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Introduction 
 

Depuis leur apparition dans les années 70, les lasers de puissance n’ont cessé de se développer en 

vue de diverses applications. 

La défense militaire, depuis plusieurs décennies, a pour objectif de créer des armes de destruction 

laser de plus en plus efficaces. Par exemple, un des volets de la « guerre des étoiles » américaine est le 

projet ABL (AirBorne Laser). Un laser chimique est introduit dans un avion de ligne, car ces 

systèmes laser sont très encombrants, pour pouvoir détruire des missiles ennemis en vol. Pour de telles 

opérations la puissance utilisée est de 2 mégawatts. 

Dans l’industrie, les lasers puissants permettent le découpage précis de tôles métalliques. Les 

lasers à gaz (CO2) ont été les premiers choisis pour cette application et, par exemple, une puissance de 

4 kilowatts est utilisée pour découper des blocs d’acier de 22 mm d’épaisseur. 

Un des plus puissants lasers au monde est en construction dans la région bordelaise : le projet 

« Laser Méga Joules » (LMJ). Cet outil permettra d’engager des réactions de fusion nucléaire. En 

effet, des impulsions laser de quelques nanosecondes et plusieurs mégajoules vont permettre des 

échauffements jusqu’à 108 K et des densifications jusqu’à 100 g.cm-3. Les sources qui seront utilisées 

dans ce système sont des lasers solides (plaques de verre dopé aux ions néodyme, Nd3+) pompées par 

lampes flash. Cependant, la puissance est telle que la section du faisceau laser doit être augmentée 

jusqu’à atteindre 40 × 40 cm2 pour ne pas endommager les plaques de verre. De plus, la chaleur 

libérée lors du processus contraint d’espacer les « tirs » laser de plusieurs heures pour qu’un 

refroidissement efficace puisse s’exercer. 

Le programme LUCIA du LULI (Laboratoire pour l’Utilisation des Lasers Intenses) consiste, de 

façon similaire au LMJ, en la création d’un laser produisant des impulsions de 100 Joules (de quelques 

nanosecondes de largeur temporelle) à une cadence de 10 Hz. La source amplificatrice est également 

un laser solide mais il s’agit ici de cristaux de YAG (Y3Al 5O12) dopés aux ions ytterbium  (Yb3+). 

 

De ces exemples très variés ressortent plusieurs problèmes actuels des sources laser de forte 

puissance. Le laser chimique peut produire des puissances colossales mais son encombrement est tel 

qu’un Boeing 747 est nécessaire à sa mobilité. Les lasers à gaz ne délivrent pas autant de puissance et, 

le gaz étant un milieu dilué, des tubes de plusieurs mètres sont nécessaires pour la génération 

d’émissions laser de quelques dizaines de watts. Les sources solides du LMJ sont fragiles et la 

puissance thermique dans les plaques de verres résultant de l’absorption des émissions des lampes 

flash est difficilement dissipée. 

La résolution des problèmes dus à la charge thermique dans le laser solide dopé se trouve au 

centre de ce travail de thèse. La production de chaleur est localisée au niveau de la zone excitée par le 

pompage optique (au cœur du matériau lors d’un pompage longitudinal) alors que les bords sont plus 
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froids. Ces gradients de température importants induisent des effets de lentille thermique qui dégradent 

la qualité du faisceau et qui, au-delà d’un certain seuil, peuvent détériorer le solide. Le contrôle de la 

charge thermique est donc un point clé pour l’amélioration des performances des sources lasers 

solides. 

 

Au Laboratoire de Chimie de la Matière Condensée de Paris (équipe ENSCP), la thématique des 

lasers de puissance a fait l’objet de plusieurs thèses dont l’objectif est de rechercher de nouvelles 

sources compactes et stables qui résistent aux fortes puissances de pompage. Le système de pompage 

doit lui aussi être le plus compact possible. Les laser solides dopés terres rares pompés par diodes se 

sont donc imposés naturellement. 

Le choix de la terre rare est aussi très important. Depuis le début des années 90, l’arrivée des 

diodes lasers émettant de manière efficace autour de 980 nm a permis le développement des lasers 

dopés aux ions ytterbium dont le pic d’absorption correspond à cette longueur d’onde. Les avantages 

de ces ions luminescents par rapport aux ions néodyme sont, premièrement, que les effets de 

relaxation croisée ou d’absorption de l’état excité n’existent pas car le schéma des niveaux d’énergie 

de Yb3+ ne comporte que deux états. Le rendement quantique est donc supérieur à celui des lasers 

néodyme. Deuxièmement, les longueurs d’onde d’émission et d’absorption sont très proches. Ainsi, le 

défaut quantique, défini par la fraction d’énergie perdue, de façon non radiative, entre l’énergie du 

photon absorbé et celle du photon émis, est inférieur à 10 % (6.1 % dans le YAG :Yb par exemple) 

alors qu’il atteint les 23-25 % avec des ions Nd3+ : la production de chaleur est plus faible dans ces 

matériaux. 

De nouvelles matrices laser dopées Yb3+ ont été étudiées dans le cadre de la thèse de Paul-Henri 

Haumesser (2000). Citons le BOYS :Yb (Sr3Y(BO3)3) et le SYS :Yb (SrY4(SiO4)3O), par exemple. 

Cependant, la conductivité thermique de ces composés ne dépasse pas 3 W.m-1.K-1 alors que celle du 

YAG :5 % Yb est proche de 6 W.m-1.K-1. Si ces matériaux possèdent des propriétés laser intéressantes 

pour la génération d’impulsions courtes, lors de la montée en puissance des problèmes thermiques 

apparaissent. Des modèles reliant la structure du matériau aux propriétés thermomécaniques ont été 

élaborés dans le cadre de la thèse de Romain Gaumé (2002) permettant ainsi d’initier la recherche de 

nouveaux matériaux à forte conductivité thermique.  

 

Dans le cadre de mon doctorat, de nouvelles matrices d’oxydes mixtes pouvant être élaborées par 

la méthode Czochralski avec une température de fusion inférieure à 2000°C ont été étudiées. Ce critère 

est particulièrement important car certains matériaux comme les sesquioxydes (Y2O3, Lu2O3) ont une 

conductivité thermique très élevée (11 W.m-1.K-1 pour Lu2O3 :2.7 % Yb) mais leur croissance 

cristalline est rendue difficile par leur haute température de fusion (~ 2400°C). Une méthode de 

synthèse alternative  est la réalisation de céramiques transparentes faisant l’objet actuellement d’études 

importantes mais nous n’avons pas considéré ici cette voie de recherche.  
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Un nouveau facteur de mérite, appelé paramètre de résistance à la puissance (noté RP), a été 

proposé. D’après celui-ci, pour qu’un matériau ait une limite de résistance à la puissance laser élevée, 

il doit posséder une forte conductivité thermique ��, un faible coefficient d’expansion thermique �. et un 

faible défaut quantique ��. Ce facteur complète donc le modèle de prédiction de la conductivité 

thermique présenté précédemment. Les valeurs réelles de conductivité thermique ont, quant à elles, pu 

être mesurées en utilisant une méthode de photothermie basée sur le changement des propriétés de 

réflectivité de la surface d’un matériau soumis à un chauffage local. Les coefficients de dilatation des 

matériaux laser ont été mesurés par la détermination des paramètres de maille en fonction de la 

température par diffraction des rayons X. Enfin, le défaut quantique a été estimé par la spectroscopie 

optique du matériau, puis a été mesuré dans certains cas lors de tests laser. 

Parmi les matériaux nouveaux qui ressortent de cette étude, le CaGdAlO4 :Yb (dit CALGO) est le 

composé qui possède le plus fort potentiel. En effet, en plus d’une conductivité thermique �� assez 

élevée (6.9 W.m-1.K-1 pour le CALGO :2 % Yb alors que �� = 5.7 W.m-1.K-1 pour le YAG :5 % Yb), le 

CALGO :Yb a produit un effet laser avec un défaut quantique inférieur au pourcent, le plus faible 

jamais obtenu à notre connaissance dans les lasers solides. Ce résultat provient d’une bande 

d’émission plate et très large dont l’origine a été analysée dans ce travail par différentes méthodes de 

spectroscopies optiques. Le GdVO4 :Yb est aussi un matériau très intéressant pour les applications 

laser de fortes puissances car sa conductivité est encore plus élevée (8.1 W.m-1.K-1 pour GdVO4 :2 % 

Yb) et son défaut quantique est aussi très faible (2.9 %). Une oscillation laser a été obtenue pour la 

première fois dans ce matériau lors de ce travail. 

Pour compléter l’étude, nous avons réalisé des mesures de conductivité thermiques sur différentes 

familles de composés (aluminates, silicates, borates et fluorures) afin d’évaluer le paramètre de 

résistance à la puissance de pompage dans des matrices cristallines dont les études laser et 

spectroscopique reportées ailleurs ne sont pas présentées dans ce mémoire. 

 

Par ailleurs, pour améliorer la résistance à la puissance de pompage de ces matériaux, nous nous 

sommes aussi intéressés dans ce travail à la dissipation de la chaleur produite au sein du barreau laser. 

En effet, lors d’une utilisation en régime laser, l’échantillon est refroidi sur les quatre faces parallèles 

au faisceau par un contact avec un bloc de cuivre. Les deux faces d’entrée et de sortie ne sont 

soumises qu’à la convection naturelle de l’air. Pour augmenter la dissipation de la chaleur, des 

échantillons non dopés sont assemblés sur ces faces. Leur rôle est d’absorber passivement une fraction 

de la chaleur produite au sein du cristal laser. La solution technique pour assembler des matériaux 

entre eux est généralement l’assemblage par diffusion qui résulte en une interdiffusion thermiquement 

activée des ions des deux matériaux de part et d’autre de l’interface. Cette méthode n’est applicable 

que pour des matériaux de même nature chimique sauf de rares exceptions. Or, il serait intéressant de 

« coller » des matériaux de conductivité thermique très élevée sur des composés laser pour augmenter 

l’efficacité de la dissipation de la chaleur produite. 
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C’est dans cet objectif qu’une nouvelle méthode d’assemblage par l’intermédiaire d’une colle 

inorganique obtenue par un procédé sol-gel a été étudiée. Dans ce cadre, différentes compositions ont 

été testées pour obtenir une forte résistance mécanique (les deux matériaux doivent rester solidaires) 

lors d’échauffements. 

Les homo-assemblages, qui sont des assemblages de composés de même nature chimique au 

dopant près (assemblages de cristaux de YVO4, de CALGO, de saphir mais aussi de verres), obtenus 

par ce procédé s’avèrent comparables à ceux réalisés par la méthode de diffusion en terme de 

résistance thermomécanique. Des hétéro-assemblages, qui sont des assemblages de composés 

chimiquement différents (par exemple YVO4 :Nd sur saphir), obtenus par ce procédé ont aussi résisté 

à des températures voisines de 200°C et à des tests laser avec 15 W de pompe. Des simulations et des 

mesures ont permis de quantifier la baisse de température obtenue. D’autre part, les tests laser ont 

démontrés que les pertes à l’interface étaient très faibles, de l’ordre du quart de pourcent. 

 

Enfin, bien que ce volet ne soit pas traité dans ce rapport, le CALGO :Yb développé pendant mon 

travail de thèse a permis aux chercheurs du groupe ELSA de l’Institut d’Optique d’Orsay d’obtenir des 

impulsions de 47 femtosecondes. Ce sont les plus courtes jamais obtenues dans les lasers solide 

ytterbium à notre connaissance. 

 

Ce mémoire est donc divisé en deux parties principales. La première partie présente les 

nouvelles matrices cristallines dopé ytterbium, leur cristallogenèse, leurs propriétés 

thermomécaniques, spectroscopiques et laser avec une discussion sur la problématique des lasers de 

fortes puissances. La deuxième partie est consacrée à la réalisation des matériaux composites par 

assemblage grâce au procédé sol-gel. Des mesures de températures sous pompage par diode et des 

tests laser ont permis de caractériser la qualité optique et la résistance thermomécanique de l’interface. 
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Pour que la matière ait tant de pouvoir,  

il faut qu'elle contienne un esprit. 

Gustave Flaubert 
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11..  II nnttrr oodduucctt iioonn  

Un des problèmes majeurs des matériaux laser dopés est leur échauffement inérant à l’absorption 

lors de la montée en puissance. Une certaine fraction de la puissance d’excitation est dissipée sous 

forme de chaleur au sein du cristal, ou plus généralement au sein du matériau laser. Ainsi, plus la 

puissance excitatrice augmente, plus la puissance thermique est élevée. 

Les problèmes issus de cet échauffement sont de deux types principalement. D’abord, le gradient 

de température va induire un gradient d’indice de réfraction dans le matériau : c’est le problème de la 

lentille thermique qui va dégrader la qualité du faisceau laser produit. Ensuite, le gradient thermique 

va introduire des contraintes dans le cristal. Au-delà d’une certaine accumulation de contraintes du fait 

de l’augmentation de la puissance thermique, l’échantillon atteint sa limite de résistance à la fracture 

et se détériore. 

Dans cette partie du manuscrit, nous proposons un outil, exprimé sous la forme d’un facteur de 

mérite relatif à trois propriétés essentielles qui interviennent dans la résistance à la fracture d’un 

matériau sous excitation. Il s’agit de la conductivité thermique, du coefficient de dilatation thermique 

et du défaut quantique (qui correspond à la fraction de puissance d’excitation perdue sous forme de 

chaleur). Ainsi, ce facteur de mérite va nous permettre de faire une comparaison des différentes 

matrices cristallines pour déceler celles qui ont un potentiel intéressant pour les applications de fortes 

puissances. 

L’ion lanthanide considéré dans cette première partie du travail est l’ion ytterbium trivalent (Yb3+) 

présentant de nombreux avantages par rapport à l’ion néodyme pour la génération d’un effet laser 

autour de 1000 nm. 

Les recherches ont été menées sur les trois fronts : (i) trouver des matériaux très bons conducteurs 

de chaleur (CaGdAlO4 ; GdVO4 ; YAlO3, GdAlO3) ; (ii) des matériaux avec des coefficients de 

dilatation faibles voires négatifs (Lu2(WO4)3) ; (iii) et des matériaux aux propriétés spectroscopiques 

limitant la production de chaleur (CaGdAlO4 ; GdVO4). 

Les résultats des croissances cristallines des différents matériaux, des mesures thermomécaniques, 

spectroscopiques et laser seront présentés puis discutés. 

La conductivité thermique et le défaut quantique sont reliés aux gradients thermiques dans le 

cristal et interviennent dans le phénomène de lentille thermique. Cependant, le paramètre 

thermooptique (dn/dT) de variation de l’indice de réfraction en fonction de la température ne sera pas 

étudié dans le cadre de ce travail. 
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22..  RRééssiissttaannccee  ddeess  mmaattéérr iiaauuxx  llaasseerr   ssoouuss  ffoorr ttee  ppuuiissssaannccee  ddee  ppoommppaaggee  

2.1. Propriétés intrinsèques de la matrice 

2.1.1. Détermination d’un paramètre de résistance aux chocs thermiques 

Pour comparer les différents matériaux du point de vue de la résistance aux chocs thermiques, 

plusieurs propriétés du matériau sont à prendre en compte. Un paramètre de résistance à la fracture 

nommé RT [1,2] a été proposé. Sa détermination va être rappelée dans ses grandes lignes. 

Sous l’effet d’une élévation de température �' T, les dimensions du cristal varient d’une quantité �H 

telle que :  

Eq. I. 2-1 :                                                            T
l
l

0

�'�D� 
�'

� �H  

�' l est la variation de longueur par rapport à la longueur initiale l0 et �. est le coefficient de 

dilatation thermique. Or, un cristal laser voit une élévation de température au niveau de l’axe de 

pompage mais reste « froid » sur ses bords créant ainsi un gradient thermique sans possibilité pour le 

cristal de se dilater. La contrainte qui en résulte, �V�' T, s’exprime d’après la loi de Hooke généralisée, 

par : 

Eq. I. 2-2 :                                                               
�Q��
�H

� �V
�' 1

E
T

 

où E et �Q représentent le module d’Young et le coefficient de Poisson respectivement. Par 

combinaison des Eq. I. 2-1 et Eq. I. 2-2, la contrainte devient : 

Eq. I. 2-3 :                                                            T
1
E

T �'
�Q��

�D
� �V�'  

Cette relation est valable pour un élément solide au cœur du matériau contraint. Pour des cristaux 

minces, 1-�Q peut être remplacé par une fonction du coefficient de Poisson f(�Q) qui dépend de la 

géométrie du cristal. D’autre part, cette relation suppose que les variations de températures sont assez 

brutales, ce qui dans le cas qui nous intéresse, ne semble pas très réaliste car les matériaux laser 

possèdent une conductivité thermique suffisamment faible pour que la variation de température soit 

atténuée. En conséquence, le nombre de Biot B adimensionnel caractérisant le transfert de chaleur du 

solide est introduit dans l’Eq. I. 2-3. Ce nombre s’écrit [3,4] : 

Eq. I. 2-4 :                                                                  
�N

� 
dh

B  

où �N est la conductivité thermique, h est le coefficient de transfert de chaleur à l’interface cristal-

support et d est la dimension moyenne du cristal. A l’aide des équations Eq. I. 2-3 et Eq. I. 2-4, on 

obtient : 

Eq. I. 2-5 :                                                         T
)(f

E
cB

T
�'

�Q
�D

� �V
�'

 

c est une constante de proportionnalité qui dépend de la géométrie de l’échantillon. 
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En augmentant la différence de températures �ûT dans le cristal jusqu’à la fracture, c’est-à-dire 

lorsque la contrainte maximale �1f supportée par l’échantillon est atteinte, on obtient �' Tmax : 

Eq. I. 2-6 :                                                      
�D

�Q�N�V
� �'

E

)(f

chd
1

T f

max
 

Le premier facteur correspond à des données géométriques ou de transfert de chaleur et le second 

facteur est le paramètre de résistance aux contraintes thermiques RT : 

Eq. I. 2-7 :                                                           
�D

�Q�N�V
� 

E

)(f
R f

T
 

Ce paramètre RT dépend uniquement des caractéristiques propres au matériau : plus RT sera grand 

et moins le matériau sera sensible aux chocs thermiques, c’est-à-dire au gradient thermique imposé par 

le pompage localisé.  

D’autre part, en accord avec la théorie de Griffith [5], la contrainte à la limite de fracture est reliée 

à la profondeur des fractures a par : 

Eq. I. 2-8 :                                                               
a

KY
c

f
� �V  

avec Kc, la ténacité et Y un facteur géométrique proche de l’unité. A partir des Eq. I. 2-7 et  

Eq. I. 2-8, un nouveau paramètre de résistance à la fracture est défini : 

Eq. I. 2-9 :                                                            
�D

�Q�N
� 

E

)(fK
'R c

T
 

 

Tableau I. 2-1 : paramètres thermomécaniques de quelques oxydes cristallins. 

 �� 
 (W.m-1.K-1) 

�. 
 (10-6 K-1) 

E 
(GPa) 

Kc 
(MPa.m1/2) 

�# RT’ 
(W.m1/2) 

��/�. 
 (106 W.m-1) 

�.-Al 2O3 25 5.7 400 3.0 0.23 25 4.4 
Y2O3 15 8.5 173 0.7 0.30 5.4 1.7 
YAG 10.7 6.7 280 1.4 0.24 6.0 1.60 

GSGG 5.8 7.5 210 1.2 - 3.3 0.77 
YSO 4.4 6 180 0.4 - 1.2 0.73 
YLF 5.0 14 80 0.3 - 1.0 0.36 
CaF2 9.7 19 110 0.5 0.29 1.7 0.52 
SrF2 8.0 20 85 0.5 0.29 1.6 0.45 

 

Le facteur géométrique Y est contrôlable ainsi que la profondeur des fractures a (par polissage par 

exemple). Ils peuvent ainsi être supprimés du facteur du mérite pour conduire à RT’. Le Tableau I. 2-1 

reporte les valeurs des paramètres thermomécaniques de certains oxydes cristallins ainsi que le 

paramètre de résistance aux chocs thermiques défini en Eq. I. 2-9. Le coefficient de Poisson est 

quasiment identique pour les oxydes utilisés dans ce travail : il est de l’ordre de 0.25. Le facteur  

f(�Q) ~ (1-�Q) est alors choisi constant et égal à 0.75. 

Pour simplifier encore cette expression, R. Gaumé [6] a tracé Kc en fonction de E (Figure I. 2-1). 

Il apparaît une relation de proportionnalité entre ces deux termes. Cette corrélation est validée dans les 

monocristaux tandis que dans les céramiques laser, la valeur de Kc est exaltée (facteur 3 à 5), les joints 

de grains limitant la propagation des fractures. 
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En supposant que f(�Q) est à peu près identique dans ces matériaux, on arrive a : 

Eq. I. 2-10 :                                                           
�D
�N

�v�v 'RR
TT
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Figure I. 2-1 : évolution du coefficient de résistance à la fracture Kc avec 

 le module d’Young E pour quelques matériaux. 

Les facteurs de mérite des équations Eq. I. 2-9 et Eq. I. 2-10 peuvent être comparés pour les 

quelques matériaux du Tableau I. 2-1. La pertinence de la simplification via la Figure I. 2-1 peut ainsi 

être jugée. L’ordre des matériaux dans leur résistance aux chocs thermiques est bien conservé dans 

l’échantillonnage présenté et le facteur de proportionnalité entre RT’ et �N���D est grossièrement constant. 

Le cas du YSO est sensiblement différent car ayant un facteur RT’ inférieur au GSGG, il voit pourtant 

son rapport �N���D identique. En effet, sur la Figure I. 2-1, le point correspondant à YSO est assez écarté 

de la droite, ce qui modifie le coefficient de proportionnalité de l’Eq. I. 2-10. Ceci peut s’expliquer par 

la forte anisotropie du comportement mécanique du cristal de YSO. Par exemple, les coefficients de 

dilation thermique de ce composé (�Da = 1.1 × 10-6 K-1, �Db = 7.4 × 10-6 K-1, �Dc = 9.5 × 10-6 K-1 [7]) sont 

très différents selon la direction considérée. 

Cette remarque fait ressortir le problème non négligeable de l’anisotropie. Les différentes 

matrices étudiées lors de ce travail sont pour la plupart anisotropes. Comment alors comparer ces 

différents paramètres RT dans les matériaux ? Le raisonnement permettant d’aboutir au résultat de 

l’Eq. I. 2-10 est relatif à une direction donnée (car issue de l’Eq. I. 2-1). L’ensemble du calcul doit être 

considéré comme la détermination d’une résistance aux chocs thermiques dans une direction donnée. 

Pour les cristaux anisotropes, le raisonnement doit être effectué pour chaque direction 

cristallographique. Il est donc plus juste de comparer les matériaux selon leur direction la plus 

défavorable (la direction donnant le plus faible rapport ��/�.). 



Partie 1 : Nouveaux matériaux possédant un paramètre de résistance à la fracture sous flux laser élevé 
 

 - 10 - 

Le facteur de mérite donné en Eq. I. 2-10 est certes une approximation mais permet une 

comparaison intéressante des matrices. Son avantage principal réside dans sa simplicité. Alors que 

pour calculer RT’ (Eq. I. 2-9), il faut connaître la conductivité thermique, le coefficient d’expansion 

thermique, le coefficient de Poisson, le module d’Young et la ténacité, la relation simplifiée  

(Eq. I. 2-10) ne demande la connaissance que de la conductivité thermique et du coefficient 

d’expansion thermique. Ce sont donc deux propriétés importantes des matrices que nous allons étudier 

et qu’il faudra mesurer. 

2.1.2. Prédiction de la conductivité thermique des isolants 

La conductivité thermique étant une propriété importante des matériaux vis à vis de leur résistance 

aux chocs thermiques, nous allons présenter les modèles proposés par Romain Gaumé, lors de sa thèse 

soutenue en 2002 [6], qui prédisent la conductivité thermique des matériaux avec ou sans ytterbium.  

Le premier modèle permet de lier la conductivité thermique (notée �N) des matériaux isolants (d’un 

point de vue électrique) à des propriétés simples et facilement accessibles du matériau en question. 

Pour ce faire, R. Gaumé a supposé que dans les cristaux isolants, seuls les modes acoustiques de 

dispersion de phonons étaient responsables de la conduction de la chaleur. Ce qui suit reprend les 

principaux résultats de ce travail [8]. 

Posons d’abord l’équation de la conductivité thermique �� [9] dans le modèle de la dispersion de 

phonons acoustiques : 

Eq. I. 2-11 :                                                           
D

2

4

T
1

�Z�J
�U�Q

� �N  

où T représente la température de l’échantillon, �U sa densité, �Q la vitesse de propagation du son 

dans le matériau, �J le paramètre d’anharmonicité de Gruneisen et �ZD la fréquence de Debye. 

Ensuite, trois hypothèses sont faites : premièrement, le matériau est considéré comme isotrope ; 

deuxièmement, à la température de fusion, la distance interatomique a augmente d’un facteur �0 telle 

que : 

Eq. I. 2-12 :                                                               
0

aa �H�  

Cette hypothèse est celle de Lindemann qui permet d’exprimer �ZD en fonction de Tf (température 

de fusion du matériau). Et troisièmement, la fréquence de Debye est la fréquence de coupure pour une 

vibration se propageant le long d’une chaîne atomique. 

Ainsi, �ZD est approximativement donnée par : 

Eq. I. 2-13 :                                                       
22

0

fB
D a

TkN6

�H�P
� �Z  

et la vitesse du son est donnée par : 

Eq. I. 2-14 :                                                             
�S

�Z
� �Q D0

a
 

Ici, a0 est considérée comme une distance interatomique moyenne : 



Partie 1 : Nouveaux matériaux possédant un paramètre de résistance à la fracture sous flux laser élevé 
 

 - 11 - 

Eq. I. 2-15 :                                                       3
1

0 nN
M

4
3

2a
�U�S

�  

 

N et kB sont respectivement le nombre d’Avogadro et la constante de Boltzmann ; M est la masse 

molaire de l’unité formulaire et n est le nombre d’atomes par unité formulaire. µ est la masse réduite 

moyenne des couples d’ions de part et d’autre de chaque liaison (ionique ou covalente) de la maille 

cristalline. En conséquence, l’expression de la conductivité thermique est : 

Eq. I. 2-16 :                                          2
3

3
1

3
1

3
2

2
3

nMT
A

T
1

f32

���� �P�U
�H�J

� �N  

où A est une constante indépendante des propriétés physiques du cristal. Ainsi, en considérant que 

les grandeurs �0 et �� sont constantes dans ce type de matériaux, le facteur A/(T�J2�H3) est supposé 

constant pour les matériaux ioniques d’une part et covalents d’autre part. La conductivité thermique 

d’un matériau isolant est une fonction simple de sa température de fusion, sa densité, la distance 

interatomique moyenne, à travers sa masse molaire et son nombre d’atomes par unité formulaire, et 

enfin la masse réduite moyenne des couples d’ions de part et d’autre de chaque liaison (Figure I. 2-2).  
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Figure I. 2-2 : conductivité thermique des matériaux en fonction de paramètres simples : température de 
fusion (Tf), masse volumique (�U), masse molaire (M),nombre d’atome par unité formulaire (n) et masse 

réduite moyenne de l’ensemble des couples d’ions pour chaque liaison (�P).  
(•) : valeurs réelles ; droites : courbes de tendance utilisés par la suite pour prévoir ��. 

La Figure I. 2-2 montre effectivement une certaine corrélation entre les valeurs expérimentales 

pour quelques cristaux : c’est la régression linéaire qui servira dans la suite pour déterminer �� dans les 

matériaux avant d’en effectuer la mesure. Il est possible de remonter ainsi à la constante de 

proportionnalité présentée dans l’Eq. I. 2-16 qui est différente suivant le type de liaisons, ioniques ou 
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covalentes, considérées. Cependant, l’échelle utilisée est logarithmique ce qui signifie que la 

dispersion des valeurs expérimentales autour du modèle théorique est importante : les barres d’erreur 

sont comprises entre 50 % et 100 %. Par conséquent, le modèle est à utiliser de manière qualitative. Il 

donne les axes de recherches intéressants pour de nouveaux matériaux dont la conductivité 

thermique est inconnue. 

 

�)  Influence du dopage 

Par ailleurs, les mesures de conductivité thermique données dans la littérature, comme nous le 

verront aux chapitres 3 et 4, peuvent être différentes pour une même matrice cristalline selon son 

dopage. R. Gaumé et al. [6,8] ont proposé un modèle qui permet d’expliquer théoriquement ce 

comportement. Il est basé sur la méthode de Klemens [10] en simplifiant la fréquence de coupure de 

Debye selon : 

Eq. I. 2-17 :                                                               
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Ce qui donne :  
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avec :  

Eq. I. 2-19 :                                                    �¦ �¸
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Eq. I. 2-20 :                                                           �¦� 
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Eq. I. 2-21 :                                                     
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�/ représente la variance de masse des ions i de masse Mi et de probabilité d’occupation du site de 

substitution ci. �N0 est la conductivité thermique du matériau non dopé.  

La Figure I. 2-3 représente la variation théorique (Eq. I. 2-18) de la conductivité thermique en 

fonction de la concentration en ions ytterbium dans la matrice. L’unité de concentration en ion.cm-3 a 

été préférée ici au pourcentage atomique car elle permet de comparer les cristaux entre eux quelle que 

soit leur structure cristalline. Il apparaît clairement que la différence de masse entre l’ion dopant et 

l’ion substitué joue un rôle très important. La variation issue du calcul de conductivité thermique par 

rapport à la valeur du cristal non dopé est plus importante dans le cas du YAG (Y3Al 5O12), où la 

différence de masse entre Yb3+ (M = 173.0 g.mol-1) et Y3+ (M = 88.9 g.mol-1) est de 95 %, que dans le 

cas du GGG (Gd3Ga5O12), où la différence de masse entre Yb3+ et Gd3+ (M = 157.3 g.mol-1) n’est que 

de 10 %.  
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Figure I. 2-3 : évolution théorique de la conductivité thermique en fonction de la  
densité d’ions dopants dans différentes matrices cristallines dont les ��0 sont 

 issues de la littérature ou des mesures effectuées lors de ce travail. 

Cette décroissance de �� en fonction de la teneur en ions dopants est importante car, comme le 

montre la Figure I. 2-3, un matériau qui possède une conductivité thermique plus faible que le YAG, 

par exemple, lorsqu’il est non dopé peut devenir meilleur que lui à partir d’un certain taux de dopage. 

Ainsi, dans le cas théorique présenté, le GGG deviendrait meilleur conducteur thermique que le YAG 

à partir de 6 × 1020 ion.cm-3 et le LSO (Lu2SiO5) deviendrait meilleur que le CaF2 à partir de  

1.8 × 1020 ion.cm-3. 

2.1.3. Mesures de la conductivité thermique 

Dans la littérature, il n’est pas rare de trouver différentes valeurs de conductivité thermique pour 

un même matériau. Plusieurs facteurs peuvent expliquer ces différences. Tout d’abord, la 

détermination de la conductivité thermique est une mesure délicate et la technique expérimentale 

employée peut être source de différences. Ensuite, il a été présenté précédemment (§ 2.1.2) que cette 

propriété est fortement dépendante du taux de dopage. Dans les articles datant de plus de quelques 

années, les auteurs ne se souciaient pas de ce détail et les mesures pouvaient être effectuées sur une 

matrice dopée ou non dopée indifféremment. Le phénomène est maintenant bien connu et le taux de 

dopage est pris en compte. Enfin, pour les cristaux anisotropes, la propagation des phonons, et donc la 

conductivité thermique, dépend de la direction de mesure. 

Dans ce travail, nous avons effectué des mesures sur un certain nombre de cristaux avec des 

orientations et des taux de dopage définis. La même technique a été utilisée par le même opérateur 

(moi-même en l’occurrence) pour avoir des mesures les plus homogènes possibles et ainsi avoir une 

comparaison fiable des différents matériaux laser en terme de conductivité thermique. 
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2.1.3.1. Principe de la méthode 

La technique utilisée est basée sur la variation de la réflectance du matériau induite par les 

changements de température. Dans le montage expérimental, des ondes thermiques sont générées par 

absorption d’un faisceau laser argon modulé en fréquence et focalisé sur la surface de l’échantillon. 

Cependant, les matériaux à base d’oxydes mixtes n’absorbent pas les photons à cette longueur d’onde 

(�OP = 514.5 nm) et un revêtement d’or (environ 150 nm d’épaisseur) est utilisé dans ce but. Une 

couche de chrome (environ 50 nm d’épaisseur) est déposée avant la couche d’or pour avoir une bonne 

adhésion de cette dernière sur le substrat. Dans ce travail, tous les composés ont subi ce traitement de 

revêtement ensemble pour être sûr d’avoir exactement les mêmes épaisseurs de couche. 

 
Figure I. 2-4 : montage expérimental pour la mesure de la diffusivité et la conductivité thermiques, 

la détection est synchronisée par rapport au modulateur acousto-optique. 

Un faisceau sonde issu d’une diode laser (��ld = 670 nm) permet de balayer la surface de 

l’échantillon sur une plage d’environ 30 µm autour du faisceau de pompe. Les ondes thermiques qui se 

propagent dans le milieu depuis le point d’impact du faisceau de pompe induisent des changements 

des coefficients thermo-optiques de manière périodique (en accord avec l’onde thermique). 

L’enregistrement de cette variation, à la fréquence �&, par le faisceau sonde va permettre de tracer une 

carte qui donne le déphasage par rapport au point de pompage et l’amplitude de l’onde thermique en 

fonction de la distance par rapport au point d’impact du faisceau de pompe. Le montage expérimental 

est présenté  sur la Figure I. 2-4. 

A partir du décalage de phase et de l’amplitude de l’onde réfléchie, la longueur de diffusion 

thermique µ est déduite connaissant la fréquence de modulation du faisceau de pompe �Z. 

Le profil de température en fonction de la distance r entre le point de chauffage et le point sondé 

est : 

Eq. I. 2-22 :                                              )rtcos(e 
r

T
)r(T r-0 �P���Z� �P  

avec T, la température à la distance r du point d’absorption du faisceau de pompe et T0, la 

température ambiante. La longueur de diffusion thermique µ s’exprime par : 
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Eq. I. 2-23 :                                                             
�&
D 2

  µ �  

où D est la diffusivité thermique. 

En conséquence, pour une fréquence de modulation du faisceau de pompe élevée, la longueur de 

diffusion thermique est faible. L’amplitude du signal décroît très vite avec la distance par rapport à la 

zone de chauffe et les mesures sont moins précises. 

 
Figure I. 2-5 : courbes d’amplitudes et de phases simulées pour différentes valeurs de conductivités 

thermiques (3 ;6 ;7.5 ;9 ;12 W.m-1.K-1) avec un rapport constant �N/D = 3 × 106 (USI).  
La fréquence du faisceau modulé est de 10 kHz 

 
Figure I. 2-6 : courbes d’amplitudes et de phases simulées pour différentes valeurs de conductivités 

 thermiques (3 ;6 ;7.5 ;9 ;12 W.m-1.K-1) avec un rapport constant �N/D = 3 × 106 (USI). 
La fréquence du faisceau modulé est de 100 kHz. 

Les Figure I. 2-5 et Figure I. 2-6 présentent les courbes de phase et d’amplitude simulées pour 

différentes valeurs de conductivités thermiques à 10 kHz et 100 kHz respectivement. Pour 1 MHz, la 

longueur de diffusion thermique est trop courte : au-delà de quelques microns autour du faisceau de 

pompe, le rapport signal sur bruit est trop faible et les mesures qui en découlent sont trop peu précises. 
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Le programme de simulation, qui sera utilisé pour l’analyse des courbes expérimentales, trace les 

courbes de phase et d’amplitude à partir de la diffusivité thermique et la conductivité thermique du 

substrat et de la couche de revêtement. Le calcul prend en compte les diffusivités et le rapport des 

effusivités thermiques entre revêtement et substrat. 

L’effusivité thermique d’un matériau est définie par : 

Eq. I. 2-24 :                                                      
D

Cef
P

�N
� �N�U�  

car 

Eq. I. 2-25 :                                                               
P

CD�U� �N  

avec �U, la masse volumique du matériau ; �N, la conductivité thermique ; CP la chaleur spécifique et 

D la diffusivité thermique. En ce qui concerne les simulations des Figure I. 2-5 et Figure I. 2-6, pour 

plus de simplicité le produit �UCP est pris constant et égal à 3 × 106 J.m-3.K-1 : c’est une valeur qui est 

de l’ordre de grandeur de celles mesurées sur les matériaux étudiés au cours de ce travail. 

A 10 kHz (Figure I. 2-5), la distinction entre les différentes courbes de phases est assez difficile 

dans la gamme des conductivités thermiques qui nous intéresse (entre 3 et 12 W.m-1.K-1). La courbe 

correspondant à �N = 3 W.m-1.K-1 est la seule que l’on arrive à discerner facilement. A partir de  

�N = 6 W.m-1.K-1, les distinctions sont moins évidentes. Par contre, les courbes d’amplitudes sont assez 

distinctes à cette fréquence. 

En revanche, à 100 kHz (Figure I. 2-6), que ce soit sur les courbes de phase ou d’amplitude, la 

distinction est nette jusqu’à �N = 12 W.m-1.K-1 au moins. Cette plage de conductivités thermiques est 

assez représentative des différentes valeurs correspondant aux oxydes mixtes pour applications laser. 

Pour gagner en précision sur les valeurs, les mesures seront donc effectuées à 100 kHz qui est une 

fréquence assez élevée pour avoir une précision raisonnable et assez petite pour que le signal soit 

perceptible dans un rayon de 25 à 30 µm autour du point de chauffe. 

2.1.3.2. Analyse 

Une fois les mesures réalisées, un programme détermine par ajustement la diffusivité thermique et 

le rapport des effusivités (revêtement/substrat) du composé. 

 
Figure I. 2-7 : données expérimentales de photothermie pour Gd3Ga5O12:30 % Yb. 

Points : amplitude expérimentale de l’onde réfléchie en unités arbitraires ; ligne : simulation ajustée par le 
programme. La position 0 correspond au point où faisceau de sonde et faisceau de pompe sont confondus. 
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Figure I. 2-8 : données expérimentales de photothermie pour Gd3Ga5O12:30 % Yb. 

Points : phase expérimentale en degrés ; ligne : simulation ajustée par le programme. 
La position 0 correspond au point où faisceau de sonde et faisceau de pompe sont confondus. 

En exemple, les Figure I. 2-7 et Figure I. 2-8 représentent les résultats expérimentaux des mesures 

d’amplitude et de phase respectivement avec les simulations ajustées du GGG :30 % Yb (Gd3Ga5O12). 

La conductivité et la diffusivité de ce matériau sont extraits des résultats de la simulation :  

D = 2.0 × 10-6 m2.s-1 et �� = 6.2 W.m-1.K-1. 

Pour augmenter la précision des résultats, un cristal a été choisi comme étalon : le YAG non dopé. 

Dans la littérature, les valeurs de �� varient entre 10.5 [11] et 13 [12] W.m-1.K-1 pour ce composé. La 

valeur de 10.7 W.m-1.K-1 [6] a été choisie comme référence dans ce travail car elle a été déterminée 

avec cette méthode en utilisant les valeurs précises des épaisseurs mesurées des couches d’or et de 

chrome et de leurs coefficients thermiques. Pour nos mesures, un échantillon poli de YAG non dopé a 

donc été revêtu d’une couche de chrome/or en prenant garde que les épaisseurs de ces couches soient 

les mêmes que pour les autres échantillons (les revêtements ont tous été réalisés dans les mêmes 

conditions par une entreprise extérieure). 

D’autre part, le programme de simulation permet d’obtenir la diffusivité thermique et, en principe, 

la conductivité thermique du substrat à partir du rapport des effusivités (revêtement/substrat). Or, un 

grand nombre de paramètres ajustables entraîne une forte incertitude sur les valeurs déterminées. Pour 

réduire le nombre d’inconnues, nous avons décidé de lier les valeurs de �N et D : pour cela, il faut 

connaître �U, la masse volumique et CP, la chaleur spécifique (Eq. I. 2-25). La masse volumique est 

souvent donnée dans la littérature. Elle est facilement calculable à partir des paramètres de mailles 

déterminés par diffraction des rayons X par : 

Eq. I. 2-26 :                                                              
A

NV
ZM

� �U  

où M est la masse molaire de l’unité formulaire du composé ; Z est le nombre d’unités formulaires 

par maille ; V est le volume de la maille et NA est le nombre d’Avogadro. 

En revanche, la chaleur spécifique est très peu souvent mesurée et donnée dans la littérature. Des 

mesures de Cp ont donc été nécessaires avant d’entreprendre les simulations des courbes de 

photothermie. 
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2.1.4. Mesures des coefficients de dilatation thermique et de la chaleur spécifiques 

des composés 

Les méthodes de mesure des coefficients de dilatation et de chaleurs spécifiques sont reportées en 

annexes 1 et 2. 

2.2. Paramètres laser de l’ion ytterbium 

Les aspects spectroscopiques généraux des terres rares sont rappelés en annexe 3. Des notions de 

luminescence coopérative de l’ytterbium seront toutefois mentionnées ici, après quelques rappels sur 

les lasers à quasi-trois niveaux, pour la compréhension de certaines études présentées ultérieurement.  

2.2.1. Les lasers quasi-trois niveaux 

2.2.1.1. Pourquoi l’ion ytterbium ? Avantages et inconvénients. 

Les ions néodyme (Nd3+) et ytterbium (Yb3+) sont les deux ions dopants optiquement actifs les 

plus utilisés dans les lasers infrarouges. Les systèmes laser commerciaux, qui sont des sources stables 

autour de 1 µm, sont aujourd’hui principalement des matériaux dopés au néodyme. Cette émission 

peut ensuite subir des conversions de fréquence pour obtenir des longueurs d’onde dans le visible par 

exemple à l’aide d’un OPO (Oscillateur Paramétrique Optique) ou d’un doubleur de fréquence. 

Depuis le début des années 1990, avec l’arrivée de diodes laser émettant efficacement autour de 

980 nm, l’ion ytterbium (qui possède une forte absorption à 980 nm) est de plus en plus étudié comme 

dopant dans les cristaux, les verres, les fibres ou les céramiques. Certains arguments plaident en sa 

faveur en comparaison avec l’ion néodyme. D’abord, le schéma des niveaux d’énergie simple de l’ion 

Yb3+ avec seulement deux états spectroscopiques permet un dopage important. Les phénomènes d’up-

conversion ou de relaxations croisées ne sont pas possibles ce qui permet d’éviter des pertes lors de 

l’effet laser contrairement au néodyme où ces effets voient leur intensité augmenter avec le taux de 

dopage. Deuxièmement, le défaut quantique (voir §2.2.2) qui est la différence d’énergie entre le 

photon absorbé et le photon émis est faible (< 10 %) alors qu’avec le néodyme, le défaut quantique est 

de 25 % : les pertes sous forme de chaleur au sein du matériau sont beaucoup plus conséquentes. Cet 

argument est important dans le cas des sources de puissance où la production de chaleur est un des 

problèmes majeurs limitant les puissances de sortie. En revanche, un des handicaps de l’ytterbium est 

la forte réabsorption qu’il entraîne (système quasi-trois niveaux) à cause du peuplement thermique du 

niveau terminal de l’émission (Figure I. 2-9). 

La fraction de population excitée �� s’exprime par : 

Eq. I. 2-27 :                                                                
N

N
2� �E  

avec N2 la population de l’état excité et N la population totale d’ion Yb3+. La fraction minimale 

d’ions à porter dans l’état excité pour assurer la transparence à la longueur d’onde �O est : 
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Eq. I. 2-28 :                                                  
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émabs
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min �O�V���O�V
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� �E  

avec �Vabs(�O) et �Vém(�O) les sections efficaces d’absorption et d’émission à la longueur d’onde ��. 

 
Figure I. 2-9 : schéma des niveaux d’énergie de Yb3+ dans le YAG (Y3Al5O12). La répartition des populations 

dans les niveaux est présentée à température ambiante à travers la loi de Boltzmann.  
Le niveau excité n’est pas peuplé en l’absence de pompage. 

2.2.1.2. Equations du système laser quasi-trois niveaux 

Tableau I. 2-2 : notations et unités utilisées dans les calculs 
Notations Significations Unités 

N1 Population du niveau 2F7/2 ions.cm-3 
N2 Population du niveau 2F5/2 ions.cm-3 
N Population totale ions.cm-3 

�Vem
L Section efficace d’émission stimulée à la longueur d’onde laser cm2 

�Vem
P Section efficace d’émission stimulée à la longueur d’onde de pompe cm2 

�Vabs
L Section efficace d’absorption à la longueur d’onde laser cm2 

�Vabs
P Section efficace d’absorption à la longueur d’onde de pompe cm2 

�W�� Temps de vie de l’état excité s 
I Intensité laser intracavité photons.cm-2.s-1 
IP Intensité de pompe photons.cm-2.s-1 
g Gain linéique cm-1 
A Section droite du faisceau laser cm2 
T Transmission du miroir de sortie - 
L Pertes diverses - 
�OL Longueur d’onde laser nm 
�OP Longueur d’onde de pompe nm 
h Constante de Planck 6.63 × 10-34 J.s 
c Célérité de la lumière dans le vide 3 × 108 m.s-1 
l Longueur du cristal cm 
�Ss Pente laser - 
Pin Puisance de pompe qui arrive sur l’échantillon W 
Pth Puissance au seuil W 
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Dans ce paragraphe, nous allons déterminer théoriquement et de façon simple le seuil laser et la 

pente des droites correspondant à la puissance laser en fonction de la puissance de pompage. La 

problématique de ce travail de thèse est la gestion des problèmes thermiques dans un matériau laser. 

En conséquence, les calculs qui suivent auront pour but de mettre en relation les puissances laser et les 

puissances thermiques mises en jeux. La méthode suivante est dérivée de celle utilisée par  

W. Koechner [13] pour les lasers à trois niveaux. Des approches comparables ont été présentées par 

différents groupes de physique des lasers (équipes ELSA de l’Institut d’Optique d’Orsay et du LCR 

Thomson-CSF). 

Tout d’abord, la variation de population dans une fraction de volume, pendant un effet laser, des 

deux niveaux 2F7/2 et 2F5/2 s’écrit : 

Eq. I. 2-29 :                  1P
P
abs1

L
abs2P

P
em2

L
em

212 NIINNIIN
N

dt

dN

dt
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�V���V���V���V��

�W
� � ��  

d’où est déduit le taux d’inversion de population �E (Eq. I. 2-27) : 

Eq. I. 2-30 :                                      
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car en régime stationnaire, dN1/dt = 0 et N = N1 + N2. 

D’autre part, rappelons que le gain laser est défini par : 

Eq. I. 2-31 :                                                                gI
dz
dI

�  

z étant la coordonnée longitudinale du milieu à gain (ici le cristal). Dans l’Eq. I. 2-29, les termes 

qui correspondent à la production de photons laser, et donc dI/dz, permettent de formuler le gain 

linéique selon : 

Eq. I. 2-32 :                                                    1
L
abs2

L
em NNg �V���V�  

d’où : 

Eq. I. 2-33 :                                                 �> �@L
abs

L
em )1(Ng �V�E�����E�V�  

En combinant les Eq. I. 2-30 et Eq. I. 2-33, il est possible d’écrire aussi le gain comme : 

Eq. I. 2-34 :                                                  
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avec : 

Eq. I. 2-35 :                                                            L
abs

L
NS N�V� �D  

représentant le coefficient d’absorption non saturé à la longueur d’onde laser ; 

Eq. I. 2-36 :                                                 
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appelée l’intensité de seuil sans perte ; 
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Eq. I. 2-37 :                                 � � � �P
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qui sont les intensités de saturation de pompe et laser respectivement. 

Attention, ici il est important de préciser que nous allons considérer que le gain linéique g est 

constant sur toute la longueur du cristal. Normalement, ce gain varie le long du cristal. En effet, 

dans l’Eq. I. 2-34, l’intensité de pompe IP décroît au fur et à mesure qu’elle est absorbée par le cristal 

et l’intensité I est la somme des intensités aller et retour (intensité issue de la fraction réfléchie par le 

coupleur) dans la cavité. Dans la suite, le gain g va être considéré comme une valeur moyenne et 

constante sur toute la longueur du cristal. 

La puissance laser de sortie Pout est reliée à l’intensité laser de sortie Iout par : 

Eq. I. 2-38 :                                                     outLout IAhP �Q�  

L’intensité laser de sortie dépend de l’intensité laser qui arrive sur le miroir de sortie appelée 

intensité aller. L’intensité laser réfléchie est appelée intensité retour. L’intensité totale intracavité I est 

la somme des intensités aller et retour. Elle peut donc être reliée à l’intensité de sortie par  : 

Eq. I. 2-39 :                                                           I
T2

T
I out ��

�  

Ainsi : 

Eq. I. 2-40 :                                         Lout Ih
T2

T
AP �Q

��
�  avec 

L
L

c
�O

� �Q  

Pour de faibles transmissions, il est possible de faire l’approximation dans l’Eq. I. 2-39 que  

Iout = T × I/2. 

La condition de seuil laser, qui est que le gain aller-retour doit être égal aux pertes, s’écrit : 

Eq. I. 2-41 :                                          �> �@ l2)'L1)(T1(lnlg2 �D���������  

�D est la perte par absorption de la matrice (autres que l’absorption de l’ion ytterbium) et L’ 

correspond aux pertes dues aux absorptions et diffusions des miroirs ainsi que la transmission du 

miroir d’entrée à la longueur d’onde laser. Le logarithme népérien permet l’homogénéisation entre les 

coefficients linéiques (g et �.) et les pertes ponctuelles (T et L’). Pour simplifier, les « pertes 

inutilisables » seront regroupées dans un terme noté L en opposition avec les « pertes utilisables » 

(émission laser de sortie) qui dépendent de T : 

Eq. I. 2-42 :                                                      )T1ln(Llg2 �����  

D’autre part, la puissance de sortie est reliée au seuil laser Pth et à la pente �Œs par : 

Eq. I. 2-43 :                                                      �� ��thinsout PPP ���S�  

Il faut donc trouver les expressions des termes �Œs et Pth pour calculer la puissance de sortie en 

fonction de la puissance incidente. Pour cela, l’intensité de pompage dans la cavité est considérée 

comme une fonction linéaire de la puissance incidente Pin : 

Eq. I. 2-44 :                           AIhPK PPin �Q�  ou AIh
K
1

P PPin �Q�  avec 
P

p

c
�O

� �Q  

avec K, une constante de proportionnalité. En combinant Eq. I. 2-34, Eq. I. 2-40, Eq. I. 2-42 et  

Eq. I. 2-43, il est possible d’exprimer la pente et le seuil en fonction de K par : 
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Eq. I. 2-45 :                                 1
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avec : 

Eq. I. 2-46 :                                                      
�� ��

L
NS

N l2
T1lnL

L
�D

����
�  

Pour déterminer la constante K, plaçons nous à un moment particulier où il sera possible 

d’identifier l’énergie totale dissipée par le cristal. Par exemple, plaçons nous où la puissance absorbée 

par le cristal pourra s’exprimer comme la puissance restituée sous forme de fluorescence, c’est-à-dire 

avant le seuil. Prenons, pour simplifier, une valeur d’intensité de pompe particulière qui permet au 

milieu de n’être plus absorbant à �OL mais qui n’y émet pas encore. C’est-à-dire lorsque g = 0. A ce 

moment là : 

Eq. I. 2-47 :                                             minminP II0g �E� �E�œ� �œ�  

Comme il n’y a pas d’effet laser, toute la puissance absorbée est dissipée sous forme de 

fluorescence ou de chaleur. Le nombre d’ions qui se désexcitent par seconde et par unité de volume 

(PF’) est : 

Eq. I. 2-48 :                                             Lsat
L
NSmin

2
F I

NN
'P �D� �E

�W
� 

�W
�  

Le nombre total de photons de fluorescence émit dans le cristal PF est :  

Eq. I. 2-49 :                                                             Al'PP FF �  

La puissance incidente à ce moment là dépend de ce nombre de photons de fluorescence. En effet, 

chaque photon émis correspond à un photon absorbé et les autres photons de pompe qui ne sont pas 

transformés en photons de fluorescence sont rassemblés dans un facteur de pertes �� tel que : 

Eq. I. 2-50 :                                             
�K

�Q
� PF

in

hP
P  avec �– �K� �K

i
i  

�K est le rendement total de la conversion en photons laser (après le seuil) ou de fluorescence 

(avant le seuil) des photons de pompe qui arrivent sur l’échantillon. C’est le produit de plusieurs 

facteurs ��i dont voici les définitions spécifiques : 

�ƒ �KT : correspond à la fraction de photons de pompe incident qui pénètrent dans le cristal.  

1-��T correspond aux pertes dues aux réflexions sur la face d’entrée ; 

�ƒ �Ka : correspond à la fraction de photons traversant le cristal qui sont absorbés. Il dépend 

de différents facteurs qui influencent l’absorption tels que la concentration en ytterbium, 

la longueur du cristal et même la transmission du coupleur de sortie (voir Figure I. 2-12) ; 

�ƒ �KB : correspond à la fraction de photons absorbés qui se trouvent dans la zone de 

recouvrement avec le mode résonnant. Ce paramètre peut être modélisé de façon assez 

précise comme l’ont montré F. Augé et al. [14] 
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�ƒ �Ku : correspond à la fraction de photons absorbés dans cette zone convertis en photons de 

fluorescence (avant le seuil) ou photons laser (après le seuil). 

Par conséquent, à g = 0, la puissance incidente est, d’une part, donnée par l’Eq. I. 2-44, avec  

IP = Imin, et d’autre part, elle est aussi reliée à la puissance restituée comme le présente l’Eq. I. 2-50. En 

combinant ces deux équations, la constante K devient alors : 

Eq. I. 2-51 :                                                            
F

min

P

IA
K

�K
�  

En injectant l’Eq. I. 2-51 dans l’Eq. I. 2-45 et en développant les termes IPsat, Imin, PF, LN, �DNS
L, les 

expressions du seuil et de la pente laser deviennent : 

Eq. I. 2-52 :       
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Ces expressions vont permettre, en ne connaissant que les propriétés spectroscopiques du 

matériau, de comprendre l’influence des différents paramètres sur le seuil et l’efficacité de l’émission 

laser par rapport à la puissance incidente. Ces formules n’ont pas pour but de donner des résultats 

précis mais de savoir par exemple si un dopage plus important ou un cristal plus épais permettrait 

d’obtenir de meilleurs résultats en fonction de la longueur d’onde d’émission ou si la transmission du 

miroir est bien adaptée compte tenu des différentes pertes dans la cavité, etc. 

 

�)  Exemple du CaGdAlO4 :2 % Yb (dit CALGO) 

La Figure I. 2-10 présente une comparaison entre les mesures laser obtenues avec un matériau 

décrit dans le paragraphe 3.1 (le CALGO dopé ytterbium) et les valeurs calculées par l’Eq. I. 2-52 (les 

valeurs utilisées pour le calcul sont présentées dans le tableau qui accompagne la figure). 
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Figure I. 2-10 : comparaison des mesures laser effectuées sur le CALGO :2%Yb avec les simulations 
effectuées à partir des valeurs du tableau ci-contre. 

Données Valeurs 
��L 1016 nm 
��P 980 nm 

�1em
L 0.75 × 10-20 cm2 

�1em
P 1.5 × 10-20 cm2 

�1abs
L 0.1 × 10-20 cm2 

�1abs
P 2.75 × 10-20 cm2 

N 2.5 × 1020 ions.cm-3 
�2 0.42 ms 
l 2.5 mm 

Rayon de 
pompage moyen 

40 µm 

T 0.02 
L 0.013 
�� 0.75 
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Le cristal dont il est question ici est le CaGdAlO4 :2 % Yb. Toutes les valeurs du tableau sont des 

données fixes. Seules les coefficients de pertes L et �� ont été ajustées pour obtenir la courbe présentée. 

Néanmoins, ces deux valeurs sont tout à fait raisonnables. En effet, L correspond aux pertes par 

diffusion sur les miroirs et par la transmission du miroir d’entrée. Lors des mesures, le miroir utilisé 

était un miroir dichroïque : à 1015 nm, il commence à laisser passer une fraction de l’émission laser. 

Elle a été mesurée à environ 1 % à 1016 nm. Les pertes par diffusion sont plus faibles et, en supposant 

que la qualité cristalline est correcte, le coefficient d’absorption des défauts noté �. précédemment est 

lui aussi faible. La valeur trouvée de 0.013 est donc compatible avec les conditions expérimentales. 

Le coefficient ��, quant à lui, a été ajusté à 0.75. Il est correct de choisir ��T ~ 1 grâce au traitement 

anti-reflet du cristal ; ��B ~ 1 car le pompage utilisé est axial et les modes de pompe et laser sont 

supposé pratiquement confondus ; ��u = 1 car en régime laser les autres modes de désexcitation des 

ions sont négligeables. Enfin, la valeur de ��a n’a pas été mesurée car il est difficile de séparer la 

puissance de pompage résiduelle après le passage dans le cristal de la puissance laser : elles sont assez 

proches en longueur d’onde. Cependant, la puissance absorbée en régime laser est comprise entre la 

puissance absorbée sans effet laser en régime saturé (avec la focalisation) et la puissance absorbée sans 

effet laser en régime non saturé (sans focalisation). Ces valeurs ont été mesurées et sont de 50 % et  

70 % respectivement. Or, dans notre montage, le miroir de sortie est réfléchissant à la longueur d’onde 

de pompe et une partie de cette puissance non absorbée au premier passage est absorbée au second. La 

valeur de 0.75 pour �� dans les calculs est donc tout à fait acceptable. 

En conclusion, les équations déterminées précédemment pour un laser quasi-trois niveaux 

donnent des résultats tout à fait compatibles avec les valeurs expérimentales en ne connaissant que des 

données spectroscopiques simples du matériau. La très bonne corrélation entre mesures et calculs de la 

Figure I. 2-10, même s’il reste une certaine incertitude sur les valeurs de pertes ajustées, montre que 

l’Eq. I. 2-52 décrit bien ce type de laser. Nous pourrons nous en servir par la suite lors des tests laser 

sur les différents matériaux (§ 3) mais d’abord, nous allons brievement présenter l’influence de 

certains paramètres. 

 

Voici quelques graphes qui rendent compte du seuil et de la pente des droites Pout = f(Pin) calculés 

(comme celle présentée en Figure I. 2-10). Le matériau laser dont sont extraites les données 

spectroscopiques est toujours le CALGO :Yb. Les effets du recyclage de la pompe ne seront pas pris 

en compte (un seul passage dans le cristal). 
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�)  Influence de la longueur d’onde laser  
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Figure I. 2-11 : calculs de l’influence de la longueur d’onde laser ��l sur la pente et le seuil laser en fonction 

de la transmission du coupleur T. Rayon du mode résonant = 40 µm ; l = 0.5 mm ; L = 0.01 ; 
 N = 2.5 × 1020cm-3 ; �2 = 0.42 ms ; ��P = 980 nm ;�� �1abs

P = 2.75 × 10-20 cm2 ; �1em
P = 1.5 × 10-20 cm2.  

Les valeurs de �1abs
L et �1em

L dépendent de la longueur d’onde laser (voir Figure I. 3-7). 
 La valeur de ��a est de 0.21. 

La Figure I. 2-11 présente les calculs des pentes �Œs et seuils Pth en fonction de la transmission du 

miroir de sortie pour trois longueurs d’onde laser différentes. La longueur du cristal est choisie 

arbitrairement à 0.5 mm tandis que L est prise à 1 % correspondant ainsi à peu près à ce qui a été 

observé expérimentalement (Figure I. 2-10). Les sections efficaces d’absorption et d’émission à ��l 

varient et sont déterminées d’après les spectres présentés en Figure I. 3-7. Expérimentalement, la 

fraction de pompe absorbée ��a est de 0.7 en régime non saturé pour un cristal de 2.5 mm. Pour un 

cristal cinq fois moins long, l’absorption est cinq fois plus faible. Or, d’après la loi de Beer Lambert : 

Eq. I. 2-53 :                                                       �¸�¸
�¹

�·
�¨�¨
�©

�§

�K��
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La fraction absorbée par le cristal de 0.5 mm (��a’) est reliée à la fraction absorbé par le cristal de 

2.5 mm par : 

Eq. I. 2-54 :                                             �¸�¸
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D’où : 

Eq. I. 2-55 :                                                        5
aa 11 �K����� �K�c  

La valeur de la fraction absorbée est par conséquent à peu près de 0.21 pour le CALGO :2 % Yb 

de 0.5 mm d’épaisseur. Sur la Figure I. 2-11, deux courbes sont représentées pour chaque ��l. 

Pour les pentes �Œs, il apparaît un optimum de transmission du coupleur selon la longueur d’onde 

(pente laser maximale), et elles augmentent lorsque la longueur d’onde diminue. 

Le seuil, quant à lui, augmente avec la transmission. D’autre part, quand la longueur d’onde laser 

diminue, la valeur du seuil est plus élevée aux faibles transmissions du miroir de sortie. Pour tenter 

d’expliquer brièvement l’allure de ces courbes d’autres similations sont présentées. 

 

 

 



Partie 1 : Nouveaux matériaux possédant un paramètre de résistance à la fracture sous flux laser élevé 
 

 - 26 - 

�)  Influence des paramètres L (pertes sur les miroirs) et T (transmission du coupleur) 

0.0 0.1 0.2
0.0

0.5

1.0

L = 0.05

L = 0.01

L = 0.001

L = 0

P
en

te
 �S s

Transmission du miroir de sortie T
0.0 0.1 0.2

0

1

2

L = 0.05

L = 0.01

L = 0 ~ L = 0.001S
eu

il 
P th

 (
W

)

Transmission du miroir de sortie T  
Figure I. 2-12 : calculs de l’influence des pertes L et de la transmission du miroir de sortie T sur le seuil Pth et 

la pente �Œs de l’émission laser. Rayon du mode résonant = 40 µm ; l = 2.5 mm ; ��a = 0.70 ; 
 N = 2.5 × 1020cm-3 ; �2 = 0.42 ms ; ��P = 980 nm ;�� ��L = 1016 nm ; �1abs

P = 2.75 × 10-20 cm2 ; 
 �1abs

L = 0.1 × 10-20 cm2 ; �1em
P = 1.5 × 10-20 cm2 ; �1em

L = 0.75 × 10-20 cm2. 

La Figure I. 2-12 représente la variation des pentes et seuils laser en fonction de T pour différentes 

valeurs de pertes L. La longueur d’onde laser est de 1016 nm et la fraction absorbée pour un cristal de 

2.5 mm, est de 0.7. Ce qu’il est intéressant de noter est la décroissance de la pente laser lorsque T 

augmente. Si L = 0 cette décroissance est monotone ; si L �• 0 cette décroissance s‘amorce au-delà 

d’une certaine valeur de transmission. 

En fait, lorsque les pertes sont non nulles, une fraction de la puissance laser est diffusée sur les 

miroirs ou perdue à travers le miroir d’entrée. Lorsque T est très faible seule L contribue aux pertes. 

Lorsque T augmente, les pertes L deviennent négligeables et le comportement tend vers le cas L = 0. 

 

�)  Influence de la longueur du cristal ; effet de réabsorption 
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Figure I. 2-13 : calculs de l’influence de la longueur l du cristal sur la pente et le seuil laser en fonction de la 

transmission du coupleur de sortie. Rayon du mode résonant = 40 µm ; L = 0.01 ; ��a = 0.75 ; 
 N = 2.5 × 1020cm-3 ; �2 = 0.42 ms ; ��P = 980 nm ;�� ��L = 1016 nm ; �1abs

P = 2.75 × 10-20 cm2 ; 
 �1abs

L = 0.1 × 10-20 cm2 ; �1em
P = 1.5 × 10-20 cm2 ; �1em

L = 0.75 × 10-20 cm2. 

La longueur du cristal a un effet important sur la pente et le seuil laser comme l’illustre la  

Figure I. 2-13. Les asymptotes vers lesquelles tendent les courbes de pentes laser quand T augmente 

sont différentes : en fait, quand l augmente, le produit 2gl (Eq. I. 2-42) augmente aussi et l’oscillation 

laser sera possible pour de plus grandes transmissions. 
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En ce qui concerne la figure présentant le seuil laser, les effets sont différents à faibles et à 

grandes transmissions. Il en résulte un optimum de longueur de cristal en fonction de la transmission 

du miroir de sortie utilisé. Pour de grandes transmissions, plus le cristal est long et plus le seuil est 

faible. A courte transmission, en revanche, c’est l’inverse qui se produit : plus l est grand et plus le 

seuil est élevé. C’est l’effet de réabsorption qui prédomine ici. Dans l’Eq. I. 2-32, nous remarquons 

que plus la section efficace d’absorption à la longueur d’onde laser (i. e. effet de réabsorption) est 

grande et plus le gain linéique g est faible et donc plus le seuil est grand. 

Pour obtenir des émissions laser les plus proches possibles de la longueur d’onde d’absorption 

(l’intérêt sera présenté dans le §2.3), il faut lutter contre les effets de réabsorption qui sont de plus en 

plus importants à mesure que l’on se rapproche de la bande d’absorption à 980 nm. Trouver la 

transmission et la longueur de cristal optimale sera impératif. 

 

Théoriquement le laser à deux niveaux n’existe pas car les probabilités d’absorption et d’émission 

sont égales entre ces deux niveaux (les coefficients d’Einstein sont égaux : lorsque l’intensité de 

pompage augmente, en s’approchant de l’équirépartition entre les deux niveaux, les probabilités 

d’absorption et d’émission multipliées par les populations sont égales et l’inversion de population 

n’est pas possible). Un effet laser se produit lorsque g > 0 (en négligeant les pertes). Ceci correspond à 

IP > Imin (Eq. I. 2-34). Or, dans l’Eq. I. 2-36 quand ��l tend vers ��P, �1em
L tend vers �1em

P et �1abs
L tend vers 

�1abs
P. Donc, Imin devient infinie et l’effet laser est impossible. 

L’astuce pour obtenir un effet laser de longueur d’onde la plus proche possible de la longueur 

d’onde d’absorption est de trouver des matériaux avec des schémas de niveaux particuliers qui 

permettent d’avoir des sections efficaces différentes en absorption et en émission autour de la raie 0-0. 

 

En conclusion, ces calculs théoriques n’ont pas la prétention de simuler de façon exacte les 

courbes laser expérimentales. Certains paramètres sont difficiles à déterminer : L dépend de la qualité 

des miroirs utilisés et ��a dépend de plusieurs facteurs. Néanmoins, ces équations permettent de donner 

des pistes d’optimisation. D’autre part, signalons que les expressions de l’Eq. I. 2-52 vont aussi servir 

à relier la puissance laser à la puissance thermique. 

2.2.2. Le défaut quantique ou « quantum defect » 

2.2.2.1. Définitions du terme « défaut quantique » 

Plusieurs notions peuvent être liées à ce terme. 

 

i. En physique nucléaire, l’énergie des électrons de valence d’un atome de Rydberg est 

déterminée par le nombre quantique principal n. Dans un tel atome, les électrons de cœur écrantent le 
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noyau vis à vis de l’électron de valence qui voit, en fait, un noyau avec « un seul proton » et se 

comporte comme l’électron de l’atome d’hydrogène dont l’équation des niveaux d’énergie est : 

Eq. I. 2-56 :                                                           
2n n

R
TE ���  

où R = 1.097 × 105 cm-1 est la constante de Rydberg, En est l’énergie des niveaux excités et T est 

l’énergie d’ionisation. 

Les atomes de Rydberg se rapprochent de cette équation du fait de l’écrantage mais une différence 

persiste car leurs orbites ne sont pas circulaires. Même pour des n grands les orbites croisent les 

orbites des électrons de coeur. Pour faire correspondre la relation de Rydberg à ce cas à plusieurs 

électrons, il faut introduire un terme de correction appelé « défaut quantique » �G tel que : 

Eq. I. 2-57 :                                                       
� � � �2n
n

R
TE

�G��
���  

 

Ce défaut quantique dépend du moment angulaire. Pour des états S, possédant un moment 

angulaire nul, �G est relativement grand, de l’ordre de 5 à 7. Un électron avec un moment angulaire nul 

passe essentiellement à travers le bouclier d’électrons. Pour des états de moments angulaires faibles, le 

bouclier s’oppose peu. En revanche, pour les états D, par exemple, possédant un moment angulaire 

plus fort, le défaut quantique est assez faible : les électrons ne passent pas à travers le bouclier de 

façon très profonde. 

 

ii.  Le décalage de stokes [15] est présenté sur la Figure I. 2-14. 

 
Figure I. 2-14 : comparaison des spectres d’émission et d’absorption en coordonnée de configuration.  

Les pics les plus intenses apparaissent aux transitions matérialisées par les flèches. 
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La Figure I. 2-14 compare les transitions en absorption et émission dans le modèle des 

coordonnées de configuration. Les bandes d’émissions se trouvent à plus faibles énergies que les 

bandes d’absorption. La différence d’énergie entre les deux maxima s’appelle le décalage de Stokes. 

C’est effectivement une analogie de la définition présentée en (iii.) mais les paraboles de l’état 

fondamental et de l’état excité sont très peu décalées dans le cas des terres rares et de l’ytterbium en 

particulier contrairement aux cas des ions de transition. En conséquence, les transitions d’intensités 

maximales en émission et absorption sont de même énergie : le décalage de Stokes est nul. 

 

iii.  En physique des lasers [16], pour la quasi-totalité des systèmes lasers, la longueur 

d’onde d’émission est plus grande que celle de pompage. Ceci signifie que l’énergie des photons laser 

est plus faible que celle des photons de pompe. En conséquence, même en supprimant toutes les 

pertes, l’efficacité du laser en terme de puissance ne peut pas atteindre 100 %. Le « défaut quantique » 

est défini comme la fraction de l’énergie du photon de pompe qui n’est pas convertie en photon laser. 

Ceci introduit une limite dans la conversion de puissance de pompe en puissance laser. 

Le terme « défaut » est relatif à une perte : celle de l’énergie. Le terme « quantique » est relatif au 

fait que cette perte d’énergie est en unité photonique. Cette définition est utilisée par une majorité des 

auteurs dans le domaine des lasers, c’est pourquoi dans la suite de ce mémoire, la définition du défaut 

quantique �KQ sera : 

Eq. I. 2-58 :                                                  
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� �K  

EP (��P) et EL (��L) sont les énergies (longueurs d’onde) du photon de pompe et du photon laser. 

2.2.2.2. Production de chaleur au sein du cristal 

Lorsqu’un cristal laser est soumis à un pompage optique, une certaine fraction de la puissance se 

retrouve dans l’émission laser, qui est la puissance utile de notre système. 

En régime permanent, l’énergie apportée doit être égale à l’énergie restituée. La fraction qui ne se 

retrouve pas dans l’émission laser est perdue. Ceci correspond aux termes �� et L de l’Eq. I. 2-52 du 

paragraphe §2.2.1.2. 

Parmi ces pertes, une partie se retrouve libérée sous forme de chaleur dans le matériau : plus la 

puissance de pompage est grande et plus la puissance thermique produite dans le matériau est 

importante. Elle constitue la limitation principale des sources pour lasers de puissance : elle est 

responsable des fractures des matériaux et des phénomènes de lentille thermique qui dégradent la 

qualité du faisceau de sortie. 

Les pertes sous forme de chaleur se trouvent dans les composantes non radiatives de différents 

paramètres de l’Eq. I. 2-52 : 

�ƒ une partie du terme L qui correspond à une absorption du matériau laser par des défauts 

(autre que les ions ytterbium) ; 
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�ƒ 1 - ��u qui correspond à la fraction des photons absorbés et non convertis en photon laser à 

��L ; 

�ƒ 1 - ��B qui correspond à la fraction de pompe absorbée, ne participant pas à l’effet laser, 

dans la zone de non recouvrement entre le mode laser et la zone de pompage ; 

�ƒ le défaut quantique exprimé par le rapport �#L/�#P de Eq. I. 2-52. 

Les composantes radiatives de ces termes ne participent pas à l’échaufement du matériau. 

Pour limiter la charge thermique, il faut jouer sur ces facteurs. Cependant, des approximations 

peuvent être faites. D’abord, lorsque le seuil est dépassé, l’émission stimulée « court-circuite » les 

autres voies de désexcitation des ions ytterbium : ces pertes peuvent être négligées (�Ku~1, en 

fonctionnement laser). D’autre part, à cause de la saturation de l’absorption, la zone du cristal 

superposée au mode laser absorbe beaucoup plus que la zone de non recouvrement. De plus, cette 

dernière peut être optimisée en jouant sur les paramètres de la cavité. On peut donc négliger les pertes 

associées dans la plupart des cas (�K�%�a����. Pour certains cristaux dont la croissance est maîtrisée, les 

pertes associées aux défauts peuvent être également négligées. En conclusion, la production de chaleur 

dans le cristal est principalement due au défaut quantique. 

2.2.3. Les sections efficaces : absorption, émission et gain 

Les sections efficaces sont très importantes pour les études et les comparaisons spectroscopiques 

des matériaux laser car elles sont proportionnelles aux probabilités d’absorption ou d’émission de 

photon par ion ytterbium. L’unité utilisée est le cm2. 

Les formules permettant de déterminer les sections efficaces d’absorption et d’émission à partir 

des spectres expérimentaux sont rappelées en annexe 4. Rappelons que si la section efficace 

d’absorption peut être déterminée de façon très précise en connaissant la concentration en ions actifs, 

la section efficace d’émission est quant à elle plus délicate à estimer : pour l’ytterbium, les spectres 

d’émission sont souvent entachés d’erreurs à cause de la réabsorption importante. De plus, la méthode 

de Füchtbauer-Ladenburg fait intervenir le temps de vie de l’état excité qui est affectée par les 

relaxations non radiatives et à nouveau par la réabsorption. Enfin, la méthode de réciprocité demande 

une bonne attribution des niveaux d’énergie qui est est délicate dans le cas de l’ytterbium. 

Pour des cristaux anisotropes, il est impératif de dissocier les sections efficaces selon les axes 

principaux car les oscillations lasers qui y seront produites seront elles-mêmes polarisées. Les sources 

de pompages le sont aussi et il faudra donc en tenir compte dans le placement de l’échantillon. 

 

La section efficace de gain �Vg est liée au gain g et à la population totale d’ions ytterbium N par : 

Eq. I. 2-59 :                                                              Ng g�V�  

En combinant, les Eq. I. 2-33 et Eq. I. 2-59, l’expression de la section efficace de gain est aussi : 

Eq. I. 2-60 :                                                  �� �� absemg 1 �V�E�����V�E� �V  

Avec �E, le taux d’inversion de population défini par l’Eq. I. 2-27. 
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Les graphiques de sections efficaces de gain des matériaux (§ 3) présentent les courbes de �Vg dans 

les différentes polarisations pour quelques valeurs de �E (0 < �E��< 1). C’est un outil important car ces 

représentations vont permettre de prévoir assez facilement certaines propriétés laser du matériau. En 

particulier, l’émission laser « naturelle » se produit à la longueur d’onde de gain positif maximal. Les 

informations qui découlent de l’analyse de ces courbes sont : 

�ƒ La polarisation de l’émission laser ; 

�ƒ La longueur d’onde laser pour une inversion donnée ; 

�ƒ Une estimation de la valeur du seuil : cela dépend de la valeur de �E qu’il faut considérer 

pour que le gain soit positif (plus �E est grand et plus le seuil est élevé) ; 

�ƒ L’accordabilité de la longueur d’onde laser : plus le gain sera plat sur une large plage de 

longueurs d’onde et plus grande et plus facile sera l’accordabilité. 

2.2.4. Emission coopérative de l’ytterbium 

2.2.4.1. Le processus d’émission coopérative 

Les transitions coopératives observées sont principalement l’absorption coopérative [17], 

l’émission coopérative [18] et la sensibilisation coopérative [19]. Dans ces processus, plusieurs 

excitations ou désexcitations se produisent de manière simultanée contrairement à l’Addition de 

Photons par Transfert d’Energie (APTE, [20,21]). Ces effets ne peuvent être expliqués qu’en 

considérant l’interaction des ions les uns avec les autres et le mélange de leurs fonctions d’onde par 

ces perturbations inter-ioniques. 

Ces effets sont très peu efficaces : le rendement de la luminescence coopérative dans YbPO4, par 

exemple, vaut 10-8 cm2.W-1. En émission, ces processus sont beaucoup moins probables que l’APTE et 

expérimentalement, les transitions ne peuvent être observées que dans des systèmes où aucun niveau 

d’énergie n’existe dans le domaine d’émission coopérative. 

 
Figure I. 2-15 : luminescence coopérative de l’ytterbium 

Yb3+ Yb3+ 
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La luminescence coopérative de l’ytterbium correspond à la désexcitation simultanée de deux ions 

Yb3+ qui conduit à l’émission d’un photon unique (à la longueur d’onde de 500 nm). L’énergie de ce 

photon émis est la somme des énergies correspondant aux transitions infrarouges 2F5/2�o
2F7/2 (voir 

Figure I. 2-15). 

2.2.4.2. Probabilité de l’émission coopérative 

La probabilité de la transition coopérative K entre deux ions est donnée par : 

Eq. I. 2-61 :                            � ¦ � ¦��
��
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où e est la charge de l’électron, h est la constante de Planck, n est l’indice de réfraction, J est le 

nombre quantique angulaire total du niveau émetteur (ici J = 5/2). Mm est l’élément de matrice de la 

transition coopérative que l’on somme sur les trois polarisations m et l’ensemble des niveaux Stark des 

niveaux 2F7/2 et 2F5/2 des deux ions. 

On peut démontrer que K se réduit à la somme des contributions des interactions dipôle-dipôle et 

quadripôle-dipôle : 

Eq. I. 2-62 :                                        � � � � � � � �
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Avec Kdd et Kqd, les probabilités de luminescence coopérative par interactions dipôle-dipôle et 

quadripôle-dipôle respectivement. a est une distance de référence et R est la distance entre les ions n et 

n’ interagissant. 

En pratique, il est plus aisé d’utiliser le coefficient d’interaction coopérative moyen, noté X, qui 

est la moyenne des interactions de l’ion n avec tous ses voisins n’ : 

Eq. I. 2-63 :                                                       � � � ��¦� 
'n

'n,nKX  

Il est intéressant de noter la forte dépendance de luminescence coopérative avec la distance entre 

les ions. En effet, l’Eq. I. 2-62 montre que cette distance intervient avec des exposants -6 et -8 suivant 

le type d’interaction considérée. L’influence de la concentration est donc très importante. 

2.2.4.3. Equations de population 

Les équations de population sont utiles pour lier les paramètres spectroscopiques aux données 

expérimentales. L’évolution de la probabilité Pn qu’un ion Yb3+ dans d’un site n se trouve dans l’état 

excité comprend un terme relatif à la désexcitation monoionique (dans l’infrarouge) et d’un autre 

relatif à la désexcitation coopérative (dans le visible). Ce dernier prend en compte les interactions avec 

tous les ions n’ environnants : 

Eq. I. 2-64 :                                                �¦
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où �2 est le temps de vie radiatif de la transition 2F5/2�o
2F7/2. En considérant une diffusion rapide de 

l’excitation (typique des systèmes fortement dopés), Pn peut être remplacée par sa moyenne ��  
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(Eq. I. 2-27). La concentration en ions dans l’état excité Ne peut alors se traduire par Ne = ��N0 (N0 est 

la concentration totale d’ions Yb3+). 

D’après les équations Eq. I. 2-63 et Eq. I. 2-64 : 

Eq. I. 2-65 :                                                     
0
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On retrouve une partie de l’équation de population Eq. I. 2-29 (ici, l’effet laser n’est pas pris en 

compte : I = 0 ; et on se place juste après l’excitation : IP = 0). 

Trois principaux modèles ont été proposés par E. Montoya et al. [22] pour expliquer la variation 

de X en fonction du taux de dopage en ions ytterbium notée �!. 

 

�)  Le modèle de distribution aléatoire 

Il consiste en un arrangement aléatoire des ions Yb3+ dans la matrice. Dans ce cas, X croit 

linéairement avec �! jusqu’à sa valeur maximale X(100) à �! = 100% : 

Eq. I. 2-66 :                                                        �� �� �� ��100XX �U� �U  

 

�)  Le modèle de paires 

Ce modèle consiste en la formation de paires Yb-Yb dans la matrice. Dans ce cas, le 

comportement de X(�!) est aussi linéaire mais avec un décalage à l’origine X0 qui correspond à 

l’interaction avec le voisinage formant la paire.  

Eq. I. 2-67 :                                              � � � � �� ���� ��00 X100XXX ���U��� �U  

 

�)  Le modèle d’agrégats 

Enfin, ce modèle consiste en la formation de clusters ou d’agrégats de terres rares dans la matrice. 

Cependant, ce mode de substitution doit entraîner des déformations cristallines et un changement des 

propriétés optiques. En considérant ce modèle, X(�!) pour un ion donné est le résultat du remplissage 

de la matrice cristalline par les ions ytterbium aux positions de substitutions permises. 

2.2.4.4. Paramètres expérimentaux 

Nous allons expliquer la démarche pour obtenir le coefficient d’interaction coopérative moyenne 

X expérimentalement, en fonction de l’intensité infrarouge, IIR, et de l’intensité de luminescence 

coopérative, Icoop, mesurées. 

L’intensité infrarouge est : 

Eq. I. 2-68 :                                                           
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D’autre part, l’intensité coopérative est : 

Eq. I. 2-69 :                                                     
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Le facteur ½ provient du fait qu’un photon coopératif est issu de deux ions. Les intensités sont en 

photons.s-1.cm-3 et les facteurs GIR et Gcoop sont les facteurs géométriques qui rendent compte des 

fractions spatiales de photons collectés par le système expérimental. �! est la concentration en 

ytterbium. Si pour chaque échantillon, les acquisitions se font dans exactement les mêmes conditions, 

on peut dire que GIR = Gcoop et en faisant le rapport des équations Eq. I. 2-68 et Eq. I. 2-69, le 

coefficient d’interaction devient : 

Eq. I. 2-70 :                                                        � � � �
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Le rapport �� = Ne/N0 ne dépend que de l’intensité de pompage, des sections efficaces et du temps 

de vie de fluorescence du matériau (voir Eq. I. 2-30). Le deuxième facteur de l’Eq. I. 2-70 est donc 

indépendant de la concentration en Yb3+. Soit : 

Eq. I. 2-71 :                                                            � � � �
IR

coop

I

I
X �v�U  

Cette conclusion nous sera utile dans le §3.1.3.2. 

2.3. Un nouveau facteur de mérite prenant en compte la résistance 

thermique du matériau et la production de chaleur. 

La comparaison directe par l’expérience de la résistance de matériaux laser sous forte puissance 

de pompe est difficile du fait du coût élevé des diodes laser nécessaires. Même en possession de ces 

diodes, il ne serait pas envisageable de tester systématiquement tous les cristaux connus dopés 

ytterbium. Il est donc primordial de définir un facteur de mérite de résistance des matériaux. 

Dans le paragraphe 2.1.1, nous avons rappelé comment relier la résistance aux chocs thermiques 

d’un matériau monocristallin aux données simples que sont la conductivité thermique �N et le 

coefficient d’expansion thermique �D. Rappelons l’Eq. I. 2-10 : 

�D
�N

�vTR  

Cet outil est intéressant du fait de sa simplicité mais nous paraissait incomplet. En effet, ce 

paramètre rend compte de la résistance d’un matériau pour une certaine production de chaleur mais ne 

prend pas en compte la production de chaleur elle-même : si deux matériaux ont un coefficient RT 

identique celui qui produira le moins de chaleur, c’est-à-dire celui qui aura donc le plus faible défaut 

quantique, résistera mieux lors de la montée en puissance. La prise en compte de ce paramètre, noté �KQ 

dans la suite, dans un facteur de mérite en plus des paramètres thermomécaniques est l’objet du calcul 

suivant inspiré de la méthode de calcul de RT. 

Si �' Tmax est la différence de température maximale admise par le cristal, on a d’après  

l’Eq. I. 2-6 : 

Eq. I. 2-72 :                                                        
�D
�N

�v�v�' Tmax RT  
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Connaissant la première loi de Fourier reliant le flux thermique �M au gradient de température : 

Eq. I. 2-73 :                                                              T�’�N��� �M , 

il est possible de relier �' Tmax au flux de chaleur maximal dans le cristal �Mmax : 

Eq. I. 2-74 :                                                           
�N

�M
�v�' max

maxT  

D’autre part, en faisant l’approximation que l’ensemble de la charge, ou puissance, thermique 

produite lors de l’effet laser provient du défaut quantique �KQ, alors �Mmax est relié à la puissance 

maximale de pompage admissible par le matériau Pmax par : 

Eq. I. 2-75 :                                                         maxQmax P�K�v�M  

A partir des équations Eq. I. 2-72, Eq. I. 2-74 et Eq. I. 2-75, la puissance maximale de pompage 

admissible par le matériau est : 

Eq. I. 2-76 :                                                           
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Par analogie avec RT, il est possible de définir un paramètre de résistance à la puissance de 

pompage RP tel que : 

Eq. I. 2-77 :                                                     max
Q

TP PRR �v
�K
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�  

Or, connaissant l’expression de RT (Eq. I. 2-72), on en déduit l’expression de RP en fonction de 

paramètres simples du cristal : 

Eq. I. 2-78 :                                                            
Q
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Ce paramètre de résistance à la puissance de pompage montre qu’un bon matériau laser pour des 

applications à hautes puissances doit présenter une très forte conductivité thermique, un faible défaut 

quantique et une faible expansion thermique. On note cependant que le rôle de la conductivité 

thermique intervient au carré dans RP. 

2.4. Choix des matériaux et influence de leur morphologie 

2.4.1. Orientation du choix de nouvelles matrices 

Les paragraphes précédents, §2.1, §2.2 et §2.3, ont posé les bases de notre choix des matrices 

cristallines. Cependant, plusieurs autres points doivent être pris en compte avant de s’intéresser aux 

propriétés thermomécaniques et optiques des matériaux. 

Tout d’abord, le matériau doit pouvoir accueillir les ions ytterbium Yb3+. Il doit donc posséder des 

sites cationiques d’une taille sensiblement égale à cet ion : le rayon de Yb3+ varie entre 0.9 et 1.0 Å 

[23] suivant la coordinance. La compatibilité de la charge (3+) doit aussi être vérifiée. Les ions 

susceptibles d’être remplacés par ce dopant sont donc essentiellement les lanthanides, l’yttrium et, 

dans une moindre mesure, le scandium. D’autres ions peuvent être substitués comme certains ions 

alcalins ou alcalino-terreux mais le défaut de charge doit être compensé par des lacunes ou des ions 
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interstitiels. De plus, comme cela a été rappelé et démontré par l’équation Eq. I. 2-18, la différence de 

masse entre l’ion substitué et l’ion ytterbium doit être la plus faible possible pour obtenir une bonne 

conductivité thermique. 

Deuxièmement, la matrice doit être transparente dans la gamme de longueurs d’onde qui 

entourent les bandes d’absorption et d’émission de l’ytterbium (autour de 1000 nm). Ainsi, les ions 

optiquement actifs dans le visible–proche infrarouge sont à proscrire. En général, les ions de métaux 

de transition autre que nd0 voire nd10 ne peuvent être utilisés. Les lanthanides possibles sont le 

lutétium, le lanthane et le gadolinium. Les anions doivent aussi permettre cette transparence. Dans la 

suite, seuls les composés d’oxydes mixtes ont retenu notre attention. 

La durabilité chimique des cristaux est à prendre en compte pour une éventuelle application 

industrielle. Les formes hydratées et hydratables ne seront pas retenues : pas d’ions OH-, nitrates, 

sulfates. 

Les éléments radioactifs ne seront pas pris en compte pour des questions de sécurité. 

 

Par ailleurs, il est impératif de choisir des matériaux pouvant être élaborés sous forme de 

monocristaux de bonne qualité optique pour les applications laser. Nous n’avons pas considéré dans ce 

travail la possibilité de synthétiser des céramiques transparentes.  

Pour réaliser des monocristaux, le laboratoire est équipé de différents appareillages : 

�ƒ Un dispositif de croissance par la méthode Czochralski qui permet de synthétiser des 

boules cristallines de 2 cm de diamètre et d’une dizaine de centimètres de long. Leur 

qualité est suffisante pour les applications laser. Il faut cependant que le matériau soit 

congruent et il est possible d’atteindre des températures de fusion jusqu’à 2000°C. La 

durée d’une synthèse par cette méthode est de 1 à 2 semaines ; 

�ƒ Le four à fusion de zone optique qui permet de faire croître des cristaux de petite taille et 

de qualité cristalline assez pauvre. Cette technique est cependant idéale pour faire des 

essais de croissance en vue d’applications sur le four Czochralski. La durée de synthèse 

par cette méthode est de quelques heures ; 

�ƒ Un système permettant la croissance cristalline à partir d’un flux. Il permet de synthétiser 

des cristaux non congruents ou ayant une transition de phase entre la température de 

cristallisation et la température ambiante. La phase basse température ainsi produite est 

longue et délicate à obtenir et la durée de la croissance est d’environ 1 à 2 mois. 

Les mécanismes de fonctionnement de ces différents appareillages sont explicités en annexe 5. 

L’ensemble des éléments chimiques pouvant entrer dans la composition de matériaux répondant à 

l’ensemble de ces contraintes est présenté en Figure I. 2-16. 
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Figure I. 2-16 : classification périodique résumant le choix possible des éléments pour la synthèse de 

matériaux laser dopés ytterbium. 

Une fois ces conditions remplies, les propriétés thermiques et optiques du matériau sont à prendre 

en compte. Le YAG étant un cristal de référence pour les applications laser hautes puissance, nous 

l’utiliserons souvent comme matériau de comparaison. Comme l’indique l’Eq. I. 2-78, la conductivité 

thermique, l’expansion thermique et le défaut quantique sont trois propriétés importantes qui vont 

rendre compte de la résistance de notre matériau au flux laser. 

Les matériaux intéressants doivent être frittés puis élaborés sous forme de petits cristaux par le 

four à fusion de zone. Ceci permet d’entreprendre les premières mesures directes de conductivité et 

d’expansion thermiques. Une étude simple des propriétés d’émission et d’absorption de l’ytterbium 

peut être aussi engagée. Si ces premiers résultats s’avèrent satisfaisants, une croissance à plus grosse 

échelle et de meilleure qualité par la méthode Czochralski est alors envisagée. 

2.4.2. Sources laser existantes 

2.4.2.1. Les matériaux commercialisés ou étudiés pour les lasers hautes puissances 

Nous allons présenter ici les principaux matériaux destinés aux applications laser de fortes 

puissances. Le but n’est pas de donner une liste exhaustive mais de présenter des références pour les 

comparaisons ultérieures. 
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�)  Le YAG 

Comme cela a été mentionné plus haut, le cristal de référence pour des applications sous fort flux 

laser est le YAG (Y3Al5O12). Il apparaît dans beaucoup de systèmes commerciaux en régime continu 

ou pulsé. Sa conductivité thermique est l’une des meilleures lorsqu’il est non dopé  

(�N = 10.7 W.m-1. K-1 [6]) et son coefficient d’expansion thermique linéaire, �D = 6.7 10-6 K-1 [2], est 

assez faible. Pourtant, les capacités thermiques de ce matériau sont surestimées : dopé à 5 % 

d’ytterbium, sa conductivité thermique chute jusqu’à 5.7 W.m-1. K-1 [§3]. De plus, la bande 

d’absorption la plus intense se trouve à 942 nm pour une émission laser à 1031 nm. Le défaut 

quantique associé est de près de 9%. Cela correspond à une charge thermique conséquente. 

 

�)  Les sesquioxydes 

Une autre famille a émergé depuis quelques années pour les applications hautes puissances : les 

sesquioxydes dopés ytterbium (Y2O3, Sc2O3, Lu2O3). Ils sont meilleurs conducteurs de chaleur que le 

YAG (composés non dopés : �NY2O3 = 13.6 W.m-1.K-1, �NSc2O3 = 16.5 W.m-1.K-1, �NLu2O3 = 12.5 W.m-1.K-1 

[24] ; composés dopés : ��2.7%Yb :Y2O3 = 7.7 W.m-1.K-1 ; ��2.8%Yb :Sc2O3 = 6.6 W.m-1.K-1 ; 

��2.7%Yb :Lu2O3 = 11 W.m-1.K-1 [25]) mais leur température de fusion très élevée (2400°C) les rend 

difficiles à synthétiser. Une équipe [26,27] a réussi à obtenir des monocristaux par la méthode 

Czochralski (avec un creuset de rhénium). Cette synthèse reste difficile et particulièrement coûteuse à 

cause du creuset utilisé. 

Une voie plus prometteuse mais encore à l’étude est la synthèse de céramiques transparentes. Ce 

procédé consiste en la densification maximale d’une céramique polycristalline jusqu’à ce qu’elle 

devienne transparente. A l’heure actuelle, la transparence n’est envisageable qu’avec des matrices de 

système cristallin cubique car il faut une isotropie d’indice de réfraction. Ainsi, la lumière qui passe 

d’un grain à l’autre de la céramique se propage en ligne droite et n’est pas diffusée. Cette technique est 

bien maîtrisée sur le YAG [24]. Dans le cas des sesquioxydes, l’obtention de céramiques de très bonne 

qualité optique est plus difficile mais certains échantillons ont été obtenus et leurs propriétés optiques 

testées [28,29]. Les résultats sont encourageants, mais des progrès sur la qualité sont nécessaires pour 

augmenter l’efficacité laser. 

Un autre avantage des céramiques transparentes est une propagation des fractures dans la 

céramique plus difficile que dans les cristaux. Les joints de grain en bloquent, en effet, la propagation. 

En conséquence, la relation de proportionnalité empirique montrée en Figure I. 2-1 n’est plus valable. 

Le coefficient de ténacité Kc est exalté et les paramètres de résistance à la fracture RT et RP aussi. 

2.4.2.2. Influence de la morphologie sur la résistance au flux des lasers solides 

Dans les facteurs de mérite concernant la résistance aux contraintes thermiques RT et laser RP des 

paragraphes 2.1.1 et 2.3, les critères morphologiques n’apparaissent pas. Ces facteurs de mérite 

permettent des comparaisons entre matériaux mais à morphologie identique pour se concentrer 
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uniquement sur leurs propriétés intrinsèques. Cependant, il est possible de jouer sur la forme des 

matériaux pour gagner en résistance : un échantillon volumineux par rapport à la zone pompée 

évacuera difficilement la puissance thermique. La différence de température entre le cœur et le bord du 

cristal est alors importante et la contrainte interne forte. Voici quelques exemples de géométries 

permettant de diminuer cette contrainte. 

 

�)  Les disques fins ou « thin discs » 

Une première manière de limiter les problèmes thermiques est de diminuer l’épaisseur du cristal 

laser pour favoriser son refroidissement. Ceci est d’autant plus réalisable que le diagramme des 

niveaux d’énergie de l’ion Yb3+ est très simple. La concentration en ion ytterbium peut alors être très 

importante sans pour autant avoir des phénomènes parasites de relaxation croisée, par exemple, 

comme dans le cas du néodyme. L’absorption du cristal est alors augmentée et de fines couches 

cristallines peuvent absorber une quantité non négligeable de la puissance de pompage. Cependant, un 

thin disc a pour épaisseur une fraction de mm (environ 300 �Pm) et la pompe doit quand même passer 

plusieurs fois à travers le cristal pour optimiser l’absorption. Par exemple, seize passages sont 

nécessaires pour avoir une efficacité optique raisonnable dans la configuration décrite en référence 

[30]. Ces fines couches sont découpées à partir d’un cristal massif puis polies, ou bien elles peuvent 

être directement fabriquées par épitaxie sur un cristal substrat. En fonctionnement laser, le support sur 

lequel ces disques sont fixés est thermostaté et absorbe la chaleur produite. Le transfert est favorisé par 

la faible épaisseur des disques et la température au cœur du cristal est peu élevée. Néanmoins, ces 

systèmes sont sensibles aux manipulations à cause de leur faible épaisseur. En outre, les cavités sont 

complexes pour augmenter les passages de la pompe à travers le cristal. Cela représente le principal 

handicap de ces systèmes qui sont cependant déjà commercialisés. 

 

�)  Les fibres 

Une deuxième manière de faciliter le transfert de chaleur est non pas de jouer sur l’épaisseur dans 

le sens du trajet optique mais de la diminuer dans le sens transversal pour obtenir des fibres laser. Les 

fibres sont en général faites de matériaux vitreux qui sont facilement malléables pour étirer des fibres 

de quelques dizaines ou centaines de microns de diamètre sur de grandes longueurs. Ces fibres sont en 

général faiblement dopées et la production de chaleur par unité de longueur est diminuée d’autant. Les 

fibres sont donc de bons candidats pour les lasers de puissance : des systèmes de plusieurs kilowatts 

ont été démontrés [31]. 

Enfin, citons des travaux récents sur des fibres cristallines (YAG, LiNbO3, Al2O3) de forme de 

sections variées et de diamètre de 100 µm à plusieurs mm. 
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�)  Les assemblages de cristaux 

Pour augmenter la dissipation de la charge thermique, le cristal laser est souvent entouré d’un bloc 

de cuivre thermostaté : la température au sein du cristal est ainsi réduite. Pour la diminuer davantage, 

un matériau conducteur de chaleur peut être collé sur les faces d’entrée et de sortie du cristal. Il faut 

naturellement qu’il soit transparent aux longueurs d’ondes de pompage et laser. Cette technique 

d’assemblage est l’objet de la deuxième partie de ce travail et y sera plus précisément traitée. 

 

Comparés aux systèmes précédents, les lasers solides « massifs » dissipent plus difficilement la 

chaleur. Cependant, plusieurs avantages sont à prendre en compte : une synthèse plus aisée, la 

simplicité de la cavité laser et surtout la qualité de faisceau. Par ailleurs, des matériaux massifs 

performants pourraient être également synthétisés sous forme de disques fins ou de fibres cristallines 

pour augmenter encore leur tenue au flux. 
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33..  CCrrooiissssaannccee  eett   ééttuuddee  ddee  nnoouuvveeaauuxx  mmaattéérr iiaauuxx  ddooppééss  yytt tteerr bbiiuumm  

Le chapitre 1 a posé les bases concernant les axes de recherche de nouveaux matériaux dopés 

ytterbium pour en faire des sources laser de fortes puissances. Plusieurs composés ont été synthétisés 

et testés lors de cette thèse. Dans ce chapitre, nous présenterons les résultats obtenus pour les 

composés étudiés qui présentent le plus d’intérêt. La croissance sera décrite puis les mesures des 

propriétés thermiques et spectroscopiques. Enfin, dans les cas où la qualité cristalline le permet, les 

résultats lasers seront présentés. 

3.1. Le CaGdAlO4 ou CALGO [32] 

Ce matériau appartient à une famille dont la formule est de type ABCO4 avec A = Ca2+, Sr2+, 

Ba2+ ; B = ions de terre rare ; et C = Al3+, Ga3+. Peu de données sur les propriétés thermiques de ces 

matériaux sont présentes dans la littérature. Dans [33], A. Pajaczkowska et al. ont proposé une valeur 

mesurée de la conductivité thermique de 7.1 W.m-1.K-1 pour un cristal de SrLaAlO4. Cependant, il est 

assez difficile de mettre une quantité supérieure à quelques pourcents d’ions Yb3+ à la place des ions 

La3+ à cause de la différence importante entre leurs rayons ioniques (r[La3+] = 1.22 Å et  

r[Yb3+] = 1.04 Å en coordinance 9 [23]). Donc, nous avons préféré étudier un matériau à base de 

gadolinium. En utilisant du gadolinium à la place du lanthane, il fallait remplacer le strontium par le 

calcium pour avoir la bonne phase et pour que le matériau soit congruent. Le matériau que nous avons 

étudié est donc le CaGdAlO4 appelé CALGO. A notre connaissance, ce matériau n’a encore jamais été 

dopé avec de l’ytterbium. Les dopages existants sont : à l’erbium [34,35], au néodyme [36], au titane 

[37]. Un composé voisin, le CaYAlO4 a été dopé au thulium [38,39] et co-dopé ytterbium – erbium – 

cérium [40]. Ce dernier composé apparaissait pourtant moins intéressant que le CALGO car d’après 

l’Eq. I. 2-18, la conductivité thermique y est plus sensible au taux de dopage du fait de la différence de 

masse plus importante entre Y et Yb qu’entre Gd et Yb. 

3.1.1. Croissance cristalline 

La fusion de ce composé est congruente et son point de fusion est d’environ 1700°C. Il est donc 

possible de l’élaborer par fusion de zone ou par la méthode Czochralski (voir annexe 5). Après des 

essais de croissance par la méthode de fusion de zone, la synthèse est apparue assez simple. Des 

cristaux de qualité laser ont pu être envisagés. 

Pour cela, les poudres des différents oxydes simples (Yb2O3, CaCO3, Gd2O3, Al2O3) sont 

mélangées en quantités stoechiométriques selon l’Eq. I. 3-1, en supposant que l’ytterbium substitue 

uniquement le gadolinium, puis pressées avant d’être frittées selon le programme de la Figure I. 3-1 

pour que se produise la réaction à l’état solide. Le dopage utilisé est de 2 % en ions Yb3+ par rapport 

aux ions Gadolinium du composé non dopé. Ce taux de substitution correspond à une quantité 

volumique de 2.50 × 1020 ions.cm-3. 
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Eq. I. 3-1 :    
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Figure I. 3-1 : programme de réaction à l’état solide de la céramique de CaGdAlO4 :2 % Yb. 

Le palier à 1000°C permet la réaction des carbonates et la libération de CO2 progressive pour ne 

pas détruire la céramique. A la sortie du four, cette céramique possède une couleur brun-clair en 

surface. Ensuite, elle est placée dans le four Czochralski (annexe 5) pour obtenir un monocristal. Les 

conditions de tirages sont présentées dans le Tableau I. 3-1. 

Tableau I. 3-1 : conditions de tirage Czochralski du CaGdAlO4 :2 % Yb. 

Température de fusion ~1700°C 
Atmosphère Azote 

Vitesse de tirage 1 mm.h-1 
Vitesse de rotation 30 tours.min-1 

Amorçage Tige en iridium 
 

Un seul essai sans germe a permis d’obtenir un magnifique monocristal. Cependant, la couleur 

brun-clair obtenue n’est pas celle attendue pour une matrice d’oxydes dopée à l’ytterbium qui doit être 

normalement incolore. Ce phénomène avait déjà été observé dans d’autres matrices (par exemple dans 

YAlO3 [41,42]) et un recuit réducteur permet de faire disparaître cette coloration attribuée à des 

défauts. Après un recuit de 40 h à 1000°C sous flux dynamique d’argon/10 % d’H2, le cristal retrouve 

un aspect incolore dont la photographie est présentée en Figure I. 3-2. 

 
Figure I. 3-2 : monocristal de CALGO :2 % Yb obtenu par la méthode Czochralski suivie d’un recuit 

réducteur. La « tête » du cristal a été coupée et n’apparaît pas sur cette image. 

temps 

T 

2.5°C.min-1 

2.5°C.min-1 

6°C.min-1 

1000°C / 12 h 

1490°C / 17 h 
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Hormis les défauts colorés, le cristal ne comporte aucune fracture, inclusion ou autre centre 

diffusant. Le diagramme de diffraction de ce cristal présenté en Figure I. 3-4 ne présente aucune phase 

parasite. A partir de cette boule, plusieurs échantillons ont été extraits, orientés et polis pour les 

différentes mesures envisagées par la suite (Figure I. 3-3). 

 
Figure I. 3-3 : échantillons orientés et polis pour les mesures thermiques, optiques et laser. 
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Figure I. 3-4 : diagramme de diffraction des RX du cristal de CaGdAlO4 :2 % Yb 

 obtenu par Czochralski. (�O[K�D Co] = 1.78897 Å) 

Les caractéristiques structurales sont regroupées dans le Tableau I. 3-2 et la Figure I. 3-5. Il 

apparaît que l’ytterbium n’a qu’un seul site d’accueil de symétrie C4v mais que ce site est le même 

pour les ions calcium et gadolinium. Compte tenu de l’assez faible différence de taille entre Ca2+ et 

Gd3+ en coordinence 9 (1.18 et 1.11 Å respectivement [23]), une distribution désordonnée entre ces 

ions est envisageable, comme le prétendent A. A. Lagatskii et al. [36]. Par conséquent, des 

environnements différents du site de l’ytterbium sont à prévoir. 

 



Partie 1 : Nouveaux matériaux possédant un paramètre de résistance à la fracture sous flux laser élevé 
 

 - 44 - 

Tableau I. 3-2 : résumé des données structurales du CALGO   

 
Figure I. 3-5 : représentation schématique de 8 mailles de CALGO. 

3.1.2. Etudes thermiques 

Dans l’article [33], A. Pajaczkowska et al. ont proposé une valeur de conductivité thermique de 

7.1 W.m-1.K-1 dans un cristal de SrLaAlO4. Cette valeur est intéressante comparée à celle du  

YAG :5 % Yb (Tableau I. 4-1) qui n’est que de 5.7 W.m-1.K-1. Cependant, SrLaAlO4 n’était pas très 

favorable car il est assez difficile de substituer du lanthane par de l’ytterbium à cause de l’importante 

différence entre leur rayons ioniques (1.22 Å et 1.04 Å respectivement en coordinance 9 [23]). La 

substitution du gadolinium (1.11 Å [23]) par l’ytterbium est plus facile et de forts taux de dopage 

peuvent être envisagés. 

Comme le Tableau I. 3-2 l’indique, le composé CaGdAlO4 est quadratique. C’est-à-dire qu’il 

comporte deux directions inéquivalentes pour ses propriétés physiques. 

Avant d’exploiter les mesures de photothermie, nous avons mesuré la chaleur spécifique. Une 

valeur de 420 J.Kg-1.K-1 a été obtenue par la méthode de mesure DSC présentée en annexe 2. 

A partir de cette valeur, la conductivité thermique dans les deux directions principales a été 

déterminée sur le composé dopé à 2 at.% (par rapport à Gd3+) : 6.9 W.m-1.K-1 et 6.3 W.m-1.K-1 selon 

l’axe a et l’axe c (= axe optique) respectivement. Ces valeurs sont assez élevées comparées à celle du 

YAG :5 % Yb. Néanmoins, elles sont très différentes de la valeur prédite par l’Eq. I. 2-16 qui est de 

11.4 W.m-1.K-1. La présence d’ions Yb3+ dans la structure n’explique pas à elle seule cette différence 

car, en supposant une valeur de 11.4 W.m-1.K-1 pour le CALGO non dopé, l’Eq. I. 2-18 prédit une 

valeur quasiment inchangée pour un taux de dopage de 2 %. Nous avons cependant indiqué au début 

de ce manuscrit que la valeur prédite par l’Eq. I. 2-16 était assez approximative et ne donne qu’une 

tendance pour les nouveaux matériaux. 

 

CaGdAlO4 
Groupe d’espace I4/mmm 

Système cristallin Quadratique 
Uniaxe 

a 3.66 Å 
c 12.01 Å 

Volume de maille 161.15 Å3 
Z 2 

Masse molaire 288.31 g.mol-1 
Masse volumique 5.94 g.cm-3 

Site d’insertion de Yb3+ Gd3+/Ca2+ 
Sym. C4v 

Site de AlIII  
(Octaédrique) 

Site de GdIII  /CaII 
(Coord. 9) 

c 
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Les mesures des paramètres de maille du CaGdAlO4 :2 % Yb ont été effectuées par diffraction des 

rayons X à différentes températures entre 20°C et 1100°C. La Figure I. 3-6 reporte ces valeurs. A 

partir des droites obtenues, les coefficients de dilatation sont de 10.1 × 10-6 et 16.2 × 10-6 K-1 suivant 

les axes a et c respectivement (voir annexe 1). 
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Figure I. 3-6 : évolution des paramètres de maille du CaGdAlO4 en fonction de la température obtenus par 

diffraction des rayons X ; �Da = 10.1 × 10-6 K-1 ; �Dc = 16.2 × 10-6 K-1. 

3.1.3. Etudes spectroscopiques 

3.1.3.1. Etude à température ambiante 

Le CALGO possède une symétrie cylindrique (uniaxe) qui régit ses propriétés spectroscopiques. 

On parlera d’orientation �S lorsque le champ électrique de la lumière est parallèle à l’axe optique  

(axe c) et d’orientation �V lorsque ce champ électrique lui est perpendiculaire. 

En ce qui concerne le temps de vie de l’état excité de Yb3+, des valeurs dispersées peuvent être 

obtenues à cause du phénomène de réabsorption bien connu pour l’ion ytterbium si aucune précaution 

n’est prise. Dans ce travail, la mesure a été réalisée sur une partie de monocristal réduite en poudre 

collée en film très mince sur une lame de verre pour diminuer au maximum le trajet des photons émis 

dans la matrice et ainsi diminuer la probabilité qu’ils soient réabsorbés par un autre ion. La valeur 

mesurée de cette façon est 0.42 ms. 

L’indice de réfraction n’a pas été mesuré lors de ce travail mais A. A. Lagatskii et al. [36] ont 

mentionnés une valeur pour cet indice de 1.85. La biréfringence n’est toutefois pas précisée. 

La Figure I. 3-7 présente les sections efficaces de gain de CaGdAlO4 :Yb dans les configurations 

�V et �S. La section efficace d’absorption de ce matériau est maximale pour �O = 979 nm en polarisation 

�S��(�Vabs = 2.7 × 10-20 cm2) : ce sera la configuration de pompage pour les tests laser. Cette valeur est 

l’une des plus fortes pour les composés dopés ytterbium mises à part certaines apatites et oxyapatites. 

C’est un avantage car le taux de dopage n’a pas besoin d’être conséquent pour absorber une forte 

proportion de la puissance de pompage. En conséquence, la valeur de la conductivité thermique en est 

moins altérée (Eq. I. 2-18). 
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L’émission est quant à elle très large en configuration �V. La section efficace de gain qui en 

découle est aussi très large et plate quelque soit la valeur de l’inversion �E. C’est dans cette 

configuration qu’elle est la plus forte. Donc, l’émission laser aura lieu préférentiellement en 

polarisation �V. L’absorption, et la réabsorption, est très faible au delà de 1000 nm, ce qui doit se 

traduire par de faibles seuils laser. Le gain maximal est à environ 1050 nm. L’émission laser est donc 

attendue à cette longueur d’onde. Cependant, le gain étant très plat sur une plage de 1075 nm à  

990 nm, des oscillations laser peuvent être envisagées à de très basses longueurs d’ondes permettant 

de réduire d’autant le défaut quantique. 
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Figure I. 3-7 : sections efficaces de gain en configuration �Œ et �1  du CaGdAlO4 :2 % Yb. �E est le taux 
d’inversion de population (�Vg = �E�Vem – (1-�E)�Vabs). Pour �E = 1 et �E = 0, on a respectivement  

la section efficace d’émission et (l’opposée de) la section efficace d’absorption. 

3.1.3.2. Etude de l’origine du plateau dans le spectre d’émission 

La Figure I. 3-7 montre un « plateau » sur le spectre d’émission de 990 nm à 1050 nm en 

polarisation �1 qui conduit à un gain très plat dans cette gamme de longueurs d’onde. Cette propriété du 

Yb :CaGdAlO4 est très importante car elle va permettre les excellentes performances explicitées dans 

les paragraphes suivants (§3.1.4 et §3.1.5). Ce caractère inhabituel a suscité notre curiosité. Dans ce 

qui suit, nous présenterons différents résultats de spectroscopie pour essayer de comprendre l’origine 

de ce plateau. 

 

�)  Emission par excitation sélective à 10 K 

Les spectres d’émission de la Figure I. 3-8 sont effectués en scannant la raie 0-0’ d’absorption 

avec le laser d’excitation variant entre 978 nm et 983 nm sur un CALGO :0.1 % Yb. Avec un pas de 

0.5 nm pour l’excitation, un décalage progressif des bandes d’émission est observé. Cependant, il est 

possible de reconnaître deux formes de spectres distinctes. La première est observable pour des 

excitations en dessous de 980 nm avec une bande très large autour de 1020 – 1030 nm. Pour une 

excitation au-delà de 980 nm, une autre forme se dessine avec une large bande à 1040 – 1050 nm et 

une plus fine à 995 nm. 

�Œ �1 
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Ces résultats montrent l’existence de deux familles d’environnements pour l’ytterbium avec, dans 

chaque famille, un élargissement important. Pour quantifier celui-ci, des spectres d’excitation sélective 

doivent être entrepris. 
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Figure I. 3-8 : spectres d’émission par excitation sélective dans la raie 0-0’ pour un CALGO :0.1 % Yb.  

Les longueurs d’onde d’excitation (saphir :Ti) sont indiquées pour chaque spectre.  
Le spectre avec l’excitation à 980.5 nm est reporté sur les deux graphiques. 

 

�)  Spectres d’excitation de la fluorescence à 10 K 
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Figure I. 3-9 : spectres d’excitation de la fluorescence dans un CALGO :2 % Yb 

 en observant l’émission à 1017 nm et 1060 nm. 

La Figure I. 3-9 représente les spectres d’excitation de la fluorescence du composé  

CALGO :2 % Yb. Que les spectres soient enregistrés sur l’émission à 1017 nm (bande principale de 
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l’une des familles d’environnements) ou à 1060 nm (bande principale d’émission de l’autre famille) 

les parties des spectres à haute énergie (�� < 975 nm) sont confondues. En revanche, dans la bande 

située à 980 nm, on retrouve deux types d’absorptions légèrement différentes, ce qui était déjà observé 

dans les spectres de la Figure I. 3-8 et qui contribuent à la largeur inhomogène. 

Cependant, pour ce matériau, cette approche n’est pas assez sélective. En effet, les émissions à 

1017 ou 1060 nm correspondent à une superposition des émissions des deux familles. Pour gagner en 

sélectivité, nous avons donc effectué des mesures sur la luminescence coopérative de l’ytterbium. De 

plus, dans la luminescence coopérative, les phénomènes parasites de réabsorption sont inexistants. 

L’intensité des phénomènes coopératifs varie comme la concentration en ions Yb3+ au carré. Pour 

augmenter la qualité des spectres – augmenter le rapport signal sur bruit – l’utilisation des composés 

les plus dopés est préférable. Or, il faut vérifier que l’augmentation de cette concentration ne modifie 

pas l’allure des spectres. 
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Figure I. 3-10 : spectres d’émission du CALGO dopé à 0.1 % Yb et à 2 % Yb  
en excitant plus haut en énergie (��exc = 965 nm) 

Les spectres d’émission de la Figure I. 3-10, correspondant à une excitation à 965 nm pour des 

cristaux de différentes concentrations, montrent que, jusqu’à deux pourcents, la concentration en ions 

ytterbium n’a pas ou peu d’influence sur l’allure de ces spectres. Les résultats sont donc transposables 

de CALGO :2 % Yb à CALGO :0.1 % Yb pour réaliser les analyses de luminescence coopérative. 

Rappelons qu’une plus forte concentration permet une plus forte émission dans le cadre du processus à 

deux photons. 

 

�)  Luminescence coopérative à 10K 

Les spectres d’émission de la Figure I. 3-11a correspondent à l’émission coopérative dans le bleu-

vert, sous excitation infrarouge des ions Yb3+. En excitant à 965 nm, la forme globale du spectre de 

l’ytterbium correspondant à la convolution du spectre infrarouge apparaît. Des transitions optiques 

liées à des impuretés d’erbium (540-550 nm) et de thulium (480 nm) sont aussi présentes sur les 
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spectres. D’autre part, en excitant des sites différents, à 977 nm puis à 982 nm, on note peu de 

différence dans la Figure I. 3-11a sauf au niveau de la raie 00-0’0’ où deux pics d’émission distincts 

apparaissent à 489.7 nm et à 491 nm en excitant à 977 nm et 982 nm respectivement. 
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Figure I. 3-11 : a) spectres de luminescence coopérative  de l’ytterbium dans un 

 CALGO :2 % Yb pour différentes longueurs d’onde d’excitation. 
b) spectres d’excitation de la fluorescence dans un CALGO :2 % Yb.  

Les longueurs d’onde d’émission observées sont indiquées. 

Sur la Figure I. 3-11b qui présente les spectres d’excitation de la fluorescence coopérative, il est 

possible de déterminer les largeurs de bandes à 980 nm car la raie du laser ne vient pas perturber le 

spectre à la différence de ceux de la Figure I. 3-8.  

En caractérisant l’émission à 505 nm, une absorption globale autour de 980 nm apparaît de largeur 

8 nm. Ensuite, pour identifier l’inhomogénéité dans chacune des deux familles, les spectres 

d’excitation sont réalisés en enregistrant l’émission à 491 nm d’une part et 489.7 d’autre part (voir 

Figure I. 3-11a en bas). Les largeurs sont d’environ 3 nm alors que pour un cristal monosite, KYW 

(KY(WO4)2) de bonne pureté, la largeur a été estimée à 0.5 nm 

 

�)  Etude du temps de vie en fonction de la température et de la concentration 

Les mesures du temps de vie de l’état excité de l’ytterbium dans le CALGO en fonction de la 

température et de la concentration sont reportées dans le Tableau I. 3-3. Quelle que que soit la 

température, la hausse de la concentration contribue à l’augmentation du temps de vie. En effet, les 

expériences ont été réalisées sur un monocristal. Même en prenant la précaution d’exciter les ions à 

l’extrême bord du cristal, les effet de réabsorption ne sont pas totalement éliminés. Ce qui explique 

l’allongement du temps de vie. 

 

 

 

a b 

489.7 nm

491 nm
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Tableau I. 3-3 : temps de vie de l’état excité de l’ytterbium dans le CALGO mesurés en 
 fonction de la température et de la concentration. 

Temps de vie mesuré de l’état excité de l’ion Yb3+ en ms Taux d’Yb 3+ 
10 K 100 K 200 K 300 K 

0.1 % 0.61 0.57 0.50 0.45 
0.5 % 0.63 0.60 0.54 0.51 
1 % 0.66 0.63 0.57 0.55 
2 % 0.73 0.70 0.68 0.67 

 

Par contre, plus la température augmente et plus ce temps de vie diminue. Cet effet est dû 

principalement à l’activation thermique des transferts ytterbium-ytterbium et ytterbium-défaut. 

D’autre part, le temps de vie de 0.45 ms obtenu à 300 K sur un échantillon à 0.1 %, où la 

réabsorption est donc supposée négligeable, est similaire à celle obtenue précédemment sur poudre sur 

un échantillon à 2 %. Cette valeur obtenue sur poudre est donc validée. 

 

�)  Etude de la répartition des ions ytterbium dans la matrice 

Pour évaluer la répartition des ions ytterbium dans la matrice cristalline, le coefficient 

d’interaction coopérative moyenne a été étudié. Pour cela, sachant que ce coefficient noté X dans  

l’Eq. I. 2-71 est proportionnel au rapport entre l’intensité de lumière coopérative et l’intensité 

infrarouge, ce rapport a été mesuré pour différentes concentrations en ions ytterbium : 0.1 % ; 0.5 % ; 

1 % et 2 %. Les résultats sont présentés sur la Figure I. 3-12. 
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Figure I. 3-12 : évolution du rapport entre l’intensité de luminescence coopérative 

 et l’intensité de luminescence IR en fonction du taux d’ytterbium. 

L’allure du rapport Icoop/IIR, c’est-à-dire l’allure du coefficient d’interaction coopérative moyenne 

X, en fonction de la concentration en Yb3+ est quadratique. La distribution de ces ions n’est donc ni 

aléatoire (droite qui passe par l’origine, Eq. I. 2-66) ni selon un modèle de paires (droite ne passant pas 

par l’origine, Eq. I. 2-67). Par contre un modèle d’agrégats peut conduire à ce résultat. Etudions cette 

hypothèse. 
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Si, pour une concentration moyenne N0 en ions ytterbium dans la matrice, Nc représente le 

nombre moyen d’ions d’un agrégat et f représente la fraction des ions Yb3+ contenus dans les agrégats, 

alors : 

Eq. I. 3-2 :                     � � � �
� � � �� ^ � `� � � �
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Le premier terme correspond aux interactions entre les ions libres (en dehors des agrégats). Le 

deuxième terme correspond aux interactions entre les ions dans un agrégat. Les paires n’ont pas été 

prises en compte dans l’Eq. I. 3-2 car sur la Figure I. 3-12, la courbe de tendance passe par zéro 

(contrairement à ce qui est attendu d’après l’Eq. I. 2-67). Le tout est divisé par N0 car X est un 

coefficient moyen. 

L’Eq. I. 3-2 peut être simplifiée en : 

Eq. I. 3-3 :                             � � � �� � � �� ^ � `� � � �
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Pour de faibles concentrations (N0 petit), on peut supposer que : 

Eq. I. 3-4 :                                       � ^ � `
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En effet, pour de très faibles concentrations, c’est-à-dire de petits agrégats, il est vraisemblable de 

penser que les coefficients K d’interaction d’un ion au sein d’un cluster avec les ions de son entourage 

sont quasiment tous égaux, les distances étant toutes à peu près égales (troisième condition de  

l’Eq. I. 3-4). Les conditions de l’Eq. I. 3-4 signifient que le deuxième terme de l’Eq. I. 3-3 peut 

s’écrire : 

Eq. I. 3-5 :                                                         2
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Dans l’Eq. I. 3-3, le coefficient K d’interaction des ions libres avec leurs voisins est très faible car, 

à faible concentration, les distances moyennes interioniques sont très grandes. Par conséquent : 

Eq. I. 3-6 :                                                            2
00 N)N(X �v  

La Figure I. 3-12 présentant une dépendance quadratique de X([Yb3+]) est donc expliquée par une 

distribution partielle des ions ytterbium sous forme d’agrégats dans la matrice cristalline de 

CaGdAlO4. Ce sont les agrégats qui participent majoritairement à l’émission coopérative mais bien 

entendu, à ces faibles concentrations, une partie non négligeable des ions activateurs reste distribuée 

aléatoirement au sein de la matrice cristalline. Dans la mesure où X ne peut pas être déterminé de 

façon absolue, nous ne pouvons pas évaluer f. 
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�)  Conclusion sur les études spectroscopiques 

 
Figure I. 3-13 : réseau des sites de gros cations Ca2+ et Gd3+ au sein de la structure cristalline 

 et isolement d’un de ces sites avec les distances entres les cations 

A partir des résultats précédents, l’origine de l’émission large et plate peut être avancée. En effet, 

deux familles d’environnement sont ressorties. Dans chaque famille, une forte inhomogénéité est aussi 

à prendre en compte.  

La Figure I. 3-13 montre le réseau de gros cations Ca2+ et Gd3+ dans la matrice cristalline de 

CALGO. Ces ions se partagent ce même site. Un ion Yb3+ situé dans l’un de ces sites voit un 

environnement de neuf gros cations premiers voisins comme présenté sur la Figure I. 3-13. Ces neuf 

cations se partagent en trois groupes : quatre ions distants de 3.68 Å ; quatre ions à 3.66 Å et un ion à 

3.38 Å. Ce dernier est beaucoup plus près que les huit autres qui sont sensiblement à la même distance 

de l’ion central. C’est donc lui qui a le plus d’influence sur le champ cristallin de l’ytterbium et, par 

conséquent, sur ses propriétés spectroscopiques. Quand ce site est occupé par un ion calcium ou par un 

ion gadolinium, leurs électronégativités et leurs charges étant différentes, la liaison chimique métal-

oxygène est aussi différente. Chacune des deux familles mises en évidence par spectroscopie optique 

correspond à la présence de Ca2+ ou Gd3+ (~Yb3+) dans le site le plus proche de l’ion Yb3+ central. La 

largeur inhomogène de chaque famille s’interprète par les différentes combinaisons d’occupation des 

huit autres sites par Ca2+ ou Gd3+ ou Yb3+. Une contribution supplémentaire à l’inhomogénéité de 

l’environnement des sites provient de la présence d’ions Yb3+ sous forme d’agrégats. 

3.38 Å 

3.66 Å 

3.68 Å 
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3.1.4. Propriétés laser en régime continu 

L’orientation des cristaux que nous avons utilisés pour les tests laser est présentée en  

Figure I. 3-14. Seulement une des quatre faces parallèles à l’axe de la cavité est en contact avec un 

bloc de cuivre pour le refroidissement. 

 
Figure I. 3-14 : schéma des échantillons laser. 

L’axe optique du cristal (axe c) est perpendiculaire à l’axe de la cavité. De cette façon, le 

pompage et l’émission laser sont possibles suivant les orientations �Œ et �1. L’épaisseur des cristaux peut 

être variable. Sur la Figure I. 2-11, les calculs montrent que la longueur d’onde à une influence sur la 

pente et surtout sur le seuil laser. A 1050 nm, la réabsorption est nulle (Figure I. 3-7) : l’épaisseur du 

cristal peut être très grande pour absorber le maximum de puissance de pompe.  

En revanche, lors d’une émission laser dans ce cristal vers 1000 nm, par exemple, la réabsorption 

est beaucoup plus forte avec une section efficace d’absorption de 1.2 × 10-21 cm2, c’est-à-dire environ 

15 % de la section efficace d’émission à cette longueur d’onde (Figure I. 3-7). Par conséquent, le seuil 

doit être plus élevé. Les simulations de la Figure I. 2-13 montrent que, pour une réabsorption non 

nulle, une plus faible épaisseur permet d’avoir un seuil plus bas, à faible transmission du miroir de 

sortie. En revanche, la pente laser est plus faible. 

Les faces sont polies et traitées anti-reflet autour de 1000 nm. 

3.1.4.1. Pompage classique 

Tout d’abord, un pompage classique longitudinal (à 980 nm selon �S) est effectué dans une cavité 

plan-concave (R = 100 mm) avec un miroir de transmission de 2 %, constante de 990 nm à 1100 nm. 

Une émission laser se produit selon la polarisation �1 à 1050 nm avec un seuil de 250 mW (en 

puissance incidente) et une pente de 34 % (voir Figure I. 3-15a). Ce résultat est en accord avec le gain 

maximal observé sur la Figure I. 3-7. Cependant, cette longueur d’onde d’émission donne un assez 

grand défaut quantique de 6.7 %. Le YAG :Yb possède un défaut quantique de 9 % pour un pompage 

dans la bande d’absorption à 942 nm mais cette valeur peut néanmoins être abaissée à 6.1 % pour un 

pompage dans la bande à 968 nm. 
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Comme la spectroscopie l’indique, le CALGO :Yb peut potentiellement produire une émission 

laser à beaucoup plus courte longueur d’onde que 1050 nm. Dans la suite, seront présentés les moyens 

utilisés pour diminuer le défaut quantique au maximum et les résultats obtenus. 

 

Dans la même cavité laser, le miroir de sortie a été changé pour être transparent à 1050 nm et 

totalement réfléchissant à 990 nm. Dans ce cas, l’émission laser a lieu à 1016 nm (la transmission du 

coupleur de sortie est de 2 % à cette longueur d’onde, Figure I. 3-17) avec un seuil de 300 mW et une 

pente de 40 % (en fonction de la puissance incidente, Figure I. 3-15). Par conséquent, le défaut 

quantique est devenu très faible (3.5 %) et la charge thermique est divisée par deux par rapport au 

premier résultat à 1050 nm. 
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Figure I. 3-15 : courbes de puissance laser obtenues en pompage longitudinal dans une cavité plan-concave 
avec un cristal d’épaisseur 2 mm. Les puissances laser sont données en fonction des puissances incidentes. 

 (a) le miroir de sortie a une transmission constante de 2 % de 990 à 1100 nm.  
(b) le miroir de sortie est HT à 1050 nm et T = 2 % à 1016 nm. 

Un cristal de 2 mm d’épaisseur a été utilisé pour l’effet laser à 1016 nm car la puissance de sortie 

était plus importante qu’avec le cristal de 1 mm (qui était aussi à notre disposition). En effet, la 

réabsorption existe à 1016 nm mais est assez faible. Les pertes dues à cet effet sont compensées par 

une absorption deux fois plus grande dans le cristal de 2 mm. 

3.1.4.2. Pompage hors axe 

En dessous de 1016 nm, dans cette même cavité laser, il est difficile d’obtenir un effet laser car le 

miroir d’entrée commence à devenir transparent à ces longueurs d’onde (il faut qu’il soit en effet 

totalement transparent à la longueur d’onde de pompe, 980 nm). Pour pallier à ce problème, un schéma 

de pompage hors axe a été choisi (Figure I. 3-16). Le principe est d’utiliser un miroir d’entrée très petit 

et hautement réfléchissant sur une large gamme de longueurs d’onde (comprenant les longueurs 

d’onde laser et de pompe). La pompe doit alors être légèrement désaxée pour ne pas passer au travers 

de ce miroir, le faisceau de pompe doit se situer juste au dessus du miroir d’entrée. Le mode laser est 

quant à lui réglé pour être dans l’axe de la cavité : le recouvrement entre zone pompée et zone de gain 

�Olaser = 1016 nm 
�Kinc = 40% 

a b 

�Olaser = 1050 nm 
�Kinc = 34 % 
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est plus faible que précédemment entraînant des pertes supplémentaires (matérialisées par �KB dans 

l’Eq. I. 2-50) et donc un seuil plus élevé et une pente un peu plus faible sont attendus (Eq. I. 2-52). 

 

�)  Cavité linéaire à deux miroirs 

 
Figure I. 3-16 : schéma et photo du montage hors axe utilisé. 

Avec un tel montage et avec le miroir de sortie dont la transmission est présentée dans la  

Figure I. 3-17 (HT @ 1050 nm ; HR @ 990 nm), l’émission laser reste à 1016 nm. Ceci est attribué au 

miroir de sortie qui possède une transmission trop faible en dessous de 1015 nm pour permettre de 

descendre en longueur d’onde. 

 

�)  Cavité dépliée à trois miroirs 

Pour résoudre ce problème, nous avons utilisé la propriété de variation de transmission en 

fonction de l’angle d’incidence du faisceau laser intracavité sur ce miroir par rapport à sa normale. La 

Figure I. 3-17 montre que la transmission augmente lorsque cet angle augmente. 

Une cavité hors axe dépliée est utilisée pour tenter de diminuer d’avantage le défaut quantique. La 

Figure I. 3-18 présente ce montage. En faisant varier l’angle �., l’angle d’incidence des photons laser 

dans la cavité va aussi varier. En accord avec la Figure I. 3-17, il faut augmenter cet angle pour 

déplacer la transmission vers les plus faibles longueurs d’onde. Dans ce schéma de cavité, le pompage 

et l’oscillation laser ne sont pas coaxiaux : le pompage se fait hors axe. 
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Figure I. 3-17 : variation de la transmission du miroir de sortie en fonction  

de l’angle d’incidence du faisceau laser 

 
Figure I. 3-18 : schéma et photo du montage de la cavité hors axe dépliée (vue du dessus) 
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La Figure I. 3-19 rend compte de l’émission laser obtenue à 1002 nm dans le CALGO :2 % Yb de 

2 mm d’épaisseur. Le défaut quantique atteint ici la valeur de 2.2 %. Par rapport aux autres résultats, la 

puissance laser est donnée dans cette figure en fonction de la puissance de pompage absorbée par le 

cristal. En effet, les deux faisceaux n’étant pas confondus, il est plus aisé de mesurer, pendant l’effet 

laser, à la fois la puissance laser et la puissance résiduelle de pompage. Cette dernière valeur permet de 

remonter à la puissance absorbée en tenant compte de la puissance incidente et de la transmission du 

miroir de sortie à la longueur d’onde laser. Cependant, l’incertitude sur la transmission est assez 

grande vu la très faible transmission du miroir de sortie autour de 980 nm (Figure I. 3-17). 

La pente est assez faible comparée aux pentes des Figure I. 3-15a et Figure I. 3-15b alors que le 

défaut quantique y est beaucoup plus petit (deux fois plus faible que pour une émission à 1016 nm). 

Ceci est dû à l’augmentation des pertes dans la cavité : le recouvrement entre zone pompée et zone de 

gain est réduite par rapport au pompage axial ; le troisième miroir provoque des pertes 

supplémentaires par transmission et diffusion ; l’augmentation de l’angle �. joue sur la qualité du mode 

laser. 
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Figure I. 3-19 : émission laser à 1002 nm du CALGO :2 % Yb  

obtenue avec la cavité hors axe dépliée. 

3.1.4.3. Mesure de l’accordabilité 

Dans le paragraphe précédent, CALGO :Yb a été présenté comme un matériau qui peut produire 

un effet laser à très faible longueur d’onde. Le défaut quantique s’en trouve abaissé de manière 

importante avec un seuil relativement faible. Nous avons voulu, avec l’équipe ELSA de l’Institut 

d’Optique d’Orsay, mesurer la courbe de puissance maximale obtenue en fonction de la longueur 

d’onde laser, en maintenant le laser de pompe à 980 nm (saphir :Ti). 

Des longueurs d’onde laser submicroniques ont déjà été obtenues dans d’autres cristaux : par 

exemple le YSO :Yb (Y2SiO5) a produit une émission laser jusqu’à 998 nm [43]. Les auteurs de cet 

article ont aussi prévu que KYW :Yb (KY(WO4)2) pouvait descendre encore plus bas que 998 nm. 

Nous avons donc choisi d’effectuer les mesures d’accordabilité en comparant le CALGO :2 % Yb 

avec un échantillon de KYW :10 % Yb. Les spectres des sections efficaces d’absorption et d’émission 

de ce matériau, extraits de la littérature, sont reportés en Figure I. 3-20. 
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Figure I. 3-20 : sections efficaces d’absorption et d’émission du 

KYW :Yb suivant deux polarisations a et b. 

Le montage utilisé est dérivé du montage de la Figure I. 3-18. Il est présenté en Figure I. 3-21. Un 

quatrième miroir est ajouté : l’ouverture du troisième miroir avec un angle �� permet de diminuer 

l’angle �. utilisé dans le §3.1.4.2 et d’éviter les problèmes de pertes dues à la mauvaise qualité de mode 

laser. Le 3ème miroir possède une transmission qui varie avec l’angle �� de la même manière que le 

deuxième miroir présenté en Figure I. 3-17. Entre les 3ème et 4ème miroirs le faisceau est collimaté. Un 

étalon Fabry-Perot y est introduit. La variation des angles �. et �� permet le réglage grossier pour 

descendre la longueur d’onde. L’étalon est introduit dans un second temps pour un réglage plus fin et 

pour gagner quelques nanomètres supplémentaires sur la longueur d’onde laser. 

 
Figure I. 3-21 : schéma du montage à quatre miroirs utilisé pour mesurer l’accordabilité 

 de CALGO :Yb et de KYW :Yb. 

La Figure I. 3-22 présente les résultats obtenus avec ces deux cristaux.  
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Figure I. 3-22 : courbes d’accordabilité jusqu’à 1000 nm de KYW :10 % Yb (�v) en pompant à 980.5 nm et de 

CALGO :2 % Yb (�x ) en pompant à 979.5 nm. La puissance laser  est la somme des trois contributions au 
travers des 3ème et 4ème miroirs (Figure I. 3-21). La puissance de pompage du laser saphir :Ti est de 2.0 W. 

Avec KYW :10 % Yb, l’effet laser a été obtenu jusqu’à 991 nm conduisant à un défaut quantique 

de 1.1 %. Avec le CALGO :2 % Yb, nous avons obtenu une émission laser à 987.6 nm. Le défaut 

quantique est ainsi descendu jusqu’à 0.8 %. Cependant, compte tenu des sections efficaces du 

KYW :Yb, il est assez remarquable d’avoir mesuré une si faible longueur d’onde laser dans ce 

matériau. En effet, dans le Tableau I. 3-4 sont reportés les taux d’inversion de population minimaux 

(��min de l’Eq. I. 2-28) pour obtenir les effets laser dans ces deux composés en fonction de la longueur 

d’onde. Que ce soit pour 1000 nm ou 990 nm, la valeur de ��min est toujours inférieure dans le cas du 

CALGO :Yb d’un facteur deux environ. Ce qui signifie qu’il est en théorie plus facile d’obtenir une 

émission laser dans le CALGO :Yb à ces basses longueurs d’onde que dans le KYW :Yb. Pourtant, sur 

la Figure I. 3-22, on remarque que même si le CALGO :Yb présente une émission laser à plus courte 

longueur d’onde, les puissances de sortie sont quasiment identiques dans la gamme 990-1000 nm entre 

les deux matériaux. 

Tableau I. 3-4 : taux d’inversion de population minimum ��min (Eq. I. 2-28) 
 en fonction de la longueur d’onde laser pour chaque cristal. 

��min Longueurs d’onde 
CALGO :Yb KYW :Yb 

1000 nm 0.13 0.25 
990 nm 0.21 0.38 

 

Deux explications sont avancées pour expliquer que les résultats sont sensiblement identiques 

entre ces deux matériaux malgré des valeurs de ��min très différentes. D’abord, le produit �1absN (section 

efficace d’absorption × concentration en ions Yb3+), c’est-à-dire le coefficient d’absorption, est 

beaucoup plus grand pour le KYW :10 % Yb (14 × 10-20 cm2 × 6.3 × 1020 cm-3 = 89 cm-1) que pour le  

CALGO :2 % Yb (2.7 × 10-20 cm2 × 2.5 × 1020 cm-3 = 6.8 cm-1). Il conviendrait donc de refaire ces 

tests avec des cristaux de CALGO plus dopés en ytterbium afin de comparer effectivement ces deux 
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matrices. Deuxièmement, en déplaçant le cristal de CALGO :Yb dans la cavité laser, des 

inhomogénéités ont été observées traduisant sans doute une qualité cristalline non optimisée : il 

conviendrait donc de refaire des monocristaux de meilleure qualité en utilisant un germe par exemple. 

3.1.5. Génération de pulses ultra-brefs 

Les lasers ultra-brefs interviennent dans différents domaines d’applications. La brièveté des 

impulsions (quelques femtosecondes) permet d’étudier des phénomènes très rapides comme les 

réactions chimiques ou biochimiques. Ensuite, pour une certaine énergie de pulse, plus l’impulsion 

laser est courte et plus la puissance crête est élevée. Par conséquent, à partir d’une certaine puissance, 

il est possible de dépasser le seuil d’ablation de certains matériaux. Il est possible de réaliser du micro-

usinage avec une très grande précision (< 1 µm) car au-delà du seuil d’ablation, le phénomène est 

athermique et la zone thermiquement affectée est donc très petite. 

La demande de nouveaux lasers à impulsions ultra-brèves à la fois plus compacts, plus efficaces et 

délivrant des impulsions très énergétiques et/ou possédant une forte puissance moyenne ne cesse de 

croître. Parmi les dernières avancées, l’émergence de nouveaux cristaux a permis des progrès 

cruciaux. Ils sont en effet la clef de voûte du design de la dernière génération de lasers : les lasers 

solide à impulsions ultra-brèves directement pompés par diode. Parmi ces nouveaux cristaux, ceux 

dopés à l’ytterbium dans les oxydes mixtes ont montré des propriétés particulièrement intéressantes. 

Ainsi, 69 fs ont été générées à partir d’un oscillateur fonctionnant autour d’un borate : le BOYS :Yb 

(Sr3Y(BO3)3) [44]. En parallèle, des recherches ont été menées sur une autre famille dopée à 

l’ytterbium dont l’intérêt réside dans une plus grande efficacité. Ainsi, des cristaux comme le SYS :Yb 

(SrY4(SiO4)3O) [45] ont permis l’obtention d’impulsion de 70 fs pour des puissances moyennes de  

143 mW. 

 

Les expériences pour l’obtention d’impulsions ultra-brèves ont été réalisées sur des cristaux de 

CALGO :2 % Yb par l’équipe ELSA de l’Institut d’Optique d’Orsay et les résultats sont ici 

brièvement résumés. 

 
Figure I. 3-23 : schéma expérimental de l’expérience menée avec un cristal de CaGdAlO4 :2 % Yb de 

 2,5 mm. RoC : rayon de courbure, OC : coupleur de sortie, SESAM : miroir 
 absorbant saturable à semi-conducteur (ELSA-Institut d’Optique d’Orsay) 
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Le schéma de l’expérience est proposé en Figure I. 3-23. Cette configuration a été utilisée pour 

obtenir des impulsions ultra-brèves à partir d’un cristal de 2.5 mm de CALGO, dopé à 2 % d’ions Yb3+ 

directement pompé par une diode laser fibrée de forte brillance (5 W avec un diamètre de fibre de  

50 µm, ouverte à 0.2). Cette diode laser, qui émet jusqu’à 4.6 W à 979 nm, est mise en forme par deux 

triplets de focale 72 mm afin d’obtenir un diamètre de 50 µm au point de focalisation dans le cristal. 

Le cristal est mis en contact avec un radiateur refroidi par eau à l’aide d’une feuille d’indium de  

100 µm d’épaisseur et d’une fine couche de graisse thermique. Le mode laser est focalisé au milieu du 

cristal grâce à deux miroirs concaves de rayon de courbure 100 mm ; dichroïques de surcroît afin de 

transmettre la longueur d’onde de pompe. Le mode laser est, de plus, focalisé sur un miroir absorbant 

saturable à semi-conducteur (SESAM) de faible profondeur de modulation (�ûR < 1%) grâce à un 

miroir concave de rayon de courbure 150 mm afin d’atteindre dix fois la fluence de saturation  

(Fsat ~ 100 µJ.cm-2) et ainsi d’obtenir un verrouillage de mode efficace. La dispersion positive du 

cristal est compensée à l’aide d’une paire de prismes en SF 10 séparée d’une distance de 31 cm. Afin 

de compenser la dispersion spatiale existante en sortie de l’oscillateur, une deuxième paire de prismes 

extra-cavité également espacés de 31 cm est introduite. Pour compenser la dispersion positive 

résiduelle, un compresseur à prisme double-passage est aussi utilisé. 

Avec un tel dispositif, les chercheurs du groupe ELSA ont pu obtenir jusqu’à 250 mW en continu 

avec un coupleur de sortie de 2 %, en mettant un miroir HR à la place du SESAM. En insérant le 

SESAM, les modes en phase de l’oscillateur ont pu être verrouillés ce qui, a notre connaissance, 

n’avait encore jamais été réalisé avec un cristal de CaGdAlO4 :Yb. Les spectres d’émission de 24.7 nm 

de largeur à mi-hauteur centrés à 1050 nm ont ainsi été obtenus. Après les étages de compression de la 

dispersion spatiale et de la dispersion positive résiduelle, une auto-corrélation en intensité a été 

effectuée et une durée minimale de 47 fs a été obtenue. Cette durée, est à notre connaissance, la plus 

courte jamais obtenue avec des matériaux massifs dopés ytterbium. Ces impulsions ont par ailleurs été 

obtenues à la fréquence de répétition de 109 MHz, avec une puissance moyenne de 48 mW en sortie 

de l’oscillateur. 
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Figure I. 3-24 : puissance moyenne en fonction de la durée de l’impulsion pour  

les différents matériaux dopés ytterbium (F. Druon de l’institut d’Optique d’Orsay). 
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La Figure I. 3-24 reporte les résultats obtenus pour différents matériaux testés jusqu’à 

aujourd’hui. La puissance moyenne est reportée en fonction de la durée d’impulsion. La tendance 

générale est que plus l’impulsion est courte et plus la puissance moyenne est faible. Le CALGO :Yb 

s’insère dans cette tendance avec une puissance moyenne assez faible mais une durée d’impulsion très 

courte. 

3.1.6. Mesure de la température interne du CALGO :Yb en régime laser par une 

méthode spectroscopique 

Comme nous le verrons dans la deuxième partie de ce manuscrit, il est possible de mesurer 

directement la température sur les surfaces des cristaux oxydes lors d’un pompage laser. La caméra 

utilisée observe le spectre d’émission de chaque point de la face et la température en est ainsi déduite. 

Or, aux températures atteintes lors des pompages laser réalisés dans nos laboratoires (de l’ordre de la 

centaine de degrés), la température conduit à une émission localisée dans l’infrarouge (vers 8 µm). A 

ces longueurs d’onde, la matrice cristalline est opaque et la caméra ne voit donc que l’extrême bord du 

matériau. Nous allons présenter ici une méthode de mesure fondée sur les propriétés spectroscopiques 

à l’intérieur même du cristal. 

En effet, en regardant les spectres du CALGO :Yb dans la zone visible, il est apparu des 

impuretés d’erbium (Figure I. 3-11). Cet ion peut être utilisé comme sonde de température dans le 

matériau [46,47].  

3.1.6.1. Utilisation de la sonde erbium 

L’absorption de l’erbium à 980 nm est négligeable par rapport à celle de l’ytterbium (~ 10-21 cm2 

et 2.7 × 10-20 cm2 respectivement). En fait, il existe un transfert d’énergie de l’ytterbium qui est l’ion 

absorbant vers l’erbium qui est l’ion émetteur. Ce phénomène est bien connu puisqu’il est utilisé dans 

la génération d’émissions laser autour de 1.5 µm, zone de sécurité oculaire. Cette émission correspond 

à la transition 4I13/2�o
4I15/2 de l’ion erbium (voir Figure I. 3-25). 

Dans le cas présent, il y a un phénomène dit d’Adddition de Photon par Transfert d’Energie 

(APTE) [20] : les ions ytterbium absorbent les photons de pompe à 980 nm puis un ion Yb3+ transfert 

ensuite son énergie à un ion Er3+ qui se trouve ainsi dans l’état 4I11/2. Un autre ion ytterbium peut 

transférer son énergie vers ce même ion erbium qui se trouve alors dans le niveau 4F7/2. Une 

désexcitation non radiative a lieu vers les niveaux 2H11/2 puis 4S3/2. A partir de ces deux niveaux, l’ion 

peut se désexciter vers son état fondamental 4I15/2 de manière radiative pour émettre à 550 nm et 520 

nm (Figure I. 3-25). 




















































































































































































































































































