défini par :

)\lec
2Nmed SIN(Ojec)

Alec =

p lec

réseau de Bragg

) J

(2m)
A

lecture

FiG. 3.7 — Diagramme vecteur d’un réseau a pas fixe en lecture.

a lecture se fait sur la tranche de 1’échantillon, I'enregistrement se fait sur la grande face. Il y a donc
un angle de 90° entre les deux. Ici on a donc défini la normale par rapport a la grande face, la tranche est
donc a /2
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Enregistrement

Pour "enregistrer" un miroir il faut donc trouver la valeur de 6., telle que la période
des franges d’interférence (Acy,) soit identique & la période du miroir de Bragg (A.). Cette
condition (Aepr = Ajec), impose donc pour une longueur d’onde d’enregistrement (Ae.) un

angle d’incidence tel que :
0 o . <)\en7“>
enr = arcsin
)\lec

Cette condition est illustrée par le diagramme vecteur pour I'enregistrement sur la figure
3.8. Il est intéressant de remarquer que le réseau qui fonctionne en réflexion a la lecture,
fonctionne en transmission lorsqu’il est enregistré.

Ultra-Violet
ou

visible

p lec

réseau de Bragg

infra-rouge

A
v

FiG. 3.8 — Diagramme vecteur d’un réseau a pas fixe lors de 'enregistrement.

Optimisation du montage d’enregistrement, couplage dans le matériau

Compte tenu des longueurs d’onde d’enregistrement A, et du pas a enregistrer Ay les
angles d’incidence dans les matériaux sont tres ouverts. Les angles d’incidence sont donc
tres rasants sur les matériaux. Les angles rasants sont & proscrire pour deux raisons :

> ils minimisent le couplage de I’énergie dans le matériau en raison des réflexions aux

interfaces (Fresnel);

> ils produisent des réseaux parasites (interférences associées aux rayons piégés par les

dioptres).

Pour éviter ces deux effets parasites on utilise des prismes et un liquide d’indice adapté.
On obtient alors une configuration (Figure 3.9) ou les rayons incidents sont quasiment
normaux aux dioptres du prisme. A 'arriére des échantillons on utilise encore un liquide
d’indice et une densité qui absorbe I’énergie en exces pour éviter les réseaux parasites.

On peut alors facilement calculer les angles d’incidence dans les prismes en fonction de
la longueur d’onde d’enregistrement et de l'indice du matériau.
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FiG. 3.9 — Tracé de rayons de l'enregistrement du réseau avec couplage par un prisme.

Le pas du réseau a enregistrer dans un matériau donné vaut :

)\lec

2nmat

Amatem'au =

On peut donc déterminer ’angle d’incidence dans le matériau a la longueur d’onde
d’enregistrement Agn,. Dans le matériau d’indice ng,q¢ 'angle d’incidence Omateriqn vaut :

9 o . )\em“
materiau — aI'CS1Il

2. Nmat -Amateriau

On obtient alors en fonction du matériau des configurations différentes résumées dans
le tableau suivant :

matériau Amateriau Aent Nmat  Ymat/air Hpm'sme air  Matériau du prisme
LiNbOs 178 nm  363,8nm 24 =>90° 25,2° Silice
PMMA 268-nm 532-nm 1,49 83" 41,8° BKT7
Dupont 268-nm 532-nm 1,49 83° 41,8° BKT7
Polyuréthane  263-nm 932-nm 1,52 83" 40,8° BKT7

TAB. 3.1 — Angle d’enregistrement en fonction des matériaux holographiques utilisés.

3.2.2.2 Mesure de l’efficacité de diffraction

Au chapitre IT (cf 3.2.2.1), il a été démontré que efficacité de diffraction est fonction du
produit de la modulation d’indice et de I’épaisseur du réseau. On utilise donc ’efficacité de
diffraction du réseau pour réaliser une estimation de la modulation de I'indice de réfraction
créée lors de 'enregistrement du réseau. Pour controler la phase d’enregistrement du réseau
on peut donc en temps réel utiliser :

> pour les réseaux minces, une onde a une longueur d’onde éloignée du domaine de

sensibilité du matériau ;

> dans le cas d’un réseau trés épais (type miroir de Bragg) on peut utiliser directement

Iefficacité de réflexion du miroir & 800-nm pour estimer la modulation d’indice.
En effet, dans le cas d’échantillons plus fins (170-pum) le couplage dans la "tranche" de
I’échantillon est trées difficilement envisageable. Dans ce cas on peut utiliser un systéme
de mesure de la diffraction en utilisant le réseau en transmission toujours a une longueur
d’onde suffisamment éloignée du domaine de sensibilité du matériau. La figure 3.10 présente
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les dispositifs de controle de l'efficacité de diffraction lors de 'enregistrement pour (a) des
réseaux fins et (b) des réseaux épais.

A
A4
A
Y

(2m) = (2m) -

Ao N Ao N

= g\ = =
\ Ponr enr Do T enr
1 A lec A
]
]
5 p
6c0nlr5/@ réseau de fBragg puanir[lle U-C(mlr‘ﬁ/e conrole
réseau de Bragg
- > - >
(2m) (2m)
A ntrile /\m trile.

Fi1G. 3.10 — Méthode de mesure de D'efficacité de diffraction.

En mesurant le rendement de diffraction 7 entre 'onde transmise ocontrole €t ’onde dif-
fractée peontrole, 0N peut estimer la valeur de la modulation d’indice connaissant I’épaisseur
de réseau traversé. En effet, & ’aide de la théorie des équations couplées on peut calculer
le rendement de diffraction pour un réseau en transmission et pour un réseau en réflexion
[44]. On obtient pour un réseau en réflexion d’épaisseur d :

9 TAnd
Nreflexion = tanh ( no (31)
)\controle S Ucontrole
et pour un réseau en transmission d’épaisseur d :
. .9 TAnd
Ntransmission =— sinh ( (32)
)\controle COS Hcontrole

Estimation de la modulation d’indice An

A partir des expressions 3.1 et 3.2, connaissant ’épaisseur de réseau traversé, il est
possible de remonter & la modulation d’indice An. Cependant, il est important de préciser la
fiabilité de cette mesure. Pour la mesure en réflexion comme pour la mesure en transmission,
il est important de connaitre précisément ’épaisseur d du réseau. De plus, pour la mesure
en transmission, l'efficacité de diffraction est périodique, il existe donc plusieurs valeurs de
An pour une mesure unique de lefficacité. Il convient donc pour déterminer la solution
correcte, de faire deux mesures a deux longueurs d’onde différentes ou en utilisant par
exemple deux polarisations différentes. Dans tout les cas la mesure donne une estimation
de la modulation moyenne de l'indice de réfraction intégrée sur toute 1’épaisseur d du
réseau. Dans la suite, toute les valeurs de An ont été calculées en utilisant la méthode la
plus habile, fonction de I'expérience.
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3.2.3 Reésultats expérimentaux, état de ’art des matériaux existants

Pour faciliter la comparaison entre les matériaux, le montage holographique a été sim-
plifie. Le but est d’enregistrer un réseau de Bragg & pas fixe. La période & enregistrer
correspond a la longueur d’onde centrale des réseaux & pas variables soit 800-nm. Ansi le
pas du réseau vaut A = % Le but est de déterminer dans quelle mesure les matériaux
proposés peuvent répondre a 'application visée en évaluant la modulatin d’indice An, la

stabilité en fonction du temps et les épaisseurs pouvant étre réalisées.

3.2.3.1 Enregistrement de réseau de Bragg a pas fixe dans un matériau a
changement de conformation électronique

Les cristaux de LiNbO3 (dopés par différents éléments) sont de bons candidats pour la
réalisation d’effets nonlinéaires [39]. Des essais d’enregistrement de réseau dans le LiNbO3
pur (sensible dans 'UV) et le LiNbO3 :Fe3t (sensible dans le vert) ont déja été réalisés
au laboratoire pour la réalisation de filtres optiques pour bloquer 'effet laser de matériaux
larges bandes a une longueur d’onde fixe. Pour la réalisation de réseau de Bragg & pas
fixe, nous avons utilisé un cristal de LiNbO3 :MgO en raison de sa bonne tenue au flux
[20] et de sa bonne sensibilité [48]. Les enregistrements dans le LiNbO3 dopé MgO ont
permis d’extraire les ordres de grandeur de An accessibles dans ce matériau. A l'origine,
ce matériau est utilisé pour réaliser des opérations d’amplification & deux ondes.

FiG. 3.11 — Echantillon de LiNbOs.

Point de fonctionnement du LiNbOs dopé M gO

Le spectre de transmission du cristal utilisé est présenté sur la figure 3.12. Les dimen-
sions du cristal sont de 1-cm?®. Le dopage est de 9-mol. % ce qui est trés important pour un
cristal ou typiquement le taux de dopant reste inférieur a 1-mol. %. L’indice du matériau
en fonction de la longueur d’onde est donné par la figure 3.13 [9][35][34].

L’utilisation d™un prisme en silice associé a un liquide d’indice adapté (n = 1.49) pour
entrer dans le cristal s’est avéré obligatoire compte tenu de I'ouverture de 'angle 01,;np0,
et de l'indice du matériau n = 2,44. L’angle d’incidence dans le prisme est alors de 25,2°.

Dans la suite nous avons tenté d’enregistrer un réseau de Bragg & pas fixe dans un cristal
de LiNbO3 dopé M gO. Nous avons observé "'amplification du signal par mélange a deux
ondes. C’est a partir de cet effet que nous avons déterminé la modulation d’indice maximale
(Angqt) produite par ce matériau. Nous avons également constaté que ce matériau perdait
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F1G. 3.12 — Transmission d'un échantillon de LiNbOs dopé MgO. A 363,8-nm (longueur
d’onde du laser UV d’enregistrement) le matériau absorbe énormément (o = 0,51-cm™1)
ce qui interdit un réseau homogéne sur toute I’épaisseur du matériau. Le matériau devient
transparent au dela de 800-nm. Le coefficient d’absorption a vaut 0,04-cn™! a 700-nm.
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FiG. 3.13 — Indices du LiNbO3 dopé MgO a 9-mol. %.
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quasiment immédiatement le réseau d’indice lorsque l'illumination était coupée (effacement
de Vordre de la seconde). Il n’y a donc pas d’effet "mémoire" dans ce matériau ce qui en
interdit 1'utilisation pour notre application.

Le rapport entre les deux faisceaux d’enregistrement a été fixé a 50/50. Au cours du
temps on observe un transfert de I’énergie du faisceau pompe (1) vers le faisceau (2) signal
jusqu’a un maximum pour lequel on a An = Ange. Aprés, le transfert diminue. Cette
diminution est due & la création de réseaux parasites dans le cristal. Ces réseaux naissent
sur du bruit. Le pas de ces réseaux parasites est associé a la réponse spatiale du matériau
liée aux mécanismes de diffusion des électrons dans la matrice. Le cristal diffracte alors
dans un coéne propre a cette réponse spatiale.

Signale
Pompe

Energie (u. a.)

0,0

. . . .
0 5 10 15 20
Temps (s)

FiG. 3.14 — Au cours de l'enregistrement, le réseau d’indice déphasé de 5 provoque un
transfert d’énergie de 'onde Pompe vers 'onde Signale.
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Fia. 3.15 — Au dela de quelques secondes effet de diffraction par les réseaux parasites
rend le cristal extrémement diffusant.

Evaluation du An dans les matériaux a changement de conformation électro-
nique

Dans le cas d’'un matériau dynamique, les équations couplées vues au chapitre IT (cf
2.3.4) décrivant un mélange a 2 ondes sont modifiées |39]. Il a été démontré que 'intensité
du signal I en sortie s’écrit en fonction de l'intensité initiale Iy, = Is(t = 0) :

0 8+ el'(t).Az

ou 3 représente le rapport entre 'intensité pompe et 'intensité sonde a t = 0, Az est
I’épaisseur du réseau (1-cm) et I' s’exprime sous la forme :

I, =1, (3.3)

4 An(t)

I'(t) =
(t) AXenr €08(0LiNbO3)

(3.4)

On peut donc estimer la valeur maximum Ang, pouvant étre obtenue lorsque I’ampli-
fication est maximale par la relation :

T'Aenr c08(0LiNb0s5)

Ansat = e (35)
avec,
. 5L
D=1 In || =174 (3.6)
S = o

ce qui donne pour la modulation d’indice maximum :

Ansat = 5.10_6
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Aenr An indice & 800-nm  abs max (& 700-nm) Eepy P, tpause

363,8-nm  5.107¢ 2.25 0,04-cm~* 2-J/cm?  800-mW/cm?  3-s

TAB. 3.2 — Paramétres pertinents concernant le LiNbO3 dopé M gO.

Le tableau 3.2 résume les paramétres concernant le LiNbO3 dopé M gO :

En conclusion, deux points s’opposent a 1’'utilisation de ce cristal pour la réalisation de
réseau de Bragg a pas variable :

> la modulation d’indice beaucoup trop faible;

>~ Deffacement quasi immeédiat du réseau.

D’autres cristaux aux performances plus élevées existent. Cependant, si les cristaux res-
tent d’excellents candidats pour la réalisation d’effets non-linéaires (amplification & deux
ondes, conversion de fréquence...) ils sont trés mal adaptés a l'enregistrement hologra-
phique. En particulier, ils nécessitent un éclairement Py, intense ce qui interdit l'enre-
gistrement d’hologramme sur de grandes surfaces et sur d’importantes profondeurs. Il est
alors nécessaire de "recaler", en phase, plusieurs hologrammes, ce qui se révele délicat a
mettre en ceuvre. Cette technique fait alors perdre tout la flexibilité liée a ’enregistrement
holographique.
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3.2.3.2 Enregistrement de réseaux de Bragg a pas fixe dans un matériau a
changement de conformation électronique et migration

Les matériaux polymeéres dopés par des molécules photosensibles permettent d’enre-
gistrer des variations d’indice comparables & celles observées dans les cristaux. La diffé-
rence majeure se situe dans le fait que le dopant n’est plus un atome donneur ou receveur
d’électrons mais une molécule qui change de conformation (et donc d’indice) lorsqu’elle est
soumise & un éclairement. Dans cette grande famille de matériaux, on peut citer tout parti-
culierement le PMMA (Polyméthacrylate de méthyle) mieux connu sous le nom de Plexiglas
ou Altuglass en raison des nombreuses applications industrielles qui lui sont associés (en-
seignes, bandeaux lumineux mais aussi protheses dentaires ou lentilles de focalisation des
lecteurs de disques optiques). Ce matériau transparent dans le visible et le proche infra-
rouge, peut-étre mélangé a un dopant pour le rendre photosensible. En ce qui concerne
ce dernier aspect, on peut s’intéresser au dopage via la phénanthréne-quinone (PQ) pour
I'importance des études qui 'ont concerné deés les années 1980 jusqu’a nos jours [31][36].
Les premiers essais d’enregistrement de réseau dans le PMMA :P(Q disponible au sein
du laboratoire ont été réalisés sur un matériau qui était a l'origine fournit par le National
Chiao Tung University (NTCU) a Taiwan au travers d’une collaboration. Les publications
indiquent une bonne modulation d’indice An > 1074 [36] faisant du PMMA :PQ un
candidat potentiel pour la réalisation de réseaux de volume. Les enregistrements dans le
PMMA :PQ ont permis d’extraire les ordres de grandeur de An accessibles dans ce ma-
tériau au pas d’intérét (A = 270-nm). A Dorigine, ce matériau est utilisé pour réaliser des
meémoires holographiques avec un pas de réseau typique de 1-pm a 30-pm [36]|30] assez
éloigné du point de fonctionnement recherché (270-nm) .

F1G. 3.16 — Echantillon de PMMA-PQ réalisé au laboratoire.

Point de fonctionnement du PM M A dopé PQ

Le spectre de transmission du matériau utilisé est présenté sur la figure 3.17. Les dimen-
sions du matériau sont de 20 x 30 x 3-mm. Le dopage est de 7% en masse de Phenanthrene-
Quinone (PQ).

L’utilisation d’un prisme de verre (BK7) associé a un liquide d’indice adapté (n = 1.52)
pour entrer dans le polymeére s’est avéré obligatoire compte tenu de 'ouverture de ’angle
Oppaa et de Uindice du matériau n = 1.49. L’angle d’incidence dans le prisme est alors
de 41°. L’angle d’incidence sur le prisme est presque normal. Ce montage a donc ’avantage
de limiter les pertes aux interfaces.
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Fi1G. 3.17 — Transmission d’un échantillon de PMMA dopé PQ. A 532-nm (longueur
d’onde du laser d’enregistrement) le matériau absorbe 14% de 'énergie (o = 0,50 cm™!).

Le matériau absorbe peu autour de 800-nm. Le coefficient d’absorption o vaut 0,07-cm ™
a 800-nm.

Dans la suite nous avons enregistré un réseau de Bragg & pas fixe dans le matériau
polymére. Nous avons observé que la modulation d’indice (An) produit par ce matériau
était d’autant plus faible que le pas du réseau A était petit (Fig.3.18) ce qui est dia a
la limitation spatiale intrinséque du matériau (phénomeéne déja observé dans les PMMA
dopés [12]). Nous avons également constaté que ce matériau perdait une grande partie de
la modulation d’indice lorsqu’il était maintenu a une température de 55°C pendant une
dizaine d’heures seulement (Fig.3.19) |13][6]. L’effet "mémoire" n’est donc pas définitif et
le réseau s’efface d’autant plus vite que la température est élevée par un mécanisme décrit
au §3.2.1.2.

Le tableau 3.3 résume les paramétres concernant le PM M A dopé PQ :

Xenr An indice & 800-nm  abs max (& 700-nm) E.,, P.,,

tpause

532-nm  3.107° 1.49 0,07-cm ™t 20-J/cm?  20-mW/cm?  17-min

TAB. 3.3 — Paramétres pertinents concernant le PM M A dopé PQ.

A nouveau, deux points s’opposent & l'utilisation de ce polymeére pour la réalisation de
réseau de Bragg a pas variable :

> la modulation d’indice encore trop faible;

>~ Deffacement du réseau.

Meéme si ce matériau polymeére n’offre pas une progression spectaculaire, 'expérience

sur ce matériau, ainsi que le vaste champ des matériaux polymeres a permis d’envisager la
réalisation d’un nouveau matériau répondant aux exigences du projet.
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FiG. 3.18 — Evolution de la modulation d’indice An en fonction de la durée d’enregistre-
ment & Aepr= 532-nm avec 20-mW /cm? par bras d’enregistrement. Les périodes spatiales
enregistrées dans le matériau sont A=1-pym, A=520-nm et A=270-nm.

35+

m  efficacité au cours du temps & 55°c '

304

254

20 ]

Efficacité (%)

154 [ ]

104 [ ]

temps (h)

FiG. 3.19 — Evolution au cours du temps d’un enregistrement de pas A = 270-nm sur un
échantillon chauffé a 55°C. La lecture de I’échantillon se fait en configuration "miroir de
Bragg" a 800-nm, avec une énergie inférieur a 5-mW.
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3.2.3.3 Enregistrement de réseau de Bragg a pas fixe dans un matériau a
migration de matiére

Les matériaux photopolymeéres utilisant la migration de matiére pour réaliser une mo-
dulation de l’indice optique font partie des matériaux les plus aboutis industriellement.
En particulier, nous pouvons citer les photopolyméres DuPont développés pour des ap-
plications aussi diverses que des masques pour circuits électroniques, des guides optiques
polymeéres ou des composants optiques diffractifs |52|. Les photopolymeéres DuPont sont
composés principalement d’'un mélange de :

> un photoamorceur

> un monomere

> un polymere

> un plastifiant
La différence majeure de ce type de matériau par rapport aux précédents (LiNbOs, PMMA...
se situe dans le fait que le dopant est une molécule (le monomére) qui migre au sein d’une
matrice hote. C’est 'accumulation de matiére dans les zones éclairées qui produit une
augmentation de I'indice par densification [52]|. Parmi les différentes déclinaisons du photo-
polymeére DuPont, le DuPont HRF-734 est un matériau holographique se présentant sous la
forme d’un film de 60-pum d’épaisseur. Ce matériau transparent dans le proche infrarouge,
est photosensible dans le vert (532-nm). A 'origine, ce matériau est utilisé pour réaliser
des enregistrements holographiques avec un pas de réseau typique inférieur a 1-pym et la
modulation d’indice An accessible peut atteindre 1072 & plusieurs 1072.

FiG. 3.20 — Echantillon de photopolymére DuPont HRF-734 enregistré au laboratoire. Le
film a été cellé entre deux lames de verre.
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Point de fonctionnement du photopolymére Dupont HRF-734

Le spectre de transmission du matériau utilisé est présenté sur la figure 3.21. Les di-
mensions du matériau sont de 50 x 50-mm x60-pm . L’indice du matériau vaut n = 1.49.
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F1G. 3.21 — Absorption d'un échantillon de DuPont HR-734. A 532-nm (longueur d’onde du
laser d’enregistrement) le matériau absorbe 14% de 1’énergie (o = 25 cm™!). Le matériau
absorbe peu autour de 800-nm. Le coefficient d’absorption a vaut 0,07-cm™" & 800-nm.

A nouveau, 'utilisation d’un prisme de verre (BK7) associé a un liquide d’indice adapté
(n = 1.52) pour entrer dans le polymeére s’est avéré obligatoire compte tenu de l'ouverture
de 'angle Opypont et de 'indice du matériau n = 1.49. L’angle d’incidence dans le prisme
est alors de 41°.

Dans la suite nous avons enregistré un réseau de Bragg & pas fixe dans le matériau
polymeére.

Le tableau suivant résume les parameétres concernant le Dupont HR-734 :

Xenr An indice & 800-nm  abs max (& 700-nm) E.,, P.,,

tpause

532-nm  5,6.1073 1.49 0,06-cm ! 60-mJ/cm?  10-mW /cm?

TAB. 3.4 — Parameétres pertinents concernant le DuPont HR-734.

Le photopolymeére DuPpont répond trés bien aux exigences concernant la modulation
d’indice du matériau. Cependant, méme si I'énergie d’enregistrement et 1’éclairement a
532-nm sont trés faibles (ce qui autorise l'enregistrement de réseaux de grandes dimen-
sions) Pabsorption reste trés élevée. D’autre part, ce matériau n’est malheureusement pas
disponible sur des épaisseurs supérieures & la centaine de microns en particulier du fait de
sa forte absorption.
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3.2.4 Discussion, bilan de I’exploration expérimentale

Les ordres de grandeurs retenus pour la formation d’un réseau de Bragg a pas variable
(An ~ 1073 et une épaisseur de quelques centimétres) montrent qu’une solution basée
sur un phénomeéne de migration de matiére semble bien adaptée. Il est donc raisonnable
d’envisager un systéme a base d’un couple photoamorceur-monomeére, le monomere pouvant
migrer et jouer le role de porteur d’indice comme c’est le cas dans le photopolymére DuPont.
La nécessité d’obtenir une épaisseur centimétrique montre qu’une solution utilisant une
matrice hote telle que le PMMA semble envisageable. Dans les polyméres de type PMMA,
la matrice n’est pas tridimensionnelle mais se compose d’un enchevétrement de fils de
polymeére a I'image d’un plat de spaghettis. Nous avons donc vu que des molécules telles
que la phénanthréne-quinone peuvent migrer au sein du polymeére a la fois pour créer le
réseau mais aussi pour conduire & son effacement. Pour éviter la migration du porteur
d’indice polymeérisé nous pouvons envisager 1'utilisation d’une matrice tridimensionnelle en
utilisant un polymeére réticulé. La matrice hote se comporte alors telle un filet qui laisse
migrer les molécules de monomeéres (de petites tailles) mais qui piége les fils de polymeére
(constitués d’un grand nombre de monomeéres). Le systéme que nous avons envisagé se
compose donc des éléments suivants :

> une matrice hote réticulée;

> un photoamorceur radicalaire;

> un monomere porteur d’indice;

> Eventuellement un plastifiant et un solvant ;

La suite du chapitre a pour objectif d’explorer ce nouveau type de matériau. Une bréve
explication phénoménologique permet de décrire la stratégie de la démarche de création du
matériau. A la suite, la mise en oeuvre expérimentale détaille le comportement de chacun
des éléments constitutifs du matériau que nous avons réalisé en pratique et présente égale-
ment les processus de fabrication du matériau. Les résultats expérimentaux a proprement
dit sont ensuite présentés. Enfin, une discussion permet & la fois de faire le bilan concernant
I’exploration de ce nouveau matériau et de proposer un modéle de diffusion cohérent avec
I’approche phénomeénologique.

Type Aens An abs max (& 700-nm) Eopy
LiNbO3 363,8nm  5.107° 0,04-c ! 2-J /cm?
PMMA 532nm  3.107° 0,07-cm ™t 20-J /cm?
Dupont  532-nm  5,6.1073 0,06-cn—! 60-mJ /cm?

TAB. 3.5 — Comparaison des parameétres pertinents des différents matériaux holographiques.



3.3. Conception d’un matériau holographique centimétrique 73

3.3 Approche phénoménologique, conception d’un matériau
holographique centimétrique

L’étude précédente nous a donc permis de définir un cahier des charges pour la réali-
sation d’un nouveau matériau holographique :

> une matrice avec un domaine de transparence vers 532-nm et de 700-nm a 900-nm ;

> une matrice rigide et épaisse (centimeétrique) pour la mise en forme et le polissage
optique;

> un matériau photosensible dans le visible vers 532-nm ;

> une absorption faible dans le visible vers 532-nm pour permettre 'enregistrement de
réseau épais;

>~ une forte modulation d’indice (An ~ 1073) obtenue par déplacement de matiére;

>~ une réponse spatiale adaptée a la période du réseau (~ 270-nm).

3.3.1 Mise en oeuvre expérimentale

Le matériau choisi pour enregistrer les hologrammes est composé des quatre parties
distinctes suivantes :

> le photoamorceur est l'irgacure 784 qui présente l'avantage d’étre relativement sen-
sible dans le vert (on utilise pour l'enregistrement un laser Nd : YV O3 doublé a
532nm) ;

> le monomere porteur d’indice, qui est un acrylate, va assurer la formation de zones
plus denses lors de sa polymérisation par voie photochimique et induire ainsi une
modulation spatiale de I'indice;

>~ un plastifiant, ’anisole, sert & fluidifier le systéme et ainsi adapter la mobilité du
porteur d’indice a la période spatiale & enregistrer ;

> la matrice destinée a étre le support des mouvements du porteur d’indice est en
polyuréthane (elle est donc réalisée a partir du mélange d’un isocyanate avec un
polyol). Elle est synthétisée par voie thermique (polycondensation) et reste inerte
vis-a-vis de 'acrylate et de I'Irgacure;

Le mode opératoire concernant la fabrication des échantillons est présenté en annexe 5.

3.3.1.1 Caractérisation physico-chimique du nouveau matériau holographique

L’ensemble des produits est disponible commercialement. Chacun d’eux a été caracté-
risé individuellement pour extraire les grandeurs physico-chimiques d’intéréts (coefficient
d’absorption, constante de réaction...).
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Caractérisation du photoamorceur

Le photoamorceur choisi, 'Irgacure 784 (Fig.3.22) est un complexe du titane qui pré-
sente une bande d’absorption assez large autour de 450-nm et dont la queue d’absorption
atteint les 550-nm. Il est important d’évaluer la constante d’amorcage de la réaction. Dans
cette optique, nous avons cherché a obtenir la cinétique de dégradation de ce composé a

ek
&

FiG. 3.22 — Formule chimique de l'irgacure 784.

Le matériau est donc un mélange contenant les proportions optimisées présentées en
annexe. C’est un mélange d’un photoamorceur dans une matrice de polyuréthane , "gonflée"
d’acrylate et d’anisole possédant d’épaisseur 170-pum. Nous avons exposé cet échantillon
4 un éclairage uniforme d’une puissance de 26-mW /cm?. La dépendance de I’absorption
molaire de l'irgacure par rapport a la longueur d’onde a été déterminée en effectuant son
spectre dans I’éthanol avant éclairement. L’évolution au cours de ’exposition lumineuse a
donc pu étre mesurée.
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FiG. 3.23 — Spectre d’absorption d’un échantillon test de 170-um d’épaisseur soumis a un
éclairement de 26-mW /cm?.
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Fia. 3.24 — Evolution de la concentration en Irgacure d’un échantillon test de 170-pm
d’épaisseur soumis & un éclairement de 26-mW /cm?.
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Tout d’abord, on peut signaler que les concentrations obtenues (Fig.3.24) sont tout a fait
cohérentes avec ce qui a été introduit dans ’échantillon. En effet, cet échantillon présentait
une concentration en irgacure de Cr.q = 1,26-g/L lors du remplissage. La concentration
initiale avancée ici (Cr.y = 1,06-g/L) est pertinente et l’écart constaté entre les deux
valeurs peut étre expliqué par la dose de lumiére recue par ’échantillon lors des étapes
intermédiaires non réalisées en salle inactinique (installation sur le banc de test, mesure
au spectromeétre). La cinétique de dégradation de l'irgacure étant a priori d’ordre 1 par
rapport a la concentration et & I’éclairement, la réaction peut s’écrire :

Irg+ hv LN Irg*

La variation de la concentration de l'irgacure sous sa forme radicalaire [Irg*] au cours
du temps s’écrit alors :

dlIrg"]

e k*.[hv].[Irg]
or k*.[hv] étant constant au cours de l'enregistrement et —% = %, la concen-
tration de l'irgacure s’écrit :
[Irg)(t) = [Irg)(t = 0).e """ (3.7)

La décroissance exponentielle de la concentration mesurée expérimentalement 3.24 cor-
respond parfaitement aux prévisions théoriques. L’équation 3.7 met en évidence le fait que
plus on éclaire fortement plus la réaction est rapide. La constante de la réaction k* vaut
3,5.1073-s71 £0,4.1073 et le temps pour lequel on estime que tout 'amorceur a réagi est
de 23-min 30-s (= 571). Cela signifie que le photoamorceur reste en quantité suffisante
durant ’enregistrement pour permettre la formation du réseau. Par ailleurs, on note que la
quantité d’amorceur n’atteint pas la valeur nulle et qu’il existe a partir des 20-min une dé-
croissance lente et linéaire de cette concentration. A priori il ne s’agit plus de l'irgacure car
aprés conservation de 1’échantillon dans le noir pendant une semaine, un nouveau spectre
indique que la concentration de ce composé est proche de 0. On peut par conséquent penser
que cette absorption résiduelle est due a une autre entité qui absorbe dans la méme zone.
A priori il ne peut pas s’agir du radical formé par la dégradation de lirgacure qui donne-
rait plutdt un signal & une longueur d’onde plus faible, et qui pourrait expliquer "autre
cinétique visible vers 360-nm 3.23. L’hypothese la plus probable est celle de la formation
de dioxyde de titane, sous forme de particules blanches, qui provoqueraient des pertes de
transmission par diffusion de la lumiére. Cela concorderait avec la présence de Ti0s lors
du test de l'irgacure dans ’éthanol (bien visible apres éclairement puis décantation) et
I"aspect blanchatre de la zone enregistrée sur I’échantillon solide. Le comportement & "long
terme" (20-min) n’a pas fait 'objet d’une étude plus poussée dans ce travail car il est sans
lien évident avec l'enregistrement (5-min).
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Caractérisation du monomeére porteur d’indice

Le monomeére porteur d’indice est un acrylate, I’éthyléne glycol phenyl éther acrylate.
Sa formule chimique est présentée sur la figure (3.25). Il est composé d’une fonction acrylate
pour la polymérisation, bien entendu, et d’'une chaine fortement conjuguée avec un cycle
benzenique ce qui augmente son indice optique (n2DO = 1,518).

O
I
AN
0—CH, CH, o
Fonction acrylate L )

(polymérisation)

Chaine de formdice optique

FiG. 3.25 — Formule chimique de 'acrylate.

L’utilisation d’un monomeére d’indice tres faible ou trés élevé en comparaison avec la
matrice hote est une méthode courante dans la réalisation de matériaux holographiques a
modification de 'indice par migration de matiére [52][22]. En effet, dans ces conditions une
migration d’une faible quantité de matiére produit une forte variation de l'indice.

Caractérisation du plastifiant

Le plastifiant est I’anisole. Sa formule chimique est présentée sur la figure (3.26). Ce
plastifiant a été choisi en raison d’importantes similitudes de structure avec la chaine de
acrylate. Son indice optique vaut (nf) = 1,516).

[ 1 CH,
o/

FiG. 3.26 — Formule chimique de ’anisole.

L’utilisation d’un plastifiant se justifie parfaitement dans le contexte d’un systéme limité
par la diffusion. En effet, dans ce type de systéme la migration d’une espéce E est pilotée
par une équation du type :

d[E](t)
dt

La variation de la concentration de l'espéce E au cours du temps dépend donc d’un

terme de source kg.[E] qui correspond aux réactions chimiques liées & cette espéce et d'un

terme de diffusion D lié & ""aptitude” de 'espéce F a migrer dans le systéme. En utilisant

un plastifiant il est possible d’ajuster le terme Dp pour faciliter ou réduire la migration

de l'espece E et ainsi adapter la réponse spatiale du systéme a ’application. D’autre part,

I’ajout de ce composé permet de conserver une porosité importante & la matrice hote

sans pour autant introduire une quantité de fonctions réactives trop importantes (cas de
lacrylate en excés dans le systéme).

= DpA[E] — kg.[E] (3.8)
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Caractérisation de la matrice de polyuréthane

La dureté importante de la matrice permet de fixer la fréquence spatiale du réseau.
En effet, les monomeres porteurs d’indice, emprisonnés dans une matrice rigide (maille
tridimensionnelle serrée), ne pourront migrer que sur de faibles distances, autorisant ainsi
un pas du réseau A aussi réduit que les 263-nm nécessaires pour obtenir un réseau autour
de Nee = 2.n.A = 800-nm (l'indice du polyuréthane dopé vaut 1,52). Pour optimiser les
enregistrements il faut donc quantifier le degré de polymeérisation de la matrice.

Le durcissement de la matrice en polyuréthane a été suivi par spectroscopie infrarouge
a transformée de Fourier (FTIR). Nous avons mesuré I’évolution de laire des pics des fonc-
tions isocyanate et uréthane formée lors de la réaction de polymérisation par rapport & un
pic de référence fixe. Nous avons également considéré le pic secondaire issu de la réaction
de 'isocyanate sur un uréthane qui pouvait étre un bon indicateur du degré de réticulation
et donc de la porosité de la matrice. Ces tests ont été effectués pour différentes concentra-
tions d’acrylate dans le mélange (0 & 14% en masse, Fig.3.27) et & deux températures (15
et 35°C, Fig.3.28) pour un mélange avec 10% d’acrylate dans une enceinte thermostatée.

0,9 1
0,8 ]
0,7
< 0.6
3 1 Composition : polyuréthane + ® 0% d'acrylate
o 054 ® 7% dacrylate
% 1 A 10% d'acrylate
:-C_. 0,4+ v 14% dacrylate
% E 0% d'acrylate
0,34 7% d'acrylate
| —— 10% d'acrylate
0.2 — 14% d'acrylate
0,14

T T T T
0 24 48 72 9% 120 144
t (h)

FiG. 3.27 — Formation de la fonction uréthane au cours du temps suivie au spectromeétre
FTIR lors de la formation de la matrice a 35°C.

On constate que pour une température donnée (35°C), la formation de la matrice de
polyuréthane caractérisée par la formation de la fonction uréthane, prend environ 24h. A ce
stade, la matrice est effectivement solide, on obtient un pavé de dimensions centimétriques
stable et manipulable pour les opérations d’enregistrement et de polissage. Ainsi, on peut
a priori enregistrer environ 24h aprés la fabrication. La rigidité de la matrice assure donc
au matériau une fréquence spatiale élevée. En outre, la figure 3.27 confirme que le taux
d’acrylate contenu dans la matrice n’influe pas sur le taux de réticulation du polyuréthane
ce qui n'implique aucune influence & priori.

La formation de la matrice est légérement plus lente & 15°C qu’a 35°C. Si on counsidére
que les groupements alcool sont en large excés par rapport aux groupements isocyanate
(la bande IR du groupement OH est encore trés importante quand celle de l'isocyanate
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2,5+
Polyuréthane + 10% d‘acrylate'
Température: ® 15°C
2,04 ® 35°C
******** 15°C
—35°C
1,54
©
=)
o]
O 1,04
z
.. e
0,54 u °
e
]
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— T
0 24 48 72 96 120 144

FiGg. 3.28 — Disparition de la fonction isocyanate suivie au spectromeétre IR lors de la
formation de la matrice a 15°C et & 35°C.

a complétement disparu) on peut décrire la réaction par une cinétique d’ordre 1 et donc
procéder & une régression exponentielle en vue d’obtenir la constante k de la réaction a
deux températures différentes.

[OH| + [Isocyanate] Kurethane [Urethane]
soit

d[Urethane]
dt
ce qui implique si §[Isocyanate] << §[OH| une solution du type :

= kUrethane-|[I socyanate].[OH|

[Urethane](t) = (1 — [Isocyanate](t = 0).e~Furethane [OH]) (3.9)

On peut alors déterminer un ordre de grandeur de I’énergie d’activation de la réaction en
appliquant la relation d’Arrhénius. Pour le polyuréthane contenant 10% d’acrylate 1’énergie
d’activation est de 'ordre de 36-kJ.mol~".
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3.3.2 Reésultats expérimentaux sur le nouveau matériau holographique

Afin de vérifier le bon fonctionnement du matériau développé, deux études ont été
réalisées pour le caractériser :

> une étude sur échantillons minces (170-pm) ;
> une étude sur échantillons centimétriques.

FiG. 3.29 — Echantillons de polyuréthane réalisés au laboratoire.

3.3.2.1 Etude du phénoméne d’inscription sur matrice mince (170-um)

Le spectre de transmission du matériau utilisé est présenté sur la figure 3.30. L’indice
du matériau a été estimé a n = 1.52.
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FiG. 3.30 — Transmission d’un échantillon de Polyuréthane pur de 1-cm. Le matériau a

une large bande de transparence autour de 800-nm. Le coefficient d’absorption « vaut
0,05-cm™" & 800-nm.
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L’utilisation d’un prisme de verre (BK7) associé a un liquide d’indice adapté (n = 1.52)
pour entrer dans le polymeére est obligatoire compte tenu de I'ouverture de 'angle Opy; et
de l'indice du matériau n = 1.52. L’angle d’incidence dans le prisme est alors de 41,7°.
L’angle d’incidence sur le prisme est presque normal. Ce montage a donc 'avantage de
limiter les pertes aux interfaces.

Point de fonctionnement du Polyuréthane dopé Acrylate

Dans la suite nous avons enregistré un réseau de Bragg & pas fixe dans le nouveau
matériau polymere. Nous avons fait varier le dopage entre de 6% et 16% en masse d’acry-
late. Nous avons observé que la modulation d’indice maximale (An) enregistrable dans ce
matériau était fonction de la quantité de monomeére 2.

La figure 3.31 présente un bilan des expériences réalisées. Le maximum de modulation
d’indice en fonction de la concentration en acrylate met en évidence un maximum vers 14%
en masse d’acrylate. Pourtant un calcul rapide permet d’estimer que la quantité d’acrylate
nécessaire pour produire une modulation d’indice est inférieur & 2%. En effet, si on considére
une variation d’indice de 0, 04 entre le polyacrylate et 'acrylate et une modulation d’indice
dans le matériau de 1072 on estime le dopage d’acrylate nécessaire a :

-3
An = 2-@deplacement-(npolyacrylate - nacrylate) = q)deplacement = 2>1<0W ~ 17 Q%d/acrylate

Cette constatation expérimentale nous ameéne & considérer la notion centrale de mo-
bilité de D'acrylate dans la matrice. Le réseau ne peut se former efficacement que si la
migration de l'acrylate dans la matrice est facilitée soit par l'acrylate en excés, soit par un
agent supplémentaire (le plastifiant). Il est alors possible d’ajuster la mobilité de I'acrylate.
L’utilisation d’une espéce supplémentaire inerte (le plastifiant) en lieu et place de acrylate
en exces permet de conserver tout au long de la réaction le terme de mobilité constant.

En revanche, le fléchissement apercu pour des concentrations encore supérieures semble
indiquer une saturation de la matrice et donc des mouvements de matiére. L’apparition
d’une efficacité non négligeable est d’autant plus rapide que l'on augmente la mobilité
du mélange et ce jusqu'a un optimum de 14% d’acrylate. Cela montre que la phase de
migration est d’autant plus aisée que la mobilité de 'acrylate est facilitée.

Enfin, nous avons également constaté que ce matériau ne perdait pas de modulation
d’indice lorsqu’il était chauffé. L’effet "mémoire" semble donc étre définitif (a 1’échelle d’une
année au moins a la température ambiante).

Le tableau suivant résume les paramétres concernant le PU dopé Acrylate :

Xenr An indice & 800-nm  abs max (& 700-nm) E.,, P.,, tpause

532-nm  8.1074 1.52 0,07-cm~* 3,6-J/cm?  20-mW /cm?  3-min

TAB. 3.6 — Paramétres pertinents concernant le PU dopé Acrylate.

Ce nouveau photopolymére permet maintenant d’envisager la réalisation de réseau de
Bragg a pas variable.

2Les données expérimentales sont rapportées en annexe IV
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FiG. 3.31 — Evolution de la modulation d’indice An en fonction du taux d’acrylate.
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3.3.2.2 Etude du phénoméne de photo-inscription sur matrices centimétriques

Le travail d’expérimentation sur les matériaux photopolymeéres a mis en évidence les
difficultés associées a la réalisation de matériaux holographiques centimétriques. Le travail
de conception nous a donc doté d’un nouveau matériau aux dimensions centimétriques exigé
par le projet. Une fois les tests sur réseaux "minces" effectués, il a été nécessaire de réaliser
des réseaux d’épaisseur croissante pour vérifier I’homogénéité sur toute la profondeur. Les
cinétiques d’enregistrement sont présentées sur la figure 3.32. Le montage d’enregistrement
est le méme que pour les échantillons minces (170-pm). La modulation d’indice An estimée
est la valeur moyenne déduite sur toute I’épaisseur de ’échantillon. Le bilan de cette étude
concernant ’amplitude de la modulation d’indice en fonction de I’épaisseur est présentée
sur la figure 3.33.
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FiG. 3.32 — Cinétique des enregistrements en fonction de ’épaisseur.
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FiG. 3.33 — Bilan des modulations d’indice obtenues en fonction de I’épaisseur.

Il est clair que la modulation d’indice varie en fonction de I’épaisseur. Pourtant la
faible quantité de photoamorceur utilisé (0,1 %) et le fait de travailler avec une longueur
d’onde située dans la queue d’absorption ne justifient pas une telle perte d’homogénéité
dans ’épaisseur du réseau. En pratique, sur des épaisseurs supérieures a 1-mm, on observe
a l'ceil nu des sortes de filaments disposés suivant la direction de propagation des faisceaux
d’enregistrement (Fig.3.35). Ces filaments rendent le matériau diffusant et brouillent la fi-
gure d’interférence permettant d’enregistrer le réseau. Cette justification se confirme lorsque
I'on mesure lefficacité le long de la section du réseau (Fig.3.34).
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F1G. 3.34 — Mesure de l'efficacité transverse d’un échantillon de 5-mm d’épaisseur.
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3.3.2.3 réseaux parasites, effet de filamentation

Le phénomeéne de filamentation est un effet parasite comme nous ’avons rencontré dans
le LiNbO3 dopé MgO avec 'apparition de réseaux de bruit. L’étude de ce phénomeéne
dépasse largement le cadre de ce travail. L’apparition de ces structures diffractantes reste
cependant un point limitant pour le développement de composants épais. Le choix a donc
été de trouver des solutions pour limiter au maximum la filamentation en paralléle dune
description phénomeénologique pour ouvrir des pistes d’étude de ce comportement. Les
observations de Ueffet de filamentation sont les suivantes :

> les filaments se "propagent" dans la direction des faisceaux d’enregistrement ;

> les filaments possédent un diamétre caractéristique d’une centaines de microns;

> les filaments sont un effet de variation d’indice;

>~ le temps d’apparition des filaments est de 'ordre de la dizaine de minute ;

> les filaments sont observables uniquement dans le mélange photo-polymérisable.

Ce phénomeéne de filamentation est difficile & interpréter. Les filaments ont une taille ca-
ractéristique de quelques centaines de microns. Ils semblent se "propager" dans la direction
de propagation des ondes d’enregistrement mais il ne sont pas organisés géométriquement
les uns par rapport aux autres. On peut coupler une onde lumineuse dans un filament par
effet de guidage. Leur cinétique d’apparition est trés lente (supérieur a la dizaine de mi-
nutes). Il arrive que l'on puisse observer leur "développement" aprés 'illumination. Enfin,
le contraste de phase de ces filaments s’estompe lorsque 'on blanchit le matériau aprés
enregistrement.

La premiére interprétation envisagée était l'effet solitonique que l'on retrouve dans les
milieux amplificateurs par exemple [33][32]. De la méme maniére que les variations de
gain (et donc d’absorption) dans les amplificateurs optiques peuvent produire des effets de
guidage, la variation d’absorption liée a 'activation du photoamorceur pourrait provoquer
un effet solitonique. Mais les constantes de temps observées sont largement trop grandes
pour un effet instantané tel que 'autoguidage. De la méme maniére les expérimentations de
propagation dans des milieux non-linéaires tel que le C'Sy |5] mettent toutes en ceuvre des
phénomeénes instantanés incompatibles avec les observations. Avec des durées plus longues,
les effets de filamentation par polymérisation dans un mélange monomeére-photoamorceur
semblent facilement envisageables |7][3].Si on fait I’hypothése que le filament est initié par
une modulation de l'intensité, le speckle par exemple, la polymérisation induite par cette
surintensité produit une augmentation locale de l'indice. La lumiére est guidée et focalisée
par ce point ol 'indice est plus élevé. La polymérisation est alors plus rapide et le guide se
construit ainsi au fur et a mesure. Un calcul rapide du diameétre des filaments connaissant
la modulation d’indice entre I'acrylate et le polyacrylate (An = 0,04) peut étre réalisé.
Classiquement, on compare la puissance critique FPprizique d’auto-focalisation par effet Kerr
a la diffraction et on obtient 'expression de la puissance critique [28] :

w? A2

Peritique = I.m.— =
1 4 dmong

O [ est lintensité d’enregistrement & A = 532-nm et w est le diamétre du filament. En
admettant que nous soyons a la puissance critique, on obtient un diameétre caractéristique

w
22
v V 72.10%An

Ou An = ns.I avec ng le coefficient. La modulation d’indice maximum ne vaut que 10%
de la différence d’indice entre l'acrylate et le polyacrylate (composition & 10% en masse).
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Dans ces conditions, on obtient un diamétre caractéristique w :

w RS HUM

Les ordres de grandeur de ce calcul rapide montrent peu de cohérence avec les dimen-
sions observées. Mais la différence principale réside dans le fait que ces filaments restent
aprés illumination. Aprés enregistrement, on expose l’échantillon & une lumiére incohé-
rente pour blanchir ’échantillon. Si la polymeérisation était le seul mécanisme & ’origine
des filaments le blanchiment devrait les faire disparaitre (le photoamorceur et Iacrylate
étant largement en exces). Cette interprétation ne permet donc pas d’expliquer toutes les
observations. Le phénoméne de filamentation peut donc trés probablement expliquer la
structure guide d’onde. En revanche il est difficile de déterminer lorigine de cet effet et
de cette dimension caractéristique de la centaine de microns. Il est d’ailleurs également
difficile de déterminer si cette dimension représente la distance entre deux filaments de
plus petites tailles (5um) par exemple ou le diameétre intrinséque du filament. Le chapitre
§3.3.3 permettra d’apporter des éléments de réponses.

F1G. 3.35 — Effet de la filamentation.
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3.3.2.4 Attenuation des filaments, utilisation d’un plastifiant

Cet effet de filamentation reste une limitation forte dans le cadre de notre projet.
C’est en fait la principale raison qui nous a poussé a inclure dans notre formulation un
plastifiant en lieu et place de 'acrylate résiduel qui pouvait trés bien remplir cette tache.
En effet, lintensification des filaments semble liée & I'excés de mélange d’acrylate et de
photoamorceur.

La formation des filaments (figure 3.37) pour les mémes dosages en porteur d’indice
(de 6 & 14%) et plastifiant (de 0 & 8%) est ici étudiée en détails. Nous avons dirigé un
faisceau laser uniforme sur des cuves de spectrométre contenant les diverses concentrations
en produit. Le détecteur était placé a une distance d’environ 1-m sur la tache laser initiale.
Au fil de la formation de la structure parasite, I'intensité mesurée (ordre 0) diminue au
profit des ordres supérieurs de la figure de diffraction naissante (Fig.3.36) (I’énergie est
transférée de 'ordre 0 vers les ordres suivants). Les courbes sont issues de tests menés
a une mobilité constante de 14%, afin de travailler dans la zone optimale et de ne pas
faire varier le parameétre de la mobilité (méme si celui-ci ne rentre pas a priori en ligne de
compte).

FiG. 3.36 — Montage utilisé pour mesurer la filamentation en fonction du taux d’acrylate.

L’influence de la quantité d’acrylate est mise en évidence sur la figure 3.37. Plus cette
quantité est élevée plus les pertes par diffraction sont importantes. Le temps d’apparition
des filaments diminue lui aussi quand la concentration d’acrylate augmente et reste de
lordre de la minute, un temps comparable & la vitesse de polymérisation de l’acrylate.
On note également une phase d’effacement des filaments lorsque 'intensité de l'ordre 0
remonte. Cela traduit, en éclairement uniforme, la polymérisation compléte de Iacrylate
dans les zones extérieures aux guides. L’indice optique s’homogénéise donc au niveau de la
structure des filaments et conduit & une atténuation du contraste de ces derniers. Cela n’a
pas de conséquence au niveau de ’hologramme qui est quant a lui créé par la migration
de l'acrylate des zones claires vers les zones sombres plutot que par sa seule polymeérisa-
tion. Les deux phénomeénes sont distincts car ils interviennent & des échelles spatiales treés
différentes (100-pm pour les filaments et 270-nm pour le réseau). D’aprés ces constata-
tions expérimentales, nous avons choisi d’utiliser un mélange contenant 6% d’acrylate et
8% d’anisole. En effet c’est le point de fonctionnement du systéme qui assure la meilleure
efficacité et qui permet de limiter au mieux 'apparition de 'effet de filamentation. Afin
d’atténuer cette structure parasite par des méthodes simples, nous avons par ailleurs tenté
d’éclairer en lumiére blanche uniforme un échantillon épais aprés l'enregistrement pour
réaliser un post-traitement. Conformément aux expériences précédentes, la structure incri-



88 Chapitre 3. Matériaux pour ’holographie

1104

1004 1,44
\$\ 'Y
90 \&}(/ﬁz/ﬁ P 'g
1,24
~ 80 - z e
R v\x\ﬂ-o/m ‘2
=y 70 £
? \ et 5104 e
o i l/ E=
2 60 \/V @
% 50 ratio : Acrylate/Anisole 2 0,8 L4
e _ —m—  14/0 2
kS 404 \ —o— 1272 g
A\ —&— 115/25 g 06-
30 B
—— 10/ 4 g °
204 —— 8/6 e
-3¢ 6/8 G 044
10 = ]
0 T T T T T T T T T 1 0’2 T T T T T
00 05 10 15 20 25 30 35 40 45 6 8 10 12 14
t (min) % Acrylate

Fig. 3.37 — Diffraction causée par la filamentation en fonction du rapport mono-
meére/plastifiant.

minée disparait progressivement mais continue & perturber la qualité optique du signal de
sortie durant la relecture de I’hologramme.

3.3.2.5 Discussion

Les résultats expérimentaux concernant l’enregistrement de réseau de Bragg dans le
Polyuréthane dopé Acrylate montrent une bonne adéquation avec I’approche phénoméno-
logique proposée pour son élaboration. Afin d’aller plus loin et de valider cette approche,
nous avons développé un modéle quantitatif pouvant étre validé par ’expérience. Ce mo-
déle est basé sur le formalisme de diffusion généralisée. Il traite donc de la diffusion de
chaque espéce dans le mélange en tenant compte de la porosité maximale du systéme. Les
variations de concentration & l'origine de la diffusion de chaque espéce sont pilotées par les
réactions de polymérisation de I’Acrylate dans le mélange.
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3.3.3 Modélisation de la diffusion généralisée dans le systéme

Nous proposouns ici de modéliser la photoinscription d’un réseau de Bragg dans une
matrice tridimentionnelle dans un systéme de type Modulation d’indice par migration de
la matiére sans séparation de phase |52]|. Nous avons pour cela modélisé le comportement
au sein de la matrice des composants suivants :

> un monomere porteur d’indice (m);

> un plastifiant (a);

> le polymeére (monomeére porteur d’indice ayant polymérisé)(p);

> les lacunes créées lorsque le monomeére polymérise (1) ;

> un photoamorceur(e).

Le comportement physico-chimique du matériau peut étre décrit par les lois de la
diffusion et de la cinétique chimique [14][17] [15][18]. Le but est de calculer les termes
de mobilité des composés dans le cadre du formalisme proposé par Onsager (diffusion
généralisée) tout en négligeant les interactions chimiques. Trois composés subissent a la
fois diffusion et cinétique chimique : Le monomeére (m), le plastifiant (a), les lacunes (I).
Le photoamorceur (e) et le polymére (p) sont considérés comme immobiles et servent &
I'initiation et la terminaison de la réaction. Seule leur cinétique chimique est prise en
compte.

Le développement permettant d’obtenir le systéme matriciel présenté ci-dessous est
présenté en annexe 6, il tient compte de la diffusion de chaque espéces en fonction de sa
mobilité M;; et en fonction des modifications chimiques qu’elles subissent S(7) (terme de
source).

qu Mmm Mma 0 Mml q)m Sm

0 q)a _ Mam Maa 0 Mal q)a Sa

glo, || o o o o |[®e |T]s, (3:10)
b, My, My, 0 My b, S

La résolution compléte du systéme en prenant en compte la diffusion de toutes les
espéces ainsi que les réactions chimiques releve de I’équation dite de PP-Fisher dont la
résolution dépasse le cadre de ce travail mais fait I'objet de nombreux travaux théoriques.

L’objet de cette partie est de montrer de quelle maniére une version simplifiée du
modeéle précédent, permet, dans le cadre de faibles modulations d’indice, de retrouver et de
comparer les différents phénomeénes physiques que sont la diffusion et la réactivité chimique.

Hypothése 1 : On se place dans le cas ou la modulation d’indice reste faible ce qui
permet de la considérer comme une pertubation. Nous écrivons donc les concentrations des
espéces chimiques :

2rr

®;(r,t) = ®Y(t) + ©} (t) sin ( A )

Hypotheése 2 : Nous ne considérons que la diffusion des espéces monomériques a 1’état
fondamental ou excité. Dans la mesure ou ['on se place dans le cadre de faibles pertubations
les quantités de matiéres qui diffusent restent trés faibles devant les valeurs moyennes.
L’équation de diffusion peut donc étre traitée dans le cadre de la diffusion d’éléments
infiniment dilués ce qui nous raméne au formalisme de Fick.

8@2 (r, t)

e DA{®;(r,t)} + Sources{®;(r,t)}
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Hypothése 3 : Le monomere qu'il soit dans son état excité (®,;) ou fondamental (®y/)
conserve une taille semblable. Un méme coefficient de diffusion D sera donc pris pour ces
deux espeéces. Ce coefficient de diffusion est directement lié & la porosité du milieu (mélange
matrice de polyuréthane et de monomére acrylate).

On définit ainsi une connectivité moyenne :

nombre de liaisons du réseau polymeére par unité de volume

nombre de liaisons maximales du réseau par unité de volume

Une loi d’échelle relie alors la diffusivité a la densité de liaisons du milieu.

D = Dolx°—x|"six<x°
= 0siy>x°

X¢ est une valeur de connectivité critique au dela de laquelle le réseau polymeére est
trop dense pour permettre la diffusion. On parle de gel cinétique du systéme.
Dans la suite on considérera le modéle simplifié de la polymérisation radicalaire suivant :

"amorcage" kq

[Irg] + 1% 2[R

"propagation" k,

"terminaison" k;

(Mya] + [My] % [Morgm]

L’hypothése des états quasi stationnaires suppose que la concentration en radicaux
libres reste constante et faible au cours du temps et permet de calculer la vitesse de poly-
mérisation dans le cas de ces réactions radicalaires.

>~ La concentration typique en [M] est de 1072 a 10~7 mol/L.

>~ Le temps de vie des radicaux libres 7 = 71 = 0,1 & 10 secondes.

oM o)

>~ La vitesse de polymérisation —=5—~ = 5 = kp®n. Py,
0Py [kal @y
M =k = =
avec
1 ki
Tp = —

Tk \ kg d
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Soit, avec kp >> kg et k, >> k;

Wl
Py = k—t:Ct(t)

Hypothése 4 : En considérant la modulation de la densité de matiére faible (traitement
pertubatif) nous supposons dans la suite que I’hypothése d’un état stationnaire est appli-
cable en moyenne au matériau. C’est & dire sur la partie continue des variables ®Y(¢). On
distingue alors les deux cas suivants :

En labsence de diffusion

@ (1) = @0 T = C™(t)

Si on considére un éclairement I de la forme :

I(r,t) = I(1 +sin(2%))2
On obtient
_ Jka . 27r
q)M(T) = k_t11(1+SIH(T))

Avec la diffusion

Si une quantité ng d’espéce est crée en r on a alors une répartition de la concentration C'
de l'espéce de la forme [3] :

nO 'r2

C(T, t) = me_m (311)
TDT
d’ou
e 1 _(r=w?
(I)M(T) = (I)M(T) ‘sans diff 3 e b du
(8w D7*)2
U=—00
N | 2 2
= / —d-1173 (1 + sin <ﬂ>> e—(Zg’ii du
ke (8nD7*)2 A
U=—00
k 1 1 jTr jTr jxrr _AD7*72
S A A [——\/%\/41)7* (j.e4”T 0. —j) e }
ke " (8xDr*)2 L 2
T Ty ‘r*‘rr2 2
X <j.e2TJ — e 1 - 2) i <2 sin (%) — 2)
Soit,

k dnDT* 2 _4Dr*x?
Py (r) = —d.Il.LTS. <1 — sin <ﬂ> Pt )
ke (8xDr*)2 A

En faisant I’hypothése d’un état quasi stationnaire local auquel on applique une diffu-
sion pendant le temps caractéristique de vie de cet état excité il est donc possible d’estimer
la répartition spatiale de monomeére excité qui est supposée fixe dans le temps.
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F1G. 3.38 — Variation de la concentration ®,;, en fonction du pas d’enregistrement A.

L’équation de diffusion/réaction peut alors étre traitée dans le cadre d’une petite per-
turbation.

0Py
avec
0 1 . 2rr
@M(T,t) = q)JV[(t) + q)J\/[(t) S1n T
099, (1) — 0 (1) @-Il \/47TDT*'
ot 8 ki (87TDT*)%
0%, (1) 0 kq . VAnDt* _4Dr*x2 1 kg 1 D
——= = —k,®,(t)/ — [1————=.(—e A2 kpy @y ()| — [ ————— — —. Py, (¢
ot p P () k; 1(87TD’7’*)%( ) p® (1) k; 12\/5(47TD7-*)2 A2 m (1)

On extrait alors le temps caractéristique 7, tel que :

1 1 kq I » 1
g YRS - -
Tp PV ke 2V/2(4w D1*)?

polymerisation standard homogéne  offet de la diffusion
@1, s'¢écrit alors :

D 2
T

— — (PO _4D‘I’*Tr2 A2 _t
q)Jl\/[ = |:F0€ [A2 p —M A2

e T

].t
- Tp "D, — 2A? ¢
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Avec la condition initiale ®},(t = 0) = 0 on obtient pour Fy :

F @0 A2 4DT;7\'2 O
- A =
0t Dr —anr
Soit
CI)O A2 _ADr* g2 D _ 2|4 _t
1 A2 A2 Tt T
e L

On obtient alors pour la concentration ®j; les expressions :

De la concentration ®;; nous pouvons déduire la concentration en polymeére ®p a
I'origine de la modulation d’indice dans le matériau.

0®p

0P
=L = k0D,

ot
ViarDr 27r\  _4aDr*x?
i (300 o (220)) [ L (1 () )
A 8rD7*)? A
_— T*Tr2 T*ﬂ-Q
) i[(%(t)ﬂin <2XT>'<(I)M('5)_ RO >+c1>}w(t).sin2 <—2XT>.6—4DA2]

Tp
= @ )
—[ote o
7—*7\'2 —_ = —_ 7*7\'2
) (5]t )
Tp_

@0 A2 D‘r*7r2 _t _D 1 2 _ D‘r*7r2

+ m - A2 [6 P —6[ A2+TP]¢:| .Sin2 (%) .e - A2 :|

on obtient alors pour ’expression de ®p les deux termes suivants :

(1) = 8. (1- e‘%)

@0 4D7* 72 _t A4 |:A27D27—p:|.t
Dh(t) = 2L e (302 - Dry). (177 ) + el EETARE
p

Remarque : On pourrait croire que cette solution diverge pour le cas,

D, —2A% -0
A* = D7, — 0
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En pratique ¢a n’est pas le cas. En effet, 1 — e™® — —& quand ¢ — 0. Cela implique
que :

{A%Dw} P
1—el ™t 1 A2
=D, — i x t quand A — D7, — 0
Si D1, —2A% =0
alors,

3A% — D7, — A2
A% — D1, — —A?

De faite ®L(¢) devient alors :

(— A?). (1 - e_%) + _>A4 : (1 - e{:”AA;]t) —0

Le systéme ne diverge pas.
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3.3.3.1 Simulations et ordre de grandeur

On peut maintenant considérer I'enregistrement d’un réseau de période A et donc de

fréquence f = % On doit alors prendre en compte les fréquences propres du matériau

1 1 L. . 1 . P
= et = ———— ainsi que la fréquence = . Ces trois fréquences
fp \/D.mp fD VADT* 72 ! q fg \/D.1g q

propres sont liées chacune a une réaction physico-chimique dans le matériau. La fréquence
fp est liée au temps caractéristique de polymérisation. La fréquence fp est liée & la diffusion
de lespéce M dans le matériau. Enfin la derniére fréquence introduite, fg, correspond au
temps de gel. Le temps de gel 7, correspond au temps au bout duquel le systéme est figé et
ou lespéce M ne peut plus migrer et correspond au cas ou la connectivité est supérieure a
la connecivité critique x¢ . L’expression de @}3( f) s’écrit alors :

e

o0 -1 3 1 D g2 T 22
@}D(f)t:to = 7Ml.e 15 [(P - 23)- <1 —e DtOfp) + i <1 —eltt )D]‘to)]
p 2 f2

_ WPy |3 — 1 —Dto f? 1y (f2=1*)D].to
b = P [l (o) g - s

Il faut maintenant ajouter a cette expression le cas limite ou le systéme est gelé soit
quand t = 74. On obtient alors I'expression suivante :

0 22 ) 2 r2 _ 2 £2 212
()i, = Iy ) [3fp f .<1_e 75) %G_J E W

TR T TR -

On peut alors étudier le comportement en fréquence spatiale du systéme en faisant
varier individuellement les parameétres 7,, 7 et 74. La figure 3.39 présente les évolutions de
la courbe de réponse en fréquence spatiale du matériau en faisant varier chaque parameétre
indépendamment.
> La courbe (a) montre I'influence du temps de gel 7,. Plus ce temps est grand, plus
le systéme gele tardivement et donc plus le monomeére peut migrer. Par conséquent,
plus le temps de gel est élevé plus le gain de modulation d’indice sera important.

>~ Pour le temps caractéristique de polymeérisation 7,, on observe 'effet inverse. Plus ce
temps est élevé plus la polymeérisation sera rapide. La polymérisation étant un phé-
nomene local, elle réduit la diffusion des monomeéres, le gain de modulation d’indice
diminue quand la vitesse de polymeérisation augmente (courbes (b)).

> Le temps 7, est le temps caractéristique associé a la diffusion décrite par ’équation
3.11. Plus ce temps augmente plus la rupture de bande passante est forte (courbes
().

> Enfin, la courbe (d) présente 1’évolution de la bande passante en fonction du coef-
ficient de diffusion du monomeére dans le systéme. Naturellement, plus le coefficient
de diffusion est élevé, plus le monomeére peut diffuser et donc plus les hautes fré-
quences sont "filtrées" par le phénoméne de diffusion. Pour augmenter le coefficient
de diffusion, il faut augmenter la porosité du systéme. Pour cela, il faut "gonfler" la
matrice en augmentant la concentration initiale de monomeére @%/[ ou en remplacant
ce monomeére en exces par une espéce similaire et neutre.
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Pour rendre compte totalement du systéme, il faut d’écrire ’évolution du coefficient
de diffusion en fonction de la porosité du systéme. Pour cela on a introduit le terme de
connectivité x exprimant le rapport entre le nombre de liaisons polymeérisées et le nombre
total de liaisons possibles.

Nombre de liaisons polymeérisées

X= Nombres total de liaisons possibles

Pour exprimer ce paramétre on introduit le terme de porosité II exprimant le rapport
entre le volume libre dans le polyuréthane et le volume total. Pour augmenter la porosité
on augmente le taux de monomeére dans le matériau.

Volume libre dans le polyuréthane

I =
Volume total

On exprime alors la saturation de la matrice y en fonction du volume libre dans la
matrice et le volume occupé par le monomeére polymeérisé.

X = XMatrice X (1 - H) + H-Xp-q)p

On rappelle que le coefficient de diffusion D s’exprime alors sous la forme :

D = Dolx°—x|?six<x°
= 0siy>x°

La condition de gel devient alors :

Xc - XMatrice-(l - H)
IT.xp
La condition de gel dépend donc du taux de monomeére polymérisé. S’il n’y a pas assez
de monomeére avant réaction, le systéme ne géle jamais. Le systéeme gele d’autant plus vite
qu’il y a beaucoup de monomeére.
En ce qui concerne le coefficient de diffusion D il s’exprime sous la forme :

o, >

D = Dy|x° — Xmatrice-(1 — II)]

En effet &t = 0 la concentration en polymere ®,, est nulle. En conséquence,naturellement
plus la porosité est grande, plus le coefficient de diffusion D est grand, mieux le monomeére
diffuse dens le systéme.

En considérant le systéme vu précédemment il est possible de simuler le comportement
du matériau & une période A donnée pour différents taux de monomeére @%/1 insérés ini-
tialement. Plus important encore, il est possible de simuler un systéme ol une partie du
monomeére est remplacée par un élément neutre jouant le role d’un plastifiant. En rempla-
cant une partie du monomeére par le plastifiant, on maintient la porosité tout en réduisant
le gain de modulation d’indice par polymérisation pure tout en conservant un gain suffi-
sant pour l’enregistrement faisant appel au phénomeéne de diffusion. Ainsi, il est possible
de conserver le phénomene utile & ’enregistrement du réseau en réduisant le phénomene de
filamentation. Les figures 3.40 et 3.41 présentent une campagne de test visant & valider le
modeéle proposé ici et a rechercher la zone la plus efficace ol le taux de monomeére est le plus
faible possible pour pouvoir réduire le phénomeéne de filamentation. La figure 3.40 présente
une cartographie de la modulation d’indice en fonction du rapport des taux de monomeére
et de plastifiant dans le matériau. Les zones en bleues foncées ne correspondent pas a un
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zéro d’efficacité mais simplement & des zones non-explorées. La figure 3.41 représente une
cartographie de la simulation de la modulation d’indice en fonction du rapport des taux de
monomeére et de plastifiant dans le matériau. Les deux zones ou se recouvrent expérience
et simulation présentent un accord notable.

-
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F1G. 3.40 — Efficacité de diffraction du réseau en fonction du rapport Acrylate/Anisole.
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F1a. 3.41 — Simulation de Defficacité de diffraction du réseau en fonction du rapport Acry-
late/Anisole.
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3.3.3.2 Origine possible du phénomeéne de filamentation

En considérant le modéle vu précédemment, il est possible de donner une interprétation
cohérente a l'origine du phénoméne de filamentation. Si on considére un matériau dont la
bande passante est présentée par la figure 3.42, on peut rapidement calculer la transformée
de Fourier de cette bande passante et connaitre ainsi la réponse percussionnelle du matériau.
La figure 3.43 présente la réponse percussionnelle du matériau considéré. Lorsqu’on éclaire
le matériau avec les franges d’interférence, le contraste n’est jamais en pratique égal a 1.
Il reste donc un fond continu contenant toutes les fréquences spatiales (bruit blanc). Sous
cet éclairement homogeéne, on obtient la réponse percussionnelle du matériau. C’est cette
réponse qui donnerait la structure originale des filaments (espacement d’une centaine de
microns). La propagation des filaments, quand a elle, resterait pilotée par le phénoméne
de filamentation et produirait des filaments de dimensions plus fines mais conserverait la
distance inter-filament. Pour valider cette proposition il serait important de déterminer
finement la structure des filaments (amplitude de la modulation d’indice, distance inter-
filament, diametres des filaments...). Cette étude sort du cadre de ce travail de thése.

0,8
0,6
0,44

0,24

Amplitude la la modulation d'indice (a.u.)

0,04

T T T T T T T 1
0 100 200 300 400
fréquence spatiale f = 1/A

FiG. 3.42 — Exemple de réponse spatiale typique du matériau.
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Fi1G. 3.43 — Transformée de Fourier de la réponse spatiale du matériau.
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3.4 Conclusion

Le travail d’exploration concernant les matériaux holographiques a permis de réaliser
un état de l'art de trois familles de matériaux :

>~ les matériaux a changement de conformation électronique ;

> les matériaux & changement de conformation électronique et déplacement de matiére ;

> les matériaux a déplacement de matiére;

Pour chaque famille de matériau, un élément typique (LiNbO3 dopé M gO, PMMA —
PQ et DuPontHRF — 734) a été pleinement caractérisé en terme d’absorption, de mo-
dulation d’indice et de stabilité du réseau dans le temps. Le fonctionnement de chaque
famille a été présenté et la mise en oeuvre expérimentale a été entiérement décrite. Les
résultats expérimentaux ont été confrontés pour dresser un état de l'art des matériaux
holographiques existant. Cette analyse a fait I’objet d’une discussion nous permettant de
décrire le matériau idéal pour notre application.

Les expériences réalisées sur un matériau de chaque famille ont mis en évidence les
avantages et les limitations de chacune d’elles. Les modulations d’indice obtenues avec les
matériaux & migration de matiére (An ~ 1073) ont montré l'intérét d’utiliser ce mode de
fonctionnement pour réaliser de fortes modulations d’indice. Au travers des matériaux a
changement de conformation électronique et déplacement de matiére nous avons trouvé
une solution originale pour obtenir une matrice centimétrique exigée par le projet. Cette
solution a été améliorée a 'aide d’une matrice réticulée (le polyuréthane) pour ajuster
la réponse spatiale du matériau. En paralléle nous espérions obtenir une matrice plus
solide pour les opérations d’enregistrement et de polissage. Si ce matériau montre un bon
comportement mécanique au polissage, le phénomeéne de filamentation met en évidence sa
faiblesse lors de ’étape d’enregistrement. Pour parfaire le systéme, 'exemple est & prendre
dans les matériaux photoréfractifs cristallins. En effet, les cristaux sont, de loin, les meilleurs
candidats en terme de résistance a 'effort quel qu’il soit. La derniére étape de conception
du matériau développé ici counsisterait & remplacer la matrice organique de polyuréthane
par une matrice inorganique (la silice étant probablement le meilleur candidat). Pour cela
les méthodes de type Sol-Gel pourraient assurer la liaison entre un meélange organique
(photoamorceur-monomere-plastifiant) en une matrice hote inorganique réticulée (le verre
Sol-Gel).

En paralléle de cette réalisation pratique, un modéle physico-chimique a été proposé
pour interpréter le fonctionnement de I’enregistrement du réseau d’indice dans le matériau.
Le modéle proposé est un modéle simplifié de la description des réactions de polymeérisation
dans un systéme diffusant. L’hypothése principale consiste & considérer que la modulation
d’indice est faible et est donc assimilable & une perturbation. Compte tenu de la modulation
d’indice An de 'ordre de 10~ 3, cette hypothése semble tout a fait raisonnable. Les résultats
des simulations sont d’ailleurs en bon accord avec les expériences réalisées et ont permis
de réduire de maniére significative le phénoméne de filamentation. Enfin, dans le méme
temps, le modéle permet d’envisager une origine simple au phénomeéne de filamentation
permettant d’expliquer les dimensions observées de 'ordre de la centaine de microns.






Chapitre

Réalisation d'un composant test

4.1 Introduction

Une fois les tests sur réseaux a pas fixe effectués, nous avons décidé de réaliser un
premier prototype de réseau a pas variable. Le probléme de filamentation n’étant pas
résolu mais seulement atténué, ’épaisseur transverse de réseau exploitable est seulement
de 1-mm. Malgré cela, la réalisation d’un réseau & pas variable ou HCBR pour Holographic
Chirped Bragg Reflector pour démontrer la faisabilité de notre solution semblait possible.

4.2 Montage holographique

Le montage holographique est tres standard, excepté le fait que ’on utilise sur les deux
bras qui interférent des lentilles divergentes ou convergentes, ce qui permet d’enregistrer
une variation du pas le long du réseau(Fig.4.1).

=
Q
7]
<
—
g
g
[
o
Vgl

b

sample

FiG. 4.1 — Montage expérimental du banc d’enregistrement.

Les réseaux de Bragg a pas variable utilisent le fait que la lumiére est diffractée lorsque
la condition de Bragg est remplie. Cette relation vectorielle est donnée par :

K=7-7

—
ot K est le vecteur d’onde du réseau et ott p et o sont les vecteurs d’onde des ondes
incidentes permettant d’enregistrer les strates du réseau (Fig 4.2).
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-
O-lec

échantillon

A

Fia. 4.2 — A gauche : Diagramme des vecteurs d’ondes d’enregistrement et de lecture.
A droite : Variation locale de I'angle d’incidence conduisant & une variation locale de la
période (chirp).

4.2.1 Enregistrement

Pour enregistrer un hologramme en transmission, les vecteurs d’ondes qui interférent
doivent remplir la condition :

N
Kenr = P enr 0 enr
avec 9
Y
Kenr = A
enr
et
A o Aenr
enr —

2N med SN Oepyr

4.2.2 Lecture

Pour lire en réflexion (c’est a dire pour .. = 7/2) le réseau précédemment enregistré,
I’onde incidente et 'onde réfléchie doivent remplir la condition :

N
— —
O lec = plec_Klec

avec
27
Klec A—
lec
et
)\lec
Alec =

2N peq Sin ()



4.3. Calculs de la dispersion de la période du réseau 105

Pour réaliser un miroir il faut donc trouver la valeur de ;.. telle que la condition
Acnr = Ajee, et ce pour chaque composante spectrale \j.. définie par :

. >\61’L7‘
Ocry = arcsin
)\lec

4.3 Calculs de la dispersion de la période du réseau

Comme nous 'avons vu précédemment, la période locale du réseau dépend de 'angle
d’incidence local du faisceau d’enregistrement. En pratique, il suffit donc d’adapter les
fronts d’onde en sortie des lentilles pour réaliser n’importe quelle loi de dispersion. Pour
des raisons de simplicité, nous avons utilisé des lentilles cylindriques plan-convexes (res-
pectivement plan-concaves) du commerce traitées anti-reflet a 532-nm.

focale matériau rayon de courbure dimensions
700-mm (& 587,6-nm) BK7 361.8-mm 30x32-mm
-485.4-mm (& 632.8-nm) BK7 250-mm 50.8x50.8-mm

TAB. 4.1 — Lentilles utilisées pour réaliser les réseaux a pas variables HCBR.

En se plagant dans l'optique de Gauss (proche de 'axe optique), on peut estimer la loi
de dispersion créée par deux lentilles minces de focales respectives 700-mm et -485-mm. Le
schéma de la figure 4.3 présente les différentes relations d’optique géométrique du montage
holographique.

L2

‘ échantillon ‘ ‘
——— — —F

6 0,
0 4—»/ / emut

X,

FiG. 4.3 — Relations d’optique géométrique du montage.
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Sur la figure 4.3, 6. représente ’angle d’incidence de la période centrale du réseau
adapté a la longueur d’onde 805-nm. La distance [, est définie par :

ly =/ (r +x)2 + (dsinf,.)2

avec r = dsinf,. — é et

xr+r
lz

B (r+x)?
V[ (r+2)2 + (dcosb,)?

1
- \/1 + (dcos0.)%/(x — & + dsin6,)?

sinf, =

ol x représente la distance depuis le fond du miroir de Bragg, 6, est I’angle d’incidence
de la longueur d’onde d’enregistrement (532-nm) & ce point, L est la longueur totale du
miroir de Bragg et d est la distance entre le centre du miroir de Bragg et le point focal de
la lentille. Ainsi, la période locale du réseau HCBR, est définie par :

Aentr Aenr (d cos 00)2
\ _ _ 1 4.1
aeBr(T) Mimed SIN Oy 2Nmed \/ * (x — % + dsinf.)? “y)

A partir de I’équation 4.1 en utilisant la relation A = \/2n,,.4, on peut calculer la loi
de dispersion T'(\) :

2 2 . . L
T(n) = Hmed poyy = 2med [ deosbe g0 4 L (4.2)
C c ()\:;w )2 -1 2

Sur notre montage holographique, Acnr = 532-nm, d = 500-mm, 6. = 41,3" et L =
23-mm. La loi de dispersion est centrée a 805-nm. La figure 4.4 montre la loi de dispersion
attendue T'(X).

150
100 +

50

T() (ps)

-50

-100

-150 4

-200

T T T T T
780 790 800 810 820
wavelength (nm)

F1G. 4.4 — Loi de dispersion attendue T'(\).
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4.4 Modélisation assistée par ordinateur

Dans cette section, on s’attachera & calculer précisément le front d’onde incident sur
I’échantillon afin de prévoir de maniére précise la loi de dispersion enregistrée dans le
matériau holographique. Cette étape permet de valider ’approximation de Gauss. D’autre
part, elle peut permettre de modifier les lentilles pour optimiser le miroir de Bragg de sorte
qu’il compense exactement le compresseur de Treacy présenté au chapitre II.

Le montage expérimental d’enregistrement a été modélisé a 1'aide du logiciel de tracé
de rayons CODE-V. Ce logiciel permet de prendre en compte tous les types d’aberrations
(vérification de I’approximation de Gauss). L’autre aspect plus intéressant concerne les
options d’optimisation du montage. En effet, le logiciel peut calculer la courbure des lentilles
ainsi que l'indice de réfraction optimum pour obtenir une loi de distribution du pas du
réseau personnalisée pour chaque application visée. La figure 4.5 présente les résultats de
tracé de rayon pour les deux lentilles utilisées pour le prototype. La figure suivante (Fig. 4.6)
présente les résultats de la simulation concernant la distribution du pas du réseau. Cette
distribution du pas du réseau donne un délai de groupe T'(\) identique a celui calculé dans
I’approximation géométrique.

1

Fi1G. 4.5 — Simulation des lentilles commerciales utilisées.

81 \ —— Distribution du pas du réseau]
81
81
80
80
80
80
80
79
79

A (nm)

0 2 4 6 8 10 12 14 16

position dans le réseau (mm)

FiG. 4.6 — Simulation de la distribution du pas avec les lentilles utilisées pour le prototype.
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4.5 Caractérisation du composant test réalisé

Le réseau de Bragg & pas variable réalisé fait, une fois poli, 23-mm de long, 5-mm
d’épaisseur et 10-mm de haut (Fig. 4.8). Apreés enregistrement, ’échantillon a été coupé a
chaque extrémité et poli. Nous avons ensuite mesuré Uefficacité du réseau de Bragg ainsi que
lefficacité du composant. L'efficacité du réseau de Bragg est liée & la modulation d’indice
du matériau. L’efficacité du composant tient compte des pertes par absorption et diffusion
de ce dernier.

FiG. 4.7 — Réseau avant découpe et polissage. Le dégradé bleu est naturel et rend compte
de la variation locale de la période du réseau.

FiG. 4.8 — Prototype une fois mis en forme et poli. Les dimensions sont 23x 10x5-mm

4.5.1 Rendement de diffraction

Laiy t

Nous avons mesuré & la fois lefficacité du réseau de Bragg npragg = JIPES r—

Vefficacité du composant défini par Neomposant = T d;f - en utilisant le montage présenté
mcirden

sur la figure (4.9) a l’aide d’un laser Ti :Sa continu, accordable.
Lefficacité du réseau de Bragg est de 90% sur une bande de 30-nm (20-nm & mi-hauteur)
centrée sur 805-nm. En utilisant l'algorithme "Layer peeling" présenté au chapitre 11, nous
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| Détecteur : Idiﬂ?actée |

;. | T | Détecteur : .
Laser T1:Sa accordable i - U Ly smise

étireur

| Détecteur : Iincid'ente |

FiG. 4.9 — Montage utilisé pour mesurer a la fois Uefficacité du réseau et du composant.

avons estimé ’amplitude de la modulation d’indice induit dans le réseau.Une simulation
d’un réseau de profil super-gaussien avec une dispersion linéaire de 20-mm de long avec
30-nm de bande passante est présenté figure (4.10) & gauche. Cette simulation nous donne
une valeur de An de 6.107* pour amplitude de la modulation d’indice. Cette valeur est
cohérente avec les valeurs mesurées (8.107%) sur réseaux minces a pas fixe.

En ce qui concerne lefficacité du composant, sa valeur moyenne se situe autour de
60%. Nous avons appliqué a notre simulation des pertes correspondant a un coefficient

a de Pordre de 0,39-cm™! (Fig.4.10) & droite. Ces pertes sont liées principalement aux
distortions induites par les filaments.

—u— Efficacité du réseau de Bragg

—n— Efficacité du composant I

— Simulation avec An = 6,10'4 Simulation avec An = 6,10"4 eto =0,39cm”

100 100+
80 80
S 60 g 60-
g9 g 4]
& &
20 204
04 04
780 790 800 810 820 830 780 790 800 810 820 830
X (nm) A (nm)
a) b)

F1G. 4.10 — a) efficacité du réseau de Bragg. En trait plein, simulation d’un réseau de Bragg
avec An = 6.107%. b) efficacité du composant. En trait plein, simulation d’un réseau de
Bragg avec An = 6.107% et o = 0,39-cm ™!

Enfin, pour caractériser complétement le composant, il faut tenir compte de son effi-

cacité transverse. La mesure montre que le composant est homogeéne sur une épaisseur de
Vordre de 1-mm (Fig. 4.11).
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100

\ —m— Efficacité transverse sur un échantillon de 5-mm ]

80 \.

60 -

40 4 \

201 T~

Efficacité (%)

Position (mm)

F1G. 4.11 — Mesure de ’efficacité transverse d’un échantillon de 5-mm d’épaisseur a 805-nm.

4.5.2 Dispersion temporelle

Pour connaitre la phase spectrale induite par le composant, le paramétre physique

mesurable est la dispersion temporelle des composantes spectrales T'(\). Cette dispersion

L . dp(A
temporelle est liée a la phase par la relation % =T(N).

Spectrométre

Platine de Translation

N
| Laser femtoseconde I 74

E étireur

FiG. 4.12 — Montage utilisé pour mesurer la dispersion temporelle du composant.

Pour réaliser cette mesure, nous avons utilisé un montage de type interférométre de Mi-
chelson (Fig. 4.12). On injecte dans ce montage les impulsions d'un oscillateur produisant
des impulsions de 60-fs centrées & 805-nm (FWHM de 40-nm). Les impulsions femtose-
condes vont interférer avec 'impulsion étirée sortant du composant. En sortie du montage,
un spectrométre permet d’observer le spectre cannelé de l'impulsion courte. Le spectre
gaussien de cette impulsion est alors modulé par les interférences et une teinte plate ap-
parait pour les longueurs d’onde ayant subi le méme retard. En reliant chaque longueur
d’onde avec la position de la translation pour laquelle la teinte plate apparait, nous pouvons
estimer la loi de dispersion temporelle de notre composant.

La figure 4.13 présente quelle longueur d’onde est réfléchie pour chaque position de
la platine de translation. Les barres d’erreur augmentent pour les grandes et les courtes
longueurs d’onde en raison du motif d’interférence devenant moins distinct sur les flans de
la gaussienne. C’est pour cette raison que la loi de dispersion du composant a été explorée
uniquement sur 15-nm. Cette bande passante correspond a une longueur de e=11-mm de
matériau. Cependant, si ’on counsidére la totalité du matériau et son indice de réfraction
Nmat = 1.52, il est potentiellement possible d’étirer une impulsion de 30-nm de bande
passante & une durée de 7 = % = 222-ps.



4.5. Caractérisation du composant test réalisé 111

818 4
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814 4 % E
812

810+

A (nm)
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chemin optique parcouru (mm)

FiGg. 4.13 — Résultats expérimentaux de la mesure du chemin optique parcouru sur la
platine de translation pour chaque longueur d’onde.

1204
120+ T(Q)=3,25.10""+2,69.10% 0 - 1,94.10% &’
avec Q= (-0
100 4
100
804 80
g 60 g 60
= B
g a0 = 404
20 20
= Loi de dispersion mesurée
04 Loi de dispersion calculée 04
T T T T T T T T . . . . . .
800 802 804 806 808 810 812 814 816 3 2 B 0 1 2
2 (nm) (@ .10° (Hz)
a) b)

F1G. 4.14 — a) Loi de dispersion mesurée T'(\) du composant. b) Loi de dispersion 7'(2)
du composant et interpolation d’ordre 2.
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Il faut prendre des précautions concernant cette valeur de 7. Dans le domaine des
impulsions courtes, la durée d’une impulsion est considérée comme la durée a mi-hauteur
de l'impulsion. Dans notre cas, le spectre de 30-nm représente la bande passante totale du
composant, ce qui correspond a une impulsion gaussienne d’environ 10-nm a mi-hauteur.
On cousidére ici un facteur 3 pour minimiser les effets d’élargissement temporel liés a la
coupure du spectre. Ici, 'expression de 7 représente la durée totale de I'impulsion soit une
impulsion de type gaussienne d’environ 74-ps FWHM.

La figure 4.14 permet d’extraire les valeurs de ®3 et ®3 & ’aide d’une interpolation
d’ordre 2. Ces valeurs sont présentées dans le tableau 4.2. La valeur du @5 (2,69.100-fs?)
est en bon accord avec le design de notre étireur. La valeur du ®3 (—0,97.10°-fs3) est de
signe opposé au ®3 d’un compresseur a réseau en configuration de Treacy.

n Onpyopr UNité

2 26910724 572
3 —0,97.107% 573

TAB. 4.2 — Paramétres ¢o et ¢3 du HCBR réalisé.

La figure 4.15 présente un résumé des caractéristiques en terme d’amplitude et de
dispersion de notre composant étireur. Les dimensions utilisables sont de 22 x 10 X 1-mm.

m  Efficacité mesurée ® Dispersion mesurée
Efficacité calculée pour An = 6.10" Dispersion calculée

100+ - 150

100

50

0

Efficacité (%)
T() (ps)

-50

-100

T T T T T -150
790 795 800 805 810 815 820

A (nm)

FiG. 4.15 — Amplitude et dispersion du composant étireur.
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4.5.3 Distorsion causée par les filaments

Comme nous ’avons précisé précédemment, les filaments ont été atténués et non sup-
primés. Par conséquent, ils produisent des pertes qui sont visibles lorsque 'on mesure
lefficacité de notre composant. Mais les pertes ne sont pas le seul défaut introduit par
les filaments. En effet, ces derniers déforment la matrice de polyuréthane ce qui a pour
conséquence de courber de maniére chaotique les strates d’indice enregistrées dans le com-
posant. Ainsi, en plus de la dispersion temporelle, s’ajoute une dispersion spatiale aléatoire
qui détruit la qualité spatiale du faisceau. En sortie du composant, nous avons donc un spot
fortement modulé et possédant du "chirp" spatial. La figure 4.16 illustre l'effet observé.

A i A0 Amax

o [JTT T
> (Er——

FiG. 4.16 — Ilustration de la dispersion spatiale dte & la filamentation.

4.6 Conclusion

Comme prévu, le phénomeéne de filamentation limite clairement la qualité de notre com-
posant test. Vis a vis de ’amplitude spectrale, la filamentation conduit & une dégradation
trés importante de Defficacité de diffraction au fur et a mesure que 'on se propage dans
le composant. D’autre part, la filamentation a tendance & détruire la qualité du faisceau
diffracté. En revanche, concernant la phase spectrale, la filamentation ne semble pas chan-
ger la linéarité du délai de groupe. Cependant, pour réaliser le premier HCBR au cours
de cette thése, des lentilles commerciales ont été utilisées ce qui, comme prévu par les
simulations, produit un délai de groupe linéaire pour I’étireur. Ce délai de groupe est diffi-
cilement compensable par un compresseur de Treacy mais les coefficients ¢o et ¢3 sont de
signes opposés aux compresseurs classiques et permettent ainsi de tenter l'intégration de
ce composant test dans une chaine laser traditionnelle.






Chapitre

Mise en ceuvre expérimentale

5.1 Introduction

Malgré les effets de filamentation, le composant semble suffisamment performant pour
étre installé sur une chaine laser de test. La zone exploitable fait 22 x 10 x 1-mm?. Ces
dimensions suffisent pour envisager d’utiliser le composant en tant qu’étireur a la sortie
d’un oscillateur. Le faisceau étant distordu en sortie d’étireur, une phase de filtrage spatial
est nécessaire. Le composant ne peut en revanche pas étre utilisé en tant que compresseur
et ce pour deux raisons. La premiére est relative a la dimension transverse du faisceau.
Apres amplification, 'intensité serait trop élevée pour envisager une recompression sans
risque d’effet non-linéaire nuisible, voir destructeur. L’autre raison est relative encore une
fois a l'effet de filamentation. En sortie du composant le "chirp" spatial rendrait le faisceau
inutilisable. Pour réaliser le filtrage en sortie de I’étireur, nous avons décidé d’utiliser un
amplificateur régénératif. Un amplificateur régénératif est réalisé a partir de ’association
d’un milieu amplificateur et d’une cavité laser. Par nature, la cavité laser offre 'avantage
de réaliser un filtrage spatial. En sortie d’amplificateur, le mode spatial de notre impulsion
est le méme que celui de la cavité. Ce filtrage se fait bien entendu au dépend d’une plus
faible efficacité et d’une forte modulation spectrale.

5.2 Chaine laser de Test

La chaine laser de test est présentée sur la figure 5.1. C’est une chaine utilisant des
éléments standards. Elle est composée d’un oscillateur 7% : Sa produisant des impulsions
de 100-fs (FWHM) de profil gaussien avec un taux de répétition de 80-MHz. L’étireur de
Offner qui suit l'oscillateur est remplacé par notre composant. Les impulsions étirées sont
ensuite injectées dans 'amplificateur régénératif. En sortie d’amplificateur, un compresseur
a réseau spécialement concu pour compenser 1’étireur recomprime 'impulsion étirée.

115
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Compresseur
1 T Lames
1005
Oscillateur Ti:Sa 100-fs
235-fs
Autocorrelateur
111-ps
y
7 e [
Amplificateur régénératif
222-ps

Etireur

FiG. 5.1 — Montage du laser de test.

5.2.1 Conception du compresseur

Le schéma du compresseur est en réalité trés proche de celui que nous avons proposé
au chapitre II. En utilisant les relations bien connues du compresseur de Treacy, nous

pouvons facilement évaluer les coefficients ¢,, de la loi de dispersion T(w) = %(w) en
fonction des paramétres du compresseur pour compenser au mieux la dispersion de I’étireur
holographique.

Les parametres calculés pour cela sont les suivants :

i 0(\) L. N o

26.77 —42.6° 390-cm 1400 traits/mm 805-nm

TAB. 5.1 — Paramétres de réglage du compresseur.

En utilisant les relations (5.1) et (5.2) rappelées ci dessous :

8m2cL.N

_ 8n%LN 5.1
¢2Tr'eacy w3 COS2 0 w=wo ( )

¢3T'reacy - (5 2)

B 30211 cacy < - 2mcN sin 9>

w wcos2 6

w=wo

On obtient les termes de dispersion résumés dans le tableau 5.2.
La figure 5.3 présente les dispersions T'(\) de I'étireur et du compresseur utilisés pour
la chaine laser de test.
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Réseau

Réseau

Diedre

FiG. 5.2 — Compresseur a réseaux holographiques dans la configuration de Treacy

n (bnTreacu QS”HCBR unlte

2 —2,60.1072% 2,69.1072% 572
3 8,06.107% 9,06.107% 573

TAB. 5.2 — Parameétres ¢ et ¢3 du compresseur en configuration de Treacy.

1404 (O Délai de groupe de I'étireur 81
Délai de groupe du compresseur
120 6
2
100 g 4
h=]
8
80+ e 2]
o
z 2
] 5 4
Sl g
= T 2
40 2 |
-4
204
-6
04
T T T T T T T T _8 T T T T T T T T
800 802 804 806 808 810 812 814 816 800 802 804 806 808 810 812 814 816
A (nm) A (nm)
a) b)

F1G. 5.3 — a) retard produit par I’étireur et par le compresseur. b) retard résiduel.
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5.3 Reésultats expérimentaux

En pratique, en raison des effets de distortion de I’étireur, le spot de sortie est fortement
divergent (Fig. 4.16). L’amplificateur régénératif, pour sa part, permet ’amplification uni-
quement pour les rayons compatibles avec les modes de la cavité. Par conséquent, les pertes
engendrées par le filtrage de 'amplificateur réduisent le spectre amplifié et produisent des
modulations sur ce dernier. La figure 5.4 présente le spectre de 'impulsion en sortie d’am-
plificateur. Ce spectre est réduit & 15-nm de bande passante. Ces 15-nm correspondent a
une longueur utile "e" sur le HCBR de seulement 11-mm. L’impulsion étirée et amplifiée
par amplificateur régénératif a donc une durée de 7 = Mc‘“e = 111-ps. Cette durée cor-
respond au délai entre la premiére longueur d’onde réfléchie et la derniére, réfléchie apres
avoir traversé 1’épaisseur "e" de matériau. Ce n’est donc pas la durée a mi-hauteur mais
bien la durée totale de I"impulsion.

Spectre en sortie de I'étireur
—— Spectre en sortie de I'amplificateur

T T T T 1
780 790 800 810 820 830
A (nm)

F1G. 5.4 — Spectre de 'impulsion étirée et amplifiée.

L’amplificateur délivre 600-uJ avant compression. Dans le compresseur nous avons lé-
geérement réduit le spectre & ’aide de deux lames pour se limiter & la méme plage spectrale
que celle explorée lors de la caractérisation de la loi de dispersion de ’étireur. Le but est
de pouvoir utiliser les caractéristiques mesurées dans le chapitre III et de simuler la du-
rée de 'impulsion dans la chaine pour la comparer avec les données expérimentales. Les
caractéristiques en sortie de 'amplificateur sont présentées sur la figure 5.5.

5.3.1 Mesure de ’impulsion comprimée, autocorrelation 2w

La mesure d’autocorrelation 2w est la premiére technique utilisée pour mesurer des
impulsions ultracourtes. Cette technique consiste & séparer 'impulsion courte en deux
répliques et de faire varier le délai entre les deux bras. On superpose ensuite les deux im-
pulsions dans un cristal non linéaire (SGH pour Second-Harmonic-Generation) produisant
un signal optique a une fréquence double du signal original et ce uniquement lorsqu’il y a
recouvrement des deux impulsions. L’enveloppe du champ a la fréquence double est liée au
champ des deux impulsions par la relation :

ESHG(t, TSGH) X E(t)E(t — TSGH)

sig
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— Spectre en sortie de I'amplificateur
Dispersion T(A)
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FiG. 5.5 — Spectre et loi de dispersion de l'impulsion étirée et amplifiée. La zone grisée
représente la partie du spectre coupée dans le compresseur.

ol Tsgy représente le délai entre les deux impulsions. L’intensité qui est propor-
tionnelle au produit des intensités des deux impulsions s’exprime sous la forme :

SGH
Isig

ISSH (¢, 1) oc I(t)I(t —T)

sig

Les détecteurs ne peuvent mesurer ce faisceau dans le temps et mesurent donc :

[ee]
Ag(r) = / [(O)I(t — 7)dt (5.3)
—00

L’expression (5.3) est ce qu’on appelle 'intensité d’autocorrelation. Le sous-script 2
indique qu’il s’agit d’une autocorrelation d’ordre 2.

Cette technique est relativement facile a mettre en oeuvre. De plus elle posséde une
grande dynamique et une large plage temporelle d’exploration. Sur ces points, elle répond
donc bien aux exigences de mesure de ’expérience. Cependant, avant de poursuivre sur les
résultats obtenus, il est important de préciser les limitations de cette technique.

Tout d’abord, il peut étre démontré que le probléme consistant & retrouver le profil
d’intensité d’une impulsion connaissant son autocorrelation est équivalent au probléme
mathématique ayant pour but de retrouver la transformée de Fourier de la phase d'une
fonction dont seule la transformée de Fourier en amplitude est connue. Ce probléme n’a
pas de solution unique et il est donc impossible de savoir quel est le bon profil de phase. Pour
des profils connus et classiques telles qu'une gaussienne la solution est connue et permet
d’estimer la durée de I'impulsion (l’autocorrelation d’une gaussienne est une gaussienne).
Mais a la vue du spectre de 'impulsion, il est clair que le profil de I'impulsion n’est pas
gaussien. Nous ne pouvons donc pas déduire de maniére sire la durée de notre impulsion.

En pratique, 'autocorrelation a tendance a créer un effet de moyenne sur les structures
d’une impulsion. Et ceci est d’autant plus vrai sur les impulsions aux profils complexes. En
réalité, pour des profils trés "torturés", il peut étre montré que la figure d’autocorrelation se
"simplifie" et s’approche d’une forme simple constituée d’un pic étroit sur un large piédestal
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indépendant du profil d’intensité de 'impulsion. Compte tenu des distorsions engendrées
par Iétireur, il y a toutes les chances que le profil d’intensité soit relativement complexe.

La technique d’autocorrelation n’est donc pas valable pour déterminer une durée d’im-
pulsion nette et précise. Cependant, dans le contexte de ce travail de recherche, nous avons
utilisé cette technique pour des raisons de facilité de mise en oeuvre. Le role premier de
cette mesure était d’optimiser la durée d’autocorrelation et non la durée de l'impulsion
(Fig.5.6). Une fois cette durée optimisée, nous avons extrait les paramétres du compresseur
pour déduire la phase résiduelle de 'impulsion. Nous avons ensuite calculé numériquement
le profil d’intensité en sortie du compresseur en fonction du spectre et de la phase résiduelle.
Nous avons ensuite calculé numeériquement ’autoccorelation de ce profil d’intensité. Enfin,
nous "avons comparé a la mesure d’autocorrelation.

0,8
0,6
S
s 044
0,21
0,01
T T T T T T T
6 4 2 0 2 4 6
Temps (ps)

Fi1G. 5.6 — Profil d’autocorrelation optimisée mesuré.

5.3.2 Calcul du profil d’intensité temporelle

Pour obtenir le profil temporel d’autocorrelation le plus court, les paramétres du com-
presseur ont été modifiés par rapport aux prévisions. Le tableau 5.3 résume ces nouveaux
parametres.

n Pntreqe, UMILE

2 —2,90.107%* 572
3 8,99.107% 573

TAB. 5.3 — Parameétres ¢ et ¢3 du compresseur optimisé.

Nous pouvons a partir de ces parameétres estimer la loi de dispersion résiduelle et calculer
son intégrale, la phase résiduelle. Les résultats de ces calculs sont présentés sur la figure
5.7 avec I'amplitude du spectre en sortie du compresseur.

A Taide de ces nouvelles données nous pouvons calculer le profil de 'impulsion et
simuler son autocorrelation. La figure 5.8 présente le profil de l'impulsion et la simulation
de son autocorrelation. Il est clair que le profil est fortement distordu avec des post et pré-
impulsions caractéristiques d’une phase non-nulle. Cependant les autocorrelations, simulées
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FiG. 5.7 — Amplitude et phase calculées de notre impulsion en sortie du compresseur.

et expérimentales, semblent bien correspondre. Le pic principal a une durée a mi-hauteur
de 235-fs. Pour comparaison, la transformée de Fourier du spectre de 'impulsion avec une
phase nulle donne une impulsion avec un seul pic d’une durée & mi-hauteur de 200-fs. Encore
une fois, il est important de préciser que cette valeur de durée d’impulsion est donnée a titre
indicatif. En effet, on voit sur la figure 5.7 que la phase résiduelle est trés loin d’une phase
plane. Cette phase est en réalité entiérement dte au compresseur dont le ¢o notamment
est largement en exces. Ce résultat est le fait de notre méthode de mesure. En effet, nous
avons réalisé plusieurs simulations qui montrent que si I’on tente de réduire au maximum
la phase (modulations confinées entre —7 et ) la figure d’autoccorelation s’élargit. En
fait, on observe un rapprochement du pic central et des pics latéraux conduisant & un
élargissement de I'impulsion globale.

O autocorrelation expérimentale
autocorrelation simulée

0,8

0,61
235-fs

a.u.
a

0,4

0,2

0,0

T T T T )
0 500 1000 1500 2000 2500 -4 -3 -2 -1 0 1 2 3 4
Temps (fs) Temps (ps)

FiG. 5.8 — A gauche, profil d’impulsion calculé. A droite, Autocorrelation calculée.

Cette expérience a permis de démontrer la faisabilité d’'une chaine laser "hybride" uti-
lisant un nouveau type d’étireur. La relation de phase entre les différentes composantes
spectrales n’étant pas détériorée, nous avons pu recomprimer I'impulsion. Cette compres-
sion a été assurée par un compresseur de Treacy avec une efficacité de 75%. La compaciteé,
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lefficacité et la facilité de mise en oeuvre de ce composant en font le candidat idéal pour
les lasers CPA industriels comme en témoigne la figure 5.9.

..
.

.

. .

e
.
.
.

.

.

|

=

.
.
oo w ot Sl

FiG. 5.9 — Présentation des deux systémes d’étirement, ’étireur de Offner et le réseau de
Bragg a pas variable HCBR.

Pour aboutir & un composant répondant aux exigences initiales, des travaux supplé-
mentaires doivent d’étre achevés. Tout d’abord, il serait trés intéressant d’utiliser un banc
d’enregistrement permettant d’obtenir une loi de dispersion parfaitement adaptée a la
fois au compresseur utilisé mais également a l’ensemble de la chaine laser pour compenser
toutes les sources de dispersion (milieux amplificateurs, lentilles, substrats...). L’autre point
consistera & améliorer le matériau holographique pour s’affranchir des effets de filamenta-
tions. Ces effets semblent provenir de la trop grande "souplesse" de la matrice. L’utilisation
d’une matrice inorganique, plus robuste (en silice par exemple) permettrait probablement
de supprimer ces effets. A terme, l'utilisation d’'un matériau totalement inorganique assu-
rerait une bonne tenue aux flux et une bonne durée de vie du composant. Nous pourrions
alors envisager des chaines laser CPA ultra-compactes utilisant pour ’étirement et pour la
compression des réseaux de Bragg de type HCBR.



Chapitre

Conclusion et perspectives

Conclusion

Le travail de recherche présenté dans ce document est issu d’un concept fort, le sépara-
teur compact de composantes spectrales. Comme il a été présenté dans le premier chapitre,
ce concept est a ’origine de nombreuses solutions techniques. Ces nouvelles idées, si elles
rencontrent un marché, constituent une importante source d’innovation. L’exploitation de
ce concept pour la réalisation d’un séparateur compact temporel (étireur) s’inscrit pleine-
ment dans le role du centre de recherche du groupe THALES, en offrant potentiellement
un élément de différenciation & la branche Laser du groupe. En paralléle, ce nouveau com-
posant offre de nouvelles perspectives en termes de performances, de flexibilité et de facilité
de mise en oeuvre de la technique a dérive de fréquence (CPA), pour le monde industriel
comme pour le monde académique.

Ce concept innovant a bien-entendu imposé ’exploration de "briques" de connaissance
dans 'optique, pour la modélisation et la simulation de ces nouveaux composants optiques
que sont les miroirs de Bragg holographiques & pas variables (HCBR). En outre, la né-
cessité d’un matériau holographique répondant aux exigences des simulations a conduit a
I’acquisition de connaissances dans le domaine des matériaux organiques holographiques.
Cette exploration imprévue a permis d’augmenter le portefeuille de connaissance du centre
de recherche en le dotant d’un nouveau matériau holographique pour 'optique diffractive.

Le second chapitre consacré aux réseaux épais, dits "de volume", a permis d’installer
les notions de base permettant de comprendre phénoménologiquement comme mathéma-
tiquement les réseaux de volume. Ce chapitre a donc été 'occasion de présenter un outil
de modélisation des réseaux de Bragg & pas variable en se basant sur la méthode de 1’algo-
rithme Layer peeling. Cet algorithme permet d’évaluer les parameétres physiques (longueur,
modulation d’indice, variation du pas) d’un réseau de Bragg & pas variable & partir de la
réponse spectrale souhaitée par 'utilisateur et ce, en tenant compte de la variation d’indice
du matériau. En d’autres termes, la simulation modélise la dispersion liée au réseau et éga-
lement la dispersion liée au matériau, bien-entendu, a condition de connaitre la dispersion
de 'indice en fonction de la longueur d’onde. Dans ce document, l'exploitation de la varia-
tion d’indice en fonction de la longueur d’onde n’est pas exploitée en considérant que pour
des impulsions de 100-fs, 'indice du matériau peut-étre considéré comme constant. Si cette
approximation peut-étre tolérée pour des impulsions de 100-fs, elle devient absolument
fausse pour des impulsions sub 30-fs. La modélisation présentée dans le chapitre II n’est
heureusement pas limitative & des impulsions de 'ordre de la centaine de femtosecondes.
Elle permet donc d’envisager la modélisation de réseaux de plus grandes dimensions (10-
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cm de long) pour des impulsions de 'ordre de 30-fs. L’outil de simulation utilisé permet
donc de prévoir les caractéristiques des réseaux de volume en donnant simplement comme
parameétre la réponse spectrale en amplitude et en phase attendue par ’'utilisateur. Parmi
les points forts de cet algorithme on peut clairement mettre en avant sa rapidité d’exécu-
tion. L’autre point clé est la possibilité de déduire de la réponse spectrale (amplitude et
phase) d’un composant, les parameétres physiques de ce dernier. Ainsi on peut analyser et
caractériser pleinement des composants & tester. Que ce soit pour I'étude d’un réseau de
Bragg a pas variable en fonction des données spectrales attendues ou le probléme inverse,
le temps de calcul est proportionnel au nombre N de "strates" (réseaux élémentaires a pas
fixe) qui composent le réseau. Dans ’étude présentée dans ce document les caractéristiques
étaient :

> une bande passante de 15-nm

> une longueur de 3-cm;

> un nombre de sous réseaux élémentaires N égal a 2403 ;

> un temps de calcul de 10-s (pentium dual-core 3GHz, 1Go ram).

Le second chapitre a défini une liste d’exigences concernant le matériau holographique
a employer pour réaliser un composant. En exploitant les solutions internes au laboratoire,
nous avons pris conscience que nous ne disposions pas d’un matériau holographique ré-
pondant aux exigences de ’applications. Le chapitre III a présenté le travail de conception
et d’expérimentation concernant la réalisation d’un nouveau matériau holographique. Un
modeéle de diffusion généralisée a été mis au point pour décrire le comportement du maté-
riau holographique dans la plage de fonctionnement de ’application visée. En paralléle, ce
modeéle permet de prévoir le comportement de ce matériau pour d’autres applications. Des
simulations ont permis de vérifier la pertinence du modéle proposé en le confrontant aux
expériences réalisées sur un nombre non négligeable d’échantillons (de 'ordre de 100). Les
résultats obtenus pour ce matériau sont les suivants :

> une épaisseur comprise entre quelques dizaines de microns & quelques centimetres ;

> une modulation d’indice comprise entre 10~ et 1073 ;

= une sensibilité de I'ordre du Joule/cm?;

>~ des fréquences spatiales situées autour de 270-nm.

Ce nouveau matériau reste cependant inachevé. S’il fonctionne comme prévu pour des
épaisseurs inférieures a 200-um, sa qualité optique se dégrade pour des épaisseurs supé-
rieures au millimetre. En effet, pour ces épaisseurs, on observe un phénomeéne de filamenta-
tion dont les origines n’ont pas été parfaitement identifiées. Il est donc nécessaire d’adopter
une nouvelle stratégie pour empécher cet effet néfaste.

Malgré les limitations liées au matériau, les résultats étaient suffisamment encoura-
geants pour réaliser un premier composant test. La caractérisation de cet élément a été
faite dans le quatriéme chapitre. Le nouveau composant optique, étireur & base de miroir
holographique de Bragg a pas variable (HCBR), a été entiérement caractérisé en terme
d’efficacité de diffraction et de dispersion spectrale dans les trois dimensions. Ces mesures
nous ont permis de définir un composant utile ayant les propriétés suivantes :

> une longueur 11-mm, et une ouverture l-mm X 5-mm;

= une efficacité de diffraction moyenne de 60% ;
un coefficient de perte o égale a 0,15-m™";
une bande passante de 15-nm;
une loi de dispersion linéaire de 15-nm/cm avec un coefficient ®5 estimé a 2,69.10°-
fs2.,

Pour finir, cette thése a démontré la faisabilité d’utiliser un étireur & base de miroirs
de Bragg holographiques & pas variable pour une chaine laser de 100-fs. La chaine laser en

Y Y Y
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question utilise, hors mis pour I’étireur, des composants classiques des chaines ultra-courtes
a base de technologie Sapphire dopé au Titane. A savoir :

> un oscillateur commercial produisant des impulsions sub 100-fs ;

> D'étireur HCBR;

>~ un amplificateur régénératif en régime kHz;

> un compresseur a base de réseaux en configuration de Treacy ;

Les résultats obtenus avec cette chaine laser "hybride" sont comparables & ceux obtenus
avec une chaine classique de 200-fs :

>~ étirement : de 100-fs & 100-ps avec une efficacité moyenne de 60% ;

>~ amplification : une énergie de 600-uJ avant compression ;

> compression : une énergie de 450-uJ (75% efficacité) et une durée de 284-fs (1,4 fois

seulement la limite de Fourier) ;

Cette thése a donc clairement confirmé que le concept a la base de ce travail de re-
cherche peut-étre appliqué aux chaines lasers a base de technologie T : Sa. Les résultats
prometteurs dans ce domaine permettent d’espérer, & condition de nouveaux efforts de
recherche sur le matériau, 1'utilisation de tels composants pour l'étirement d’impulsions
femtosecondes dans le proche infrarouge (805-nm).

Ces travaux de recherche sur le matériau se caractérisent ainsi : en conservant la straté-
gie d’'un matériau holographique basé sur la migration de matiere, il est avant tout néces-
saire d’améliorer la qualité de la matrice optique. Deux objectifs sont alors conjointement
recherchés : annuler les effets néfastes de la filamentation et augmenter la qualité optique.
Pour atteindre ce double objectif, la stratégie consistant a remplacer la matrice organique
par une matrice inorganique a base de silice par exemple, semble tres séduisante. Les
matrices inorganiques de silice, fabriquées par technique sol-gel, possédent des similitudes
avec les matrices organiques réticulées. Elles possédent une structure tridimensionnelle avec
une porosité relativement contrdlable permettant la migration de matiére. En prime, elles
offrent une qualité optique proche de la silice fondue et possédent probablement une tenue
au flux comparable. En contre partie, des éléments massifs centimétriques de silice sol-gel
demandent un temps de fabrication (lié au séchage) de 'ordre de plusieurs mois. D’autre
part cette technique sol-gel nécessite un savoir faire qui n’est pas encore totalement acquis
au sein du laboratoire.

Sous la condition que les travaux de recherche aient été faits et qu’ils produisent de bons
résultats, le concept d’étirement peut-étre appliqué alors éventuellement & la compression.
On peut en effet envisager d’utiliser I'étireur "& lenvers" pour obtenir une dispersion
opposée. On obtient alors une compression de 'impulsion. Cette compression sera possible
a condition de rester sous les seuils de dommage du composant (la compression se faisant
au sein du composant). Pour s’en assurer, deux stratégies peuvent étre envisagées. La
premiére consiste & répartir I’énergie spatialement en réalisant un composant a tres grande
ouverture. Cette solution sera dimensionné par les limites technologiques (temps de séchage,
enregistrement holographique...). L’autre solution consiste & augmenter le seuil de dommage
du matériau. Pour cela on peut envisager de faire un matériau tout inorganique. Si cette
solution fonctionne, 1’étirement et la compression d’impulsions courtes dans l'infrarouge a
1-pm ou 1,5-pum deviendraient également possible.

Plus largement, avec ce nouveau matériau holographique, ce sont de nouveaux champs
d’application qui deviennent accessibles. En effet, les optiques diffractives a base de ré-
seaux de Bragg offrent des fonctions de filtrage trés intéressantes comme présentées dans le
premier chapitre (spectromeétrie, multiplexage optique). On peut également ajouter toutes
les applications nécessitant un filtrage spectral tel que, par exemple, le verrouillage des
diodes lasers a émission verticale (VCEL) par un réseau de Bragg. Il est trés important
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de noter que toutes ces applications séduisantes nécessitent un matériau dédié pouvant
éventuellement étre dérivé du matériau développé dans cette étude.

En plus d’une preuve de faisabilité, cette thése a démontré l'intérét d’une recherche
en physique, liant I'univers des matériaux a celui de 'optique. En effet, ¢’est uniquement
grace a une étroite collaboration entre les chercheurs de ces deux domaines que les résul-
tats obtenus dans cette thése ont été accessibles. Ce type de recherche pluridisciplinaire
extrémement enrichissante et innovante a été possible grace a un cadre propice constitué
par des acteurs majeurs du secteur tels que le centre de recherche de THALES, les labora-
toires de 'Ecole Polytechnique, les laboratoires de PENSTA et les laboratoires de I'Institut
d’Optique-Graduate School.



Annexes

6.1 Interférences d’une fente dans le plan d’observation
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FiG. 6.1 — Diffraction par une fente.

Un rayon parcourt une distance L entre la fente et l’écran. La différence de phase
introduite par ce chemin est :

L
Ap = 27‘(’X
A étant la longueur d’onde de la radiation lumineuse supposée monochromatique. Les
rayons qui frappent un point de ’écran sont issus de différents points de la fente. S’ils
sont en phase au niveau de la fente, leur déphasage est différent arrivé sur ’écran. Ils vont
interférer, il faut donc calculer le déphasage entre les rayons pour connaitre le résultat.
Considérons un point M de I’écran d’abscisse zp; , et un point d’abscisse zy dans la
fente. L’'onde partant de 2y arrive en zj; en ayant parcouru une distance L :

L = \/D2+(2M—20)2

(2ar — 20)?
= D.\/l + Dz

Si écran est suffisamment loin, on a D > (27 — 20), on peut donc faire un développe-
ment limité du premier ordre :
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Si 'on développe le terme au carré :

23 — 22020 + 28
2D?
Si l'on se place a une distance zy; grande devant zg (donc devant a), on peut négliger

le terme du second ordre :

L:D.<1+

2
z5r — 22020
L~D. (142 227
( i 2D?2 >

Cette approximation correspond aux conditions de diffraction de Fraunhoffer.
L’onde incidente a pour fonction :

E(t) = Ey.e?t
quelque soit zp (onde plane, on choisit arbitrairement le déphasage nul dans le plan de
la fente). Au point 27, I'onde diffusée par le point zp a pour fonction :

E(z0,2,t) = Eg.el“ti8%

ot — .2_7‘.D 1+ 2%472ZMZO
— EO e‘] J A : 2D2

soit :

2
. _s2rD _ TEM LEIVED)
E(zg, z01,t) = Eo.e?*"™ 97X 73D e/~ 3D

A un point d’abscisse z donné de ’écran, 'onde résultante vaut donc :

a/2
E(z,t) = / E(zp, z,t)dzg

—a/2
. _'27rD_'7r22 a/2 .2mzzQ
= Fy.ed“t=I7% JAD./ e! 3P dzg
—a/2
) ) a2
— Byt 055 A
Le dernier membre vaut :
AD 27zzq CL/2
A= 32D [o5)
21z —a/2
. )\D mza _sTza
— —]2—, (eJAD —e ]AD)
Tz
D . (Wza)
= —.¢in ( —
T2 A

donc :

-2 D

_— _m2 . /Tza
E(z,t) = Ey.e?'"™ 77X 773D .a.smc( )

AD
L’intensité lumineuse est le flux d’énergie, soit :

* . ma , a
I(z) = E(z,t) - E*(2,t) = E2a®sinc? ()\—D . z) = Iysinc? ()\—D : z)
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F1G. 6.2 — interférences a ["infini d’une fente.
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6.2 Application du modéle de la réflexion ponctuelle

On se donne une réponse spectrale cible avec en particulier une phase spectrale ¥ (w)
quadratique. A partir de 1a ,on en déduit le délai de groupe T'(w) qui est la dérivée de 9
par rapport & w. Ce délai de groupe peut s’exprimer en fonction de la distance parcourue
dans le réseau pour chaque fréquence :

(6.1)

Cette relation donne donc la position ou chaque fréquence est réfléechie z(w). Par inver-
sion, on peut en déduire la relation w(z). Comme un réseau linéairement chirpé correspond
a un délai de groupe linéaire, z(w) doit également étre linéaire (dans cet exemple on néglige
la dépendance spectrale de I'indice n(w) = n), et par inversion, w et K seront donc aussi
linéaires par rapport & z. On en déduit que v est une fonction quadratique de z et on pose :

W(z) = %a (z - g)Q (6.2)

ou « est un parameétre & déterminer en fonction de la bande passante du réseau. En

considérant cette forme pour v, ’équation 5(z) = @ =kp+ %%(Zz) donne :
1 L 2nz(w)
B(z) =kp + e (z - 5) = (6.3)
Ce qui implique par inversion :
L
w(z) =wo + %a (z - 5) (6.4)

ou on a négligé la dépendance de n avec w (n = n(wpy)) et o wp est la pulsation
centrale du filtre. Notons AQ la bande passante sur toute la longueur du réseau. Si on veut
réaliser un étireur avec une dispersion positive par exemple, les basses fréquences doivent
étre réfléchies en premier. Par conséquent, on doit avoir :

AQ

w(z=0)=wy— E3 (6.5)
ce qui implique :
2nAS)
= 6.6
a=— (6.6)
et donc
AQ L
w(z) =wp+ <@ <z — 5) (6.7)
Ainsi, pour un réseau linéairement chirpé, la fonction v s’écrit :
nAQ L\’
v =222 (o= 5) (6.9

La dérivation de ¥ a supposé implicitement que chaque longueur d’onde était réfléchie
en un point donné a l'intérieur du réseau mais ce n’est pas le cas en réalité. Cependant,
cette méthode permet facilement de comprendre le role de chaque paramétre du réseau
de maniére relativement intuitive. Il est par exemple facile de calculer le terme de phase
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d’ordre 2 (¢2) pour ce réseau linéaire. En effet on sait que le retard entre les longueurs
d’onde réfléchies a l'entrée et en sortie du réseau est A7 = % pour une bande passante
correspondante A). Par suite, comme pour un réseau linéairement chirpé on a ¢o = %
on en déduit que :

by = 2nL
cAQ)
On résonne ici dans le cas ou la bande passante est au moins aussi grande que la
largeur TOTALE de 'impulsion. Dans ce cas la relation (6.9) est conforme & ce que 'on
peut attendre :
> Pour une longueur L donnée, si on augmente la bande passante, le systéme devient
moins dispersif, ¢o diminue;
> Pour une bande passante donnée A(?, si on augmente la longueur, le systéme devient
plus dispersif;
On peut s’intéresser également a la variation de la période A(z). En utilisant la relation
(6.8) on peut écrire la période sous la forme :

(6.9)

27 A 1
- 2nAQ 1y 0 AQ 1
2kp + =32 (F - 3) 1+ 55 (£ -2)
ol Ag est la période correspondant a longueur d’onde Ay via la relation A\g = 2nA.
Dans la relation (6.10), on peut utiliser la condition LAU—(? < 1 qui peut s’écrire % <1
(ot A\ est la largeur spectrale en longueur d’onde correspondant a AQ) pour simplifier la
relation précédente et obtenir :

AGz) = Ao [1—% (%-%)] — A — AA <%—%> (6.11)

ot AA est la variation de la période sur toute la longueur :

A() (6.10)

_ A
- 2n

Cette relation, valable uniquement lorsque % < 1 correspondant & des impulsions

relativement longues (supérieures ou égales & 100-fs), montre qu’un réseau linéairement
chirpé en fonction de w donne également au premier ordre un réseau linéairement chirpé
en fonction de A. D’autre part, il est important de rappeler que nous avons négligé la
dépendance spectrale de I'indice.

AA (6.12)



6.3 Algorithme "Layer Peeling"

Dans la suite nous allons décrire plus précisément le principe de ’algorithme. En pra-
tique, l'algorithme posséde deux versions :

1. une version discrétisée (DLP pour "Discrete Layer Peeling");

2. une version continue (CLP pour "Continuous Layer Peeling").

Il a été montré numériquement que la version discrétisée était plus stable que la version
continue [16]. C’est pour cette raison que nous utilisons la version discrétisée en pratique.

La réponse spectrale cible du réseau de Bragg (réflectivité r(w)) est la donnée source
du probléme inverse. Elle posséde les informations de :

> réflectivité en fonction de la fréquence, |r(w)|;

> phase spectrale en fonction de la fréquence, arg(r(w)).

r(w,0) s’exprime sous la forme r(w,0) = % ol 4 et ¥ sont respectivement l'onde
transmise et réfléchie. La réflectivité en z = 0 est la transformée de Fourier de la réponse
impulsionnelle h(t) du réseau. On peut donc écrire la réponse impulsionnelle sous la forme :

I .
h(t) = — / (0, 0)e7! d (6.13)
2 J_

La connaissance de cette derniére permet simplement de reconstruire les caractéristiques
du réseau de Bragg.

Nous avons vu précédemment qu’un réseau chirpé peut étre modélisé par une succession
de strates d’épaisseur constante Az séparées par des miroirs de réflectivité complexe p;. La
réflectivité p; des miroirs est reliée au coeffiscient complexe de couplage ¢; par la relation :

a4
i

A partir de 14, on s’appuie sur un argument de causalité pour déterminer les p; a partir
de r(w). On définit le temps nécessaire a la lumiére pour parcourir ’aller-retour entre deux
miroirs successifs :

pi = ——— tanh(|¢;|Az) (6.14)

2nAz
c

ta/r = (6.15)

Pour des instants ¢t < {4,g, on peut affirmer que la réponse impulsionnelle du réseau
est la méme que celle obtenue en présence seulement du premier miroir puisque la lumiére
n’a pas le temps de parcourir cette distance. Par conséquent, le coefficient de réflexion
complexe p; du premier miroir est directement égal & la réponse impulsionnelle en t =0 :

p1 = h(t =0) (6.16)

Une fois que p; est connu, il suffit de propager les champs d’une distance Az et de
calculer la réflectivité ry(w) en utilisant la relation (2.51). Des lors, l'effet de la premieére
couche a été pris en compte et n’interviendra plus. Ceci justifie le nom de "Layer Pee-
ling" pour cet algorithme (on épluche les couches). L’application du méme raisonnement
pour déterminer la réflectivité du premier miroir implique que ps est égal a la nouvelle ré-
ponse impulsionnelle ( égale a la réponse impulsionnelle du réseau tronquée de la premiére
couche) pris en ¢ = 0. Sur ce principe de causalité, on peut calculer ’ensembles des p;. Les
coefficients de couplage complexe ¢; s’en déduisent par :

i
|pil

1
qi = — 7 arctan(|p;|)

A (6.17)
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Le principe méme de l’algorithme impose pour la réponse impulsionnelle un échantillon-
nage tous les ¢4/r. Précisons que cela n’est pas contradictoire avec le fait de calculer les
p; tous les Az correspondant & un temps %t A/R- En effet, pour une position repérée par
Pentier 7, I'algorithme permet de calculer la réponse impulsionnelle en z = iAz du réseau
correspondant & z > 1Az. Ce qui est important de retenir est que cette réponse impulsion-
nelle est a chaque fois échantillonnée tous les ¢4 /z. Cet échantillonnage de h implique donc
une relation directe entre le pas spatial Az et la fenétre spectrale Aw de calcul :

me
Az =
N nAw

Si la réponse spectrale cible r(w) est échantillonnée sur M points dans la fenétre Aw,
la résolution spatiale sera améliorée en augmentant Aw. En prenant en compte toutes ces
considérations, la relation de synthése des réseaux se déduit de (6.16) :

(6.18)

Az [maz Az [7Az

pi = hi(0) = nes /2 ° ri(w)dw = = ri(0k)dok (6.19)
e __mc T J__=m
2nAz 2Az

en introduisant le désaccord Jk.
Puisque le modéle traite uniquement des fonctions discrétes, ’expression de p; s’écrit
simplement :

| M
Pi =g Z ri(m) (6.20)
m=1

L’algorithme DLP décrit Fig.6.3 peut étre résumé simplement via les quatre étapes
suivantes :

1. commencer avec un coefficient de réflexion 1 (dk) physiquement réalisable (filtre cau-
sal) ;

2. calculer p; en utilisant la relation (6.20);

3. propager les champs en utilisant les relations extraites des matrices de transfert ou
la relation équivalente (2.51);

4. répéter I'étape 2 jusqu’a ce que la structure totale ait été déterminée.
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Choix d'un filtre en fonction
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Conversion en filtre causale
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réponse impulsionnelle
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(la couche i a été 'épluchée’)
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w
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A(Z): e
neoo[ 145222 (arg ()
21w, dz

FiG. 6.3 — Schéma logique de l'algorithme DLP
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6.4 Point de fonctionnement du Polyuréthane dopé Acrylate

Nous avons fait varier le dopage entre de 6% et 16% en masse d’acrylate. Nous avons
observé que la modulation d’indice (An) produit par ce matériau était fonction de la
quantité de monomere (Fig.6.4 4 6.9).

4,0x10™ .
Echantillon contenant 6% d'acrylate
—u—ref.100406180
—e—ref.100406184
3,0x10™ —a— ref.100406194
2,0x10™
C
<
1,0x10™ 4
0,0
T T T T T T T
0 5 10 15 20 25 30
t (min)

F1G. 6.4 — Evolution de la modulation d’indice An au cours de l'illumination. Le taux
d’acrylate est de 6% en masse.



136 Annexes

8,0x10™ - ,
Echantillon contenant 8% d'acrylate
ref.270306172
6,0x10™
4,0x10™ -
C
<
2,0x10™
0,0
T T T T T T T T T T T T T
0 5 10 15 20 25 30

t (min)

F1G. 6.5 — Evolution de la modulation d’indice An au cours de l'illumination. Le taux
d’acrylate est de 8% en masse.

8,0x10™ -
6,0x10™ -
4,0x10™
C
<
2,0x10™
Echantillon contenant 10% d'acrylate
—=— ref.100406182
—e— ref.100406183
0.0+ —a— ref. 100406185
T T T T T

T T ——
0 5 10 15 20 25 30

t (min)

F1G. 6.6 — Evolution de la modulation d’indice An au cours de l'illumination. Le taux
d’acrylate est de 10% en masse.
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1,0x107° ;
Echantillon contenant 12% d'acrylate
—e— ref.270306164
8,0x10™ A
6,0x10
3 4,0x10* 1
2,0x10™ A
0,0
T T T T T T 1
0 1 2 3 4 5

F1G. 6.7 — Evolution de la modulation d’indice An au cours de l'illumination. Le taux
d’acrylate est de 12% en masse.

1,0x10°
8,0x10™
6,0x10
S 4,0x10*
2,0x10% -
Echantillon contenant 14% d'acrylate
—a— ref.100406173
0,0 4
T T T T T T 1
0 1 2 3 4 5
t (min)

F1G. 6.8 — Evolution de la modulation d’indice An au cours de l'illumination. Le taux
d’acrylate est de 14% en masse.
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8,0x10™
6,0x10™
4,0x10™
C
<
2,0x10™
Echantillon contenant 16% d'acrylate
0,0 —u—ref.270306169
T T T T T T 1
0 1 2 3 4 5
t (min)

FiGc. 6.9 — Evolution de la modulation d’indice An au cours de l'illumination. Le taux
d’acrylate est de 16% en masse.



6.5 mode opératoire

La fabrication des échantillons a été réalisée dans une salle blanche (classe 10000) dans
une piéce inactinique afin de préserver le photoamorceur. La réalisation du matériau a
proprement dit, suit quatre étapes principales :

1. Le dégazage des produits de base;
2. La pesée des produits et le mélange des produits;

3. Le dépot dans un moule suivi du séchage.
Dégazage des produits de base

Le dégazage des produits se fait en utilisant un montage classique sous cloche avec
piége & vide. La pression est inférieur & 100-mbar. Chacun des constituants hormis le
photoamorceur irgacure 784 est un liquide. Les produits de base sont donc pré-dégazés en
quantité en utilisant ce systéme.

La pesée des produits

Le dosage des matiéres premiéres a été évalué en pourcentage en masse et non en moles.
La pesée a été réalisée en salle blanche sur une balance de précision. Les dosages explorés
sont les suivant :

> Le mélange monomeére-plastifiant-photoamorceur représente entre 6 et 16% en masse

totale ;

> Le photoamorceur est dosé & 1% en masse de la valeur de monomeére choisie;

> Le ratio entre le monomeére et le plastifiant varie entre 1: 04 3:7;

> Le complément en polyuréthane représente entre 94 et 84% en masse totale;

>~ Les parties A et B qui composent le polyurétane sont dosées a 1 :1 en masse;

Les produits que nous utilisons sont des produits commerciaux dont la composition
n’est pas toujours donnée (le polyuréthane en particulier). Nous avons donc respecté les
dosages prescrits par les fournisseurs (pour le polyuréthane et pour le photoamorceur).

A titre d’exemple voici le dosage typique utilisé pour faire les échantillons les plus
efficaces (recette finale) figure 6.10.

> Polyuréthane (partie A et B) : 86% en masse;

>~ Meélange photoamorceur (Irgacure 784) Acrylate (ethylene glycol phenyl ether acry-

late) : 6% en masse;

> Photoamorceur (Irgacure 784) : 1% en masse de la masse d’acrylate;

> Anisole : 8% en masse.

En pratique, chaque espéce est dosée et mélangée dans un tube de Shlink avec un
agitateur aimanté. Le tube de Shlink permet un dernier dégazage au cas ou le mélange
produirait des bulles. La partie B est ajoutée en dernier. Le moulage doit étre fait au plus
tard 15 minutes aprés le mélange pour éviter une viscosité trop importante. La procédure
est la suivante :

>~ dosage de l'irgacure 784 (dosage le plus faible) ;
dosage et mélange de l'ethylene glycol phenyl ether acrylate;
dosage et mélange de ’anisole ;
dosage et mélange de la partie A (polyol);
dosage et mélange de la partie B (di-isocyanate) ;

Le mélange final est agité durant 5 minutes jusqu’a obtenir un mélange homogéne
(absence de volute dans le tube Shlink).

—
—
—
—
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Polyuréthane \

L Plrotoamorceur
Aunisole - Acrylate

FiG. 6.10 — Formulation de la recette finale du matériau holographique

Le dépo6t dans le moule et le séchage

Le moule est constitué de deux lames de verre espacées d'une distance de 80 & 170-pum
pour les échantillons fins et de 4 a 6 millimétres pour les échantillons épais.

Pour les échantillons fins, 'espacement est assuré par des cales calibrées en verre ou en
plastique. Les cales sont positionnées de sorte & former un espace tel que présenté sur la
figure 6.11. Deux pinces positionnées sur chaque coté du récipient assurent 1’étanchéité du
moule en pressant sur les lames de verre et sur les cales.

Pince

Cale en verre

Insertion

par
capillarité

FiGg. 6.11 — Cuves fines utilisées pour la réalisation d’échantillons d’épaisseur comprise
entre 80 et 170-pm

Les lames et les cales sont nettoyées en salle blanche. La procédure de nettoyage est la
suivante :

> 5 minutes dans un bain marie de savon nettoyant Decon avec ultra-sons;

> 5 minutes dans un bain & ultra son d’acétone;

> b minutes dans un bain & ultra son d’isopropanol;

> séchage a ’azote sous hotte.

Les moules sont ensuite assemblées sous hottes en salle blanche avant 1’étape de mé-
lange. On utilise une pipette pasteur pour prélever le mélange dans le tube de Shlink. Le
produit est alors infiltré par capillarité sur une des faces en verre des moules pour éviter la
formation de bulles. Le produit est conservé pendant deux jours en salle blanche jusqu’a
durcissement de la matrice de polyuréthane.

Pour les échantillons épais, ’espacement est assuré par des joints en Nafion fournis par
JointOuest. Les joints en forme de "U" sont positionnés de sorte & former un récipient
tel que présenté sur la figure 6.12. Trois pinces positionnées sur chaque coté du récipient
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assurent ’étanchéité du moule en pressant les lames de verre sur les joints. Les lames et
les joints sont nettoyés en salle blanche avec la méme procédure de nettoyage que précé-
demment.

Espace
de

remplissage

Pince

Joint

Fi1G. 6.12 — Cuves épaisses utilisées pour la réalisation d’échantillons d’épaisseur comprise
entre 4 & 6-mm

Les moules sont ensuite assemblées sous hottes en salle blanche avant 1'étape de mé-
lange. On utilise une pipette pasteur pour prélever le mélange dans le tube de Shlink. Le
produit est alors versé sur une des faces en verre des moules pour éviter la formation de
bulles. Le produit est conservé pendant deux jours en salle blanche jusqu’a durcissement
de la matrice de polyuréthane.

Le démoulage consiste ensuite a retirer les joints. Le verre en surplus de chaque face est
alors découpé a ’aide d’un diamant. L’échantillon est prét pour les étapes d’enregistrement
et de polissage.



6.6 Modéle quantitatif basé sur le formalisme d’Onsager (dif-
fusion généralisée)

On peut tenter de modéliser la photoinscription d’un réseau de Bragg dans une matrice
tridimentionnelle dans un systéme de type Modulation d’indice par migration de la matiere
sans séparation de phase [52]. Nous avons pour cela modélisé le comportement au sein de
la matrice des composants suivants :

> un monomeére porteur d’indice (m);

> un plastifiant (il permet de fluidifier le systéme et donc d’adapter la mobilité du

monomeére a la période a enregistrer) (a);

> le polymeére (monomeére porteur d’indice ayant polymérisé)(p);

> les lacunes créées lorsque le monomere polymérise (1) ;

> un photoamorceur(e).

Le comportement physico-chimique du matériau peut étre décrit par les lois de la diffu-
sion et de la cinétique chimique [14][17] [15][18]. Le but est de calculer les termes de mobilité
des composés dans le cadre du formalisme proposé par Onsager tout en négligeant les in-
teractions chimiques. Quatre composés subissent & la fois diffusion et cinétique chimique :
Le monomeére (m), le plastifiant (a),le polymére (p) et les lacunes (). Le photoamorceur
(e) est considéré comme immobile et sert & l'initiation de la réaction. Seule sa cinétique
chimique est prise en compte.

Lors de la polymeérisation du monomeére, le volume occupé par le nouveau polymeére est
plus faible mais le volume global du systéme est conservé, il n’y a pas de contraction de la
matrice. Les calculs qui suivent sont basés sur la fraction molaire, nous avons donc choisi
d’introduire les lacunes pour écrire la conservation de la quantité de matiére totale dans le
systeme :

D+ Dy + Dy + D =1 (6.21)

On rappelle que la fraction molaire ®; représente le rapport entre le nombre de molécules
n; de 'espéce i sur le nombre total de molécules N. Soit ®; = .

L’évolution temporelle et spatiale des différentes concentrations est décrite par le bi-
lan suivant, o la source 5; correspond aux réactions chimiques qui interviennent dans le

systeme :

dd;
dt
En d’autres termes, S; tient compte de ’apparition ou de la disparition d’une espéce
(par exemple la disparition de I’Acrylate au profit du polyacrylate). Le flux de matiére J;
quant & lui rend compte de la matiére qui rentre ou sort d’un volume donné (la migration
de 'Acrylate des zones sombres vers les zones claires par exemple).
L’autre grandeur importante est le flux de matiére J; qui se conserve également dans
le systéme isolé :

= —divJ; + S; (6.22)

—

I+ JatJp+J, =0 (6.23)



6.6. Modéle quantitatif basé sur le formalisme d’Onsager 143

Il est d’ailleurs li¢ au potentiel chimique par les coefficients de mobilité M;; du composé
1 dans le composé 7 :

Jm Mmm Mma Mmp Mml Hm
Ja Mam Maa Map Mal — Ha

= \Y% 6.24
Jp Mpm  Mpa My My Hop ( )
Ji My, M, M, My 1

Le potentiel chimique p; de I’espéce ¢ traduit la variation de l’énergie libre lorsque la
quantité de la substance ¢ varie. Lorsqu’un milieu est hétérogeéne, ’activité chimique de
chaque espéce n’est pas identique en chaque point du milieu et il en est de méme pour le
potentiel chimique, fonction de activité. Spontanément, chaque espéce va migrer vers les
lieux ou son potentiel chimique est le plus bas.

On considére que la matrice de mobilité (M) est symétrique (M;; = Mj;) d’aprés I’hy-
pothése de la microréversibilité. Elle ne contient a ce stade que 10 coeflicients indépendants.
D’apres la conservation de la quantité de matiére (6.21), trois variables sont indépendantes.
Des équations (6.21) et (6.23) on peut choisir pour l'enthalpie libre molaire g les trois va-
riables @, ®,, ®, telles que g(Py,, g, Pp, 1 — > ®y). Ainsi, on peut décomposer les

m,a,p
potentiels chimiques sous la forme :
oG oG 09, oG 09, oG 09,
N ), T G o |, 0%y omi |, 0%, |, (6.25)
Njti Tji Nj#i Nj#i
avec
n; n;
b ==— (6.26)
Zj:m,a,p,l nj N
D’autre part on peut écrire :
0P, N —npy, 1—-®, 1
— = = N. =—.(1-%, 2
anm Nap.i N2 N2 N( ) (6 7)
De méme, on obtient :
0P, 1
Onm _N(I)a
Nom p,l
0o, 1
=——=90
8nm Nm,a,l N :

On rappelle que ’enthalpie libre molaire g s’écrit sous la forme g = % On peut alors
exprimer le potentiel chimique en fonction des fractions molaires (®,,,P,,P,) ainsi que de
la fraction d’énergie libre molaire g :

p) P p)

fn = ppn (1= ®m) + g3- (—Pa) + 75 (—p)
B P f)

fa = oo (—Pm) + 55 (1 — o) + 55 (—Pp) (6.28)
9%_(—p,,) + 2L ( D) '
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En introduisant les équations (6.25) et (6.27) dans la relation (6.24) et en appliquant
la conservation du flux, on obtient 4 relations indépendantes concernant les coefficients de
mobilité :

Mmm - _(Mma + Mmp + Mml)

Maa — _(Mam + Map + Mal) (6 29)
My, = —(Mpm + Mpa + My) '
My = —(Mp, + M, + My)

On fait alors les hypothéses suivantes compte tenu de notre systéme :
>~ Le polymeére est considéré comme immobile, ses coefficients de mobilité sont nuls
Mpy; = My = 0;

>~ Les coefficient M,; et M,,,; sont pris égaux car le plastifiant et le monomeére employés

ont des structures relativement proches.

Il ne subsiste donc plus que deux coefficients indépendants :

> Mnq, mobilité du plastifiant dans le monomere ;

= My (= Myy), mobilité d’une lacune dans le plastifiant (respectivement dans le

monomere).

Il s’agit & présent de donner une expression de I’enthalpie libre molaire g pour obtenir
un modeéle complet. Dans la mesure ot chaque constituant du matériau est pris initia-
lement a l’équilibre thermo-dynamique et que l'énergie du systéme se limite & 1’énergie
libre du mélange, ’enthalpie libre de mélange comporte un terme entropique et un terme
enthalpique :

AG = —TAS + AH (6.30)

Le terme enthalpique est pris nul car on néglige les interactions chimiques entre les
constituants du mélange. En effet, dans le systéme monomeére, polymeére, lacunes et plasti-
fiant dans une matrice hote, on considére au premier ordre que l'affinité chimique de chaque
couple de constituant est constante. Ceci traduit le fait que le monomeére est aussi stable
entouré de plastifiant que de polymére ou de la matrice. En accord avec cette hypotheése,
Ienthalpie de mélange AH est prise nulle. Ceci traduit en particulier le fait qu’aucune sépa-
ration de phases n’est observée dans ces matériaux. Le terme entropique est issu d’un mo-
déle classique dans I’étude du comportement des polymeéres : le modele de Flory-Huggins. I1
est basé sur le calcul du nombre de conformations possibles du systéme polymeére / solvant.
En effet, comme suggéré par la représentation (Fig.6.13 ), on peut évaluer statistiquement
le nombre de conformations de la chaine de polymeére (p) (dont tous les maillons doivent
étre adjacents) et des autres composés ainsi que du solvant (s). Ainsi, on détermine le terme
entropique a partir de la formule de Boltzmann, qui contient le nombre de conformations :

S =kpln(w) (6.31)

La formule de Flory-Huggins qui en découle est la suivante et correspond & une énergie
de mélange purement entropique :

g = RT {®, In(®,) + o In(P,) + pIn(D,) + (1 — [Bpy + Py + ) In(1 — [@y, + By + D))}
(6.32)
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FiG. 6.13 — Schéma illustrant le calcul de w. Les p représentent la chaine polymeére, les s
constituent le solvant.

En injectant cette expression dans la définition du potentiel chimique (6.25) puis dans
I'équation générale (6.23), en tenant compte des hypotheéses sur les coefficients M;; et en
rappelant que :

9
o = LA In(®) = {1+ (1 = [@y, + @ + @,))}

(2 00) =9 (2) o+ (2) 900 =9 () (-

= (09 _(_%9 \e& P9 \g 9 \g
v (a@-) - (acﬁma@i) Vi®n) <a<1>aa<1>z-> Vi) ¥ <8<1>p8<1>i> Vi)

avec quand i # 7,

0%g B 1
00;00; )  1— (0, + Oy + D)
et quand i = 7,

0%g 1 1
eyl = — +
0P; Q1= (P + Py + D)

on détermine l'expression des flux J; :

Jm = [Mmmagnmg + Mma-agnag] ﬁ<I>m
+  [Mpm02.9 + Mpa.02,9] Vo, (6.33)
+ [Mmmﬁgmg + Mma.(?fmg] Vo,

J, = [Mam .02, g + My.02,9] Vo,
+ [Mym.02,9 + My.0%,9 V&, (6.34)

+ [ Mo 02,9 + Ma.029] V&,

Jp = [
P, (6.35)
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J = [Myn.02,.9 + M;q.02,9] Vo,
+ [Mlmagmg + Mla-agag] Yq)a (636)
+ [Mlm.agmg + Mla.agag] Vo,

On obtient alors le systéme matriciel suivant décrivant la diffusion des espéces subissant
une réaction chimique au sein du matériau.

qu Mmm Mma 0 Mml q)m Sm

0 q)a o Mam Maa 0 Mal q)a Sa

gilo, || o o o o |[®a |T]s, (6:37)
D, My, Mg 0 My b, S

Nous avons maintenant clairement identifié les variations de flux associées aux variations
de concentration. Il reste & déterminer les équations sources & 'origine des variations de
concentration. Le terme de source s’écrit de la maniére suivante en faisant I’hypothése d’une
réaction bimoléculaire d’ordre 1 (le phénomeéne de polymérisation est décrit en considérant
une seule espéce de radicaux R°®) :

S([ml]) = —ky.[m].[R°] (6.38)
S(la]) =0 (6.39)
S([p]) = kp.[m].[R®] (6.40)
S([l]) = kp-[m].[R*] (6.41)

auxquelles il faut ajouter les équations sources des espéces ne migrant pas mais parti-
cipant aux réactions chimiques. On ajoute alors les équations pour le photoamorceur Irg
et 'espéce R® qui regroupe ’ensemble des chaines polymeériques non terminées.

S([Irg]) = —[Irg].k*.[hv] (6.42)

S(IR*)) = [Irg].k* [hv] — Ky [R*)? (6.43)

Le photoamorceur Irg se dégrade (—[Irg].k*.[hv]) pour former des radicaux R® ([Irg].k*.

La concentration R® correspond & tous les radicaux créés donc la seule source de diminu-
tion de R® est I'étape de terminaison qui forme le polymeére (—k;.[R*]?). Le monomere est
consommeé lors des étapes de propagation (—k,.[m].[R®]) et chaque mole de monomeére pro-
duit une mole de polymere (k,.[m].[R*], 80% en volume) et une mole de lacune (k,.[m].[R*],
20% en volume) afin d’assurer la conservation de la matiére au sein du systéme m, a, p, 1.
Les quantités de matiére des composés sont ainsi calculées et 'on détermine les valeurs de
I'indice_de réfraction dans les zones éclairées et dans les zones sombres selon la formule :
n=4/> ®n?.

hv)).
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VERS L'ELABORATION D’'UN MATERIAU HOLOGRAPHIQUE DE
DIMENSION CENTIMETRIQUE POUR L'ENREGISTREMENT DE
RESEAUX DE PHASE EN VOLUME A PAS VARIABLE (RESEAUX DE

BRAGG chirpés) : APPLICATION A L’ETIREMENT D’IMPULSIONS
LASERS ULTRA-COURTES

Résumé :

Dés sa premiere réalisation expérimentale par Théodore Maiman en 1960, le laser a
fonctionné en régime impulsionnel. Méme si les puissances mises en jeu a cette époque
étaient tres faibles, la brillance de cette source rivalisait déja avec un million de soleils. De
ce fait, il était facile de voir l'intérét de pouvoir placer une fraction d’énergie lumineuse
dans des impulsions de durée les plus courtes possibles. Avec la technique d’amplification
a dérive de fréquence, 'exploration des systéme d’étirement et de compression commence.
Malgré une diversité de solutions pour les étireurs et les compresseurs, le systéme de Treacy
va dominer complétement les architectures lasers en raison de son trés haut niveau de dom-
mage essentiel pour les applications de trés haute énergie. Pourtant, cette solution est loin
d’étre facile & mettre en oeuvre et le systéme est associé & de nombreux défauts. Le cott des
optiques (réseaux de diffraction et optiques réflectrices du triplet de Offner) est trés élevée
en raison des trés grandes dimensions et des qualités de surface nécessaires pour ’obtention
d’impulsion de 20-fs. C’est dans ce contexte que s’inscrit cette thése. Les systémes d’étire-
ment et de compression ont été clairement identifiés comme verrous technologiques pour
le développement des lasers femtosecondes tant dans le cadre scientifique, qu’industriel.
A cet effet, nous avons mené une étude pour la réalisation d’un systéme étireur compact
utilisant des réseaux de Bragg a pas variable enregistrés via des méthodes holographiques,
proposant une rupture technologique. Pour la réalisation de cet étireur un nouveau maté-
riau holographique a été développé et mis en oeuvre pour la réalisation d’un composant de
test. Son utilisation dans une chaine d’amplification classique conduit & une démonstration
de faisabilité claire d’un tel systeme.
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