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INTRODUCTION

e principe de I"électroluminescence fut découvert en 1907 par Henry Joseph Round qui

rapporta I'observation d’une lumiéere jaunatre (qu’il qualifia de « phénomene curieux »)

apres avoir appliqué une tension en deux points d’un cristal de carborundum (carbure
de silicium, voir Figure I-1). Ce n’est que 20 ans plus tard que le premier composant exploitant ce
principe voit le jour (Losev 1927). Il publiera plusieurs notes sur ce que I'on connait aujourd’hui comme
la diode électroluminescente. Cependant, Losev travaillait seul et mourut pendant la seconde guerre
mondiale, si bien que sa découverte fut rapidement oubliée. Cest ainsi que I'Histoire décerna
Iinvention de la LED (ou Light-Emitting Diode?) a (Holonyak & Bevacqua 1962).

A Note on Carborundum.
To the Editors of Electrical World:

Stmes :—During an investigation of the unsymmetrical passage
of current through a contact of carborundum and other sub-
stances a curious phenomenon was noted. On applying a poten-
tial of 10 volts between two points on a crystal of carborundum,
the crystal gave out a yellowish light. Only one or two speci-
mens could be found which gave a bright glow on such a low
voltage, but with 110 volts a large number could be found to
glow. In some crystals only edges gave the light and others
gave instead of a yellow light green, orange or blue. In all
cases tested the glow appears to come from the negative pole.
a bright blue-green spark appearing at the positive pole. In a
single crystal, if contact is made near the center with the nega-
tive pole, and the positive pole is put in contact at any other
place, only one section of the crystal will glow and that the
same section wherever the positive pole is placed.

There seems to be some connection between the above effect
and the em.f produced by a junction of carborundum and
another conductor when heated by a direct or alternating cur-
rent; but the connection may be only secondary as an obvious
explanation of the e.m.f. effect is the thermoelectric one. The
writer would be glad of references to any published account
of an investigation of this or any allied phenomena.

New York, N. Y. H. J. Rouxn.

Figure I-1 : Premiére observation de I’électroluminescence (Round 1907).

Depuis cette découverte, les performances des LEDs ont beaucoup évolué et ces derniéeres sont
devenues un composant majeur dans de nombreux domaines. L’application qui a fait connaitre les LEDs
au grand public est sans doute I'éclairage. En effet, les LEDs blanches sont en train de bouleverser ce
marché. Leur croissance a été rendue possible grace au développement des LEDs bleues. Les auteurs
de cette découverte ont d’ailleurs été récompensés par un prix Nobel en 2014. La production a grande
échelle de ces composants permet de diminuer drastiquement le colt de fabrication, si bien
gu’aujourd’hui, le prix du watt optique revient a moins de 0,5 €. De plus, les LEDs ont I'avantage d’étre
robustes, compactes et de présenter une longue durée de vie.

Parallelement, depuis 'invention du laser a la méme époque (Maiman 1960), les systemes laser
se sont fortement développés et complexifiés. Pour nombre d’applications (comme la spectroscopie ou
la génération d’impulsions ultra-bréves par exemple), il est nécessaire d’utiliser des matériaux laser
ayant une large bande d’émission. Bien souvent, la source de pompage utilisée dans ces systemes laser
peut étre complexe elle aussi et colteuse comme par exemple une diode laser de puissance ou un laser
solide doublé en fréquence (lui-méme pompé par une puissante diode laser). En définitive, il n’est pas
rare que la source de pompage représente une grande part du prix total du laser. Enfin, il y a eu un fort
développement des diodes laser dans le proche infrarouge, mais leurs puissances restent limitées dans
le visible (dans le bleu et le vert notamment).

C'est face a ce constat que I'idée de pomper des lasers par LED est survenue. Les LEDs émettent
préférentiellement dans le visible, avec des puissances en continu pouvant atteindre 2 W (pour une
puce de 1 mm?alimentée par 1 A). Or, parmi les matériaux émettant une large bande spectrale, nombre

! Dans la suite de ce manuscrit, le terme anglo-saxon (Light-emitting diode) sera préférentiellement utilisé et
abrégé par LED.
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d’entre eux se pompent dans le visible (c’est le cas du Ti:saphir, de I'alexandrite, du Cr:LiSAF ou de la
plupart des colorants par exemple). L'idée consiste donc a remplacer les étages de pompage complexes
et colteux par des LEDs afin de réaliser des systémes laser bénéficiant de leurs avantages. C'est ainsi
qu’est né le projet EDELVEIS (pour Excitation par Diodes Electroluminescentes de Lasers accordables
dans le Visible Et les InfrarougeS). Ce projet, financé par une ANR, est une collaboration entre deux
laboratoires de recherche (le laboratoire Charles Fabry ainsi que le laboratoire de Physique des Lasers)
et une PME basée aux Ulis, Effilux. Cette entreprise est spécialisée dans la fabrication d’éclairages a base
de LEDs pour la vision industrielle, tandis que les deux laboratoires apportent leur savoir-faire en laser.
Le laboratoire Charles Fabry est responsable de I'étude du pompage par LED de cristaux laser et le
laboratoire de Physique des Lasers a pour but d’étudier le pompage de laser a base de polymeres.

Cette these est donc a l'interface entre le domaine des lasers et celui des LEDs et sert de liant
afin de marier efficacement les deux. Pour cela, nous avons dl nous intéresser a des problématiques
telles que : comment coupler efficacement la lumiére émise par une LED compte tenu de sa forte
divergence ? Quelle architecture de pompage est la plus appropriée ? Comment augmenter
I'éclairement des LEDs pour atteindre les seuils laser les plus élevés ? Quels sont les matériaux
envisageables ?

Nous tenterons de répondre a ces questions tout au long de ce manuscrit. Pour cela, nous
verrons dans le Chapitre | que le pompage par LED n’est pas un sujet nouveau et qu’il a constitué I'un
des tout premiers types de pompage optique aux débuts des années 1960. Nous verrons pourquoi ce
type de pompage a été abandonné pour ensuite revenir au golt du jour depuis une dizaine d’années.
Dans le Chapitre Il, nous établirons le critere pertinent qui nous servi de ligne de conduite pendant toute
cette theése. Nous étudierons ensuite quels sont les cristaux les plus a méme d’étre pompés par LED
avant de réaliser une démonstration de principe. Nous constaterons que les éclairements actuels des
LEDs ne permettent pas d’obtenir suffisamment de gain quel que soit le cristal laser considéré. Nous
avons trouvé en les concentrateurs luminescents une solution pour y remédier. Le Chapitre Il décrit en
détail en quoi consiste cette solution et son principe de fonctionnement. Nous verrons également a
quel point les concentrateurs nous permettent d’augmenter la luminance des LEDs. Enfin, le Chapitre
IV présentera les nouvelles performances laser qu’il est possible d’atteindre en utilisant cette source de
pompage, au travers de trois dispositifs laser. Le premier systeme laser est composé d’un cristal de
Nd:YVOs et fonctionne en régime relaxé ; le second est un laser Nd:YAG impulsionnel déclenché
passivement et enfin, le dernier est une démonstration de principe a partir d’un cristal de saphir dopé
au titane?.

Références bibliographigues :

Holonyak, N. & Bevacqua, S.F., 1962. Coherent (visible) light emission from Ga(As1-xPx) junctions.
Applied Physics Letters, 1(4), pp.82—83.

Losev, 0.V, 1927. Luminous carborundum [silicon carbide] detector and detection with crystals.
Telegrafiya i Telefoniya bez Provodov, 44, pp.485—494.

Maiman, T., 1960. Stimulated optical radiation in ruby. Nature, 187, p.494.

Round, H.J., 1907. A note on carborundum. Electrical World, 49, p.309.

2 Ce cristal dont la formule chimique exacte est Ti:Al,O3 sera par la suite abrégé par Ti:saphir.
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CHAPITRE | :

Etat de I'art du pompage par LED

17



L.

ETAT DE L’ART DU POMPAGE PAR LED

e but de ce chapitre est de poser les bases de ce qu’est le pompage par LED. Il faut savoir

que ce type de pompage n’est pas nouveau. Il s’agit d'un type de pompage optique qui

existait des les débuts du laser, avant de disparaitre quelgues années aprés. Depuis le
début des années 2000, cette thématique est réapparue et de nouveaux systémes sont aujourd’hui
pompés par LED. Nous tenterons d’expliquer cette tendance en exposant |'évolution des LEDs depuis
leur création.

I.1 Résumé de I'histoire

Lorsque la premiere démonstration du laser a été réalisée (Maiman 1960), les sources de
pompage optique n’étaient pas trés répandues. En effet, les LEDs et les diodes laser n’existaient pas
encore. De plus, bien que le tout premier laser a gaz (un He-Ne d’un metre émettant 15 mW) soit apparu
dés décembre 1960 (Javan et al. 1961), ces lasers n’ont pas été utilisés comme source de pompage
avant 1968 (Birnbaum 1968), si bien que seul le pompage par lampes flash était d’actualité. En 1962, la
premiere LED infrarouge (IR) apparait (Keyes & Quist 1962). Suit quelques mois plus tard la premiere
LED émettant dans le visible, issue des laboratoires de General Electric (Holonyak & Bevacqua 1962),
ainsi que la premiere diode laser visible. Avec ces composants, tout va trés vite : en paralléle, au milieu
de I'année 1962, Roger Newman (Newman 1963) annonce qu’il a observé un signal de fluorescence a
partir d’un cristal de Nd:CaWO, suite au pompage par une LED émettant dans le proche IR, expliquant
clairement que « this observation can have important consequences in the attainment of a high
efficiency laser operation ». Ainsi, a la fin de I'année 1963, Keyes et Quist (les inventeurs de la premiére
LED IR) publient la premiére démonstration d’un laser U*:CaF, pompé par LED (Keyes & Quist 1964),
suivis de trés pres par (Ochs & Pankove 1964) avec un laser Dy?*:CaF,. L’historique du développement
des lasers retracant plus en détail le déroulé des découvertes ayant eu lieu a cette période a récemment
été réédité dans la revue Applied Optics (Hecht 2010).

Suite a ces prémices, les démonstrations de pompage par LED ont commencé a se multiplier.
Le graphique ci-dessous illustre I'activité scientifique liée a cette thématique de I'invention du laser a
nos jours.

Nombre de publication sur le
pompage par LED

O R N W & U1 O N
1

1960 1970 1980 1990 2000 2010
Année

Figure I-1 : Nombre de travaux (publications, livres, brevets...) sur le pompage par LED depuis I'invention du laser.

Ainsi, au début des années 1970, le pompage par LED prend beaucoup d’ampleur,
parallelement aux autres types de pompage (par diode et par flash essentiellement). Plusieurs
organismes gouvernementaux s’intéressent au sujet, comme le Centre d’Information des Propriétés
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Electroniques de Californie (EPIC) qui a réalisé une étude pour la défense américaine (Winston 1972),
IBM qui a transmis un rapport a la NASA sur un programme pour le développement de lasers Nd:YAG
pompés par LED (Farmer et al. 1973) ou encore lan Elder qui remettra un rapport quelques années plus
tard sur le Nd:YAG pompé longitudinalement au ministere de la défense du Royaume-Uni (Elder 1992).
Beaucoup d’études spectroscopiques sur de nouveaux matériaux (principalement dopés a l'ion
néodyme) sont réalisées (Singh et al. 1974; Singh et al. 1975; Weber 1975; Saruwatari et al. 1977,
Denker et al. 1980). Trés rapidement, des les premieres années, un milieu a gain en particulier se
démarque de tous les autres puisque pas moins de 63%, tous documents confondus (publications,
rapports, brevets), sont basés uniquement sur le Nd:YAG (ce pourcentage monte a 76% si on considere
tous les matériaux dopés néodyme), c’est le cas de (Danielmeyer & Ostermayer 1972; Alferov, Andreeyv,
et al. 1975; Alferov, Bilak, et al. 1975; Koechner 1976; Zakgeim et al. 1978), pour ne citer qu’eux.
Différentes architectures de pompage comme les cavités avec des réflecteurs hémisphériques sont
testées (Kiang & Farmer 1972; Harris & Allen 1972; Ostermayer 1977; Bilak & Goldobin 1981) ainsi que
différentes géométries de matériaux comme les premieres fibres cristallines (Burrus & Miller 1971;
Burrus et al. 1976; Stone et al. 1976; Stone & Burrus 1979). Nombre de ces démonstrations se font avec
un fort refroidissement du systeme, parfois jusqu’a des températures cryogéniques pour améliorer les
performances des LEDs et la spectroscopie des matériaux (Allen & Scalise 1969; Reinberg et al. 1971,
Ostermayer 1971; Draegert 1973; Barnes 1973; Farmer & Kiang 1974; Saruwatari et al. 1975; Saruwatari
& Kimura 1976; J.-P. Budin et al. 1978), alors que quelques années plus tard, les recherches s’effectuent
de plus en plus a température ambiante (Ostermayer et al. 1971; Washio et al. 1976; lwamoto et al.
1976). Les industriels étant également fortement intéressés par le pompage par LED, plusieurs études
sur la miniaturisation des systemes sont effectuées (Chesler & Draegert 1973; Chesler & Singh 1973;
Kubodera & Otsuka 1977; ). P. Budin et al. 1978; J.-P. Budin et al. 1978; Wu et al. 2001). Le potentiel du
pompage par LED incite méme certains a breveter leurs idées (Ostermayer 1970; Dierschke 1970; Kay
1973; Brenner 1973).

Apres quelques années, les chercheurs se rendent vite compte que I'évolution des diodes laser
est bien plus rapide que celle des LEDs, délaissant ces derniéres pour le pompage par diode, en
particulier au début des années 1980. En effet, les diodes laser ont I'avantage d’étre bien plus brillantes
et de maniere générale, plus puissantes. Un trés grand investissement économique a été fait de la part
du milieu industriel pour développer des diodes lasers dans I'infrarouge (a 808 nm, 940 nm ou encore
975 nm principalement) destinées au pompage de matériaux dopés aux ions néodyme principalement
(avec en téte d’affiche le Nd:YAG) et aux premiéres sources fibrées (dopées aux ions erbium ou
ytterbium) qui participeront au boom des télécoms deux décennies plus tard. Ainsi, pendant pres de 20
ans, les activités autour du pompage par LED diminuent drastiquement, sans pour autant laisser place
a un désintérét total, puisque des études récapitulatives (ou « reviews ») sur cette thématique seront
menées (Fan & Byer 1988). C'est également a cette période que le premier laser pompé par LED
impulsionnel déclenché passivement voit le jour (Kuratev 1984; S. A. Belozerov et al. 1984). Toutes ces
recherches et ces progrés technologiques menés depuis le début des années 1960 ont fortement aidé
I'innovation, si bien qu’a partir de 1980, une série de brevets seront déposés, et ce jusqu’au milieu des
années 2000 (Barry & Einhorn 1980; Pressley 1982; Langner 1999; Denbaars et al. 2000; Wu et al. 2001;
Duarte 2003; Scheps 2003; Govorkov & Spinelli 2004; Luo et al. 2005; Shur & Gaska 2007).

A partir des années 2000, le marché des LEDs pour I'éclairage décolle. En effet, I'éclairage
industriel mais surtout urbain est en pleine transition énergétique et économique, si bien que les
éclairages a semi-conducteurs (ou en anglais SSL pour solid-state lighting) deviennent les sources
lumineuses privilégiées, grace a leurs rendements électrique-optique élevés (entre 30% et 40%). De plus
en plus de dispositifs d’éclairage urbains utilisent des LEDs blanches. Il existe plusieurs moyens de
générer de la lumiere blanche a partir d’'une LED UV-bleue (ce qui explique que ce soit ces LEDs les plus
matures technologiquement). Cette application a entrainé un développement accru de ces LEDs ainsi
gu’une mise en place de moyens de production conséquents afin de subvenir a la demande. Ceci
explique pourquoi les performances des LEDs n’ont cessé de croitre. Parallelement, leur prix n’a cessé
de diminuer, comme le montre le graphique en Figure I-2.
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Figure I-2 : Evolution de l'efficacité et du colt des LEDs au fil des années.

Cette nouvelle tendance, plusieurs équipes de recherche I'ont constatée, si bien que depuis le milieu
des années 2000, le pompage par LED connait un regain d’'intérét et de nouveaux matériaux sont
maintenant pompés par LED.

C'est ainsi que des sud-coréens ont décidé de remplacer le pompage laser d’amplificateurs
guides d’onde dopés aux ions erbium (EDWA pour Erbium doped waveguide amplifier) par des LEDs
émettant a 470 nm (Shin & Park 2004; Lee et al. 2005; Lee et al. 2006).

Depuis une dizaine d’années, une nouvelle catégorie de milieu a gain pompée par LED a suscité
beaucoup d’intérét parmi la communauté laser, il s’agit des lasers a polymere (Wei et al. 2006). Une
équipe de 'université de Saint Andrews (au Royaume-Uni) a réalisé plusieurs lasers basés sur des cavités
a rétroaction distribuée (DFB pour Distributed Feedback) dont les travaux ont été communiqués dans
de nombreuses revues (Samuel & Turnbull 2007; Turnbull et al. 2008; Yang et al. 2008; Jason 2008;
Lupton 2008; Yang et al. 2009; Turnbull & Samuel 2010). De la méme fagon que dans les années 1970,
la recherche s’oriente vers des systémes plus compacts : micros, voire des nano-systemes imprimés
(Turnbull et al. 2012; Herrnsdorf et al. 2013; Tsiminis et al. 2013; Wang, Morawska, et al. 2013; Wang,
Tsiminis, et al. 2013). Des ouvrages récapitulatifs (thése, livre ou review) regroupent ces
développements (Chénais & Forget 2011; Forget & Chénais 2013; Wang 2014).

Une autre catégorie de milieu a gain concerne les lasers a semi-conducteurs pompés par LED.
Dans cette catégorie, la LED et la diode laser appartiennent au méme bloc monolithique, de fagon a ce
que cette derniére soit pompée électriqguement, optiquement mais également thermiquement. Les
auteurs appellent ce fonctionnement le régime « thermoélectrophotonique » (Deppe et al. 2012; X. Liu
et al. 2013; X Liu et al. 2013). Plus de détails seront donnés dans la suite de ce chapitre.

Parmi les matériaux pompés par LED, certaines équipes utilisent également les fibres optiques
actives. (Htein et al. 2012; Htein et al. 2013; Htein et al. 2014a; Htein et al. 2014b) ont décidé de pomper
longitudinalement des fibres laser dont le coeur était tantdt dopé aux ions thulium, tantot erbium ou
encore néodyme. lls ont réussi a obtenir des gains laser conséquents détaillés dans la partie .3.1.c de
ce chapitre.

Enfin, la derniere catégorie (et celle qui nous intéresse le plus dans cette thése) est celle des
cristaux massifs. Alors que les autres matériaux pompés par LED sont apparus dés le début des années
2000 (comme les guides d’onde ou les polymeres), les cristaux massifs n"ont pas été revisités avant
2011, avec cette étude faite par une équipe sud-coréenne (Lee, Bae, et al. 2011; Lee, Lee, et al. 2011).
Cependant, malgré une étude théorique trés compléte, cette équipe n’est pas parvenue a réaliser une
démonstration expérimentale d’un pompage par LED. C'est dans ce contexte que cette thése a
commencé, c’est-a-dire sans aucune démonstration de laser cristallin pompé par LED depuis la fin des
années 1970, alors que ce domaine de recherche connaissait une véritable cure de jouvence. Ce constat
a également été réalisé par deux autres équipes de recherche qui se sont également concentrées sur
les matériaux cristallins, et cette étude bibliographique ne serait pas compléete sans les citer. Ainsi,
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depuis 2013, nous sommes a ce jour trois laboratoires a travailler sur des matériaux dopés néodyme.
Nous avons commencé avec un cristal de Nd:YVO, (Barbet et al. 2014; Barbet et al. 2015; Barbet et al.
2016), puis (Hill & Durfee 2015; Villars et al. 2015) ont réussi a extraire 18 mJ d’un cristal de Ce:Nd:YAG.
Enfin, trés récemment, une équipe taiwanaise a réussi a atteindre 14% d’efficacité a partir d’un laser
Nd:YAG (Huang et al. 2015; Huang et al. 2016).
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[.2 Architectures et systemes dans les années 1970

Afin de mieux comprendre les différences entre les systemes laser d’antan et ceux
d’aujourd’hui, nous nous proposons d’étudier un peu plus en détail les caractéristiques de chacun.

[.2.1 Quelques exemples d’architectures et de milieux pompés

1.2.1.a Lasers cristallins

Nous I'avons vu, une grande majorité des milieux a gain considérés a I'époque étaient dopés
aux ions néodyme (dans une matrice de YAG essentiellement), mais d’autres matériaux ont également
été investigués comme I'Yb:YAG (Reinberg et al. 1971), différents dopants dans une matrice de CaF;
(Keyes & Quist 1964; Ochs & Pankove 1964) ou encore |'alexandrite, uniquement dans le cadre d’un
brevet (Pressley 1982).

Ainsi, pour illustrer les démonstrations de I'époque, nous avons naturellement choisi un
systeme laser basé sur un cristal de Nd:YAG réalisé par (Allen & Scalise 1969). Le barreau utilisé était
long de 30 mm, dopé a hauteur de 1,5% et pompé transversalement par 15 LEDs. Tout le systeme était
refroidit 8 77 K. A cette température, I'éclairement d’une LED (en GaAsP pour une longueur d’onde
centrée a 803 nm) est d’environ 31 mW/cm?, soit une puissance de pompe totale de 750 mW.
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HEATSINK GLASS ROD
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YAG:Nd ROD
1.5 MM DIA.

Figure I-3 : Schéma du laser Nd:YAG pompé par LED de (Allen & Scalise 1969).

Le systéme de pompage utilise des cylindres recouverts d’or pour rediriger les rayons provenant
des LEDs partant dans la mauvaise direction vers le cristal de Nd:YAG. Cette géométrie a permis aux
auteurs d’obtenir 40 mW de puissance laser (a 1,06 um) en régime continu. Ce résultat correspond a
une efficacité optique-optique de 5,3%. La puissance électrique totale injectée dans les 15 LEDs est de
8 W correspondant ainsi a un rendement laser électrique-optique de 0,5%.

1.2.1.b Lasers fibrés

L'une des premieres démonstrations de I'utilisation des fibres cristallines comme milieu a gain
laser a été faite par (Stone et al. 1976).
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Figure I-4 : Montage expérimental utilisé pour étudier le laser fibré pompé par LED.

Il s’agissait alors d’une fibre Nd:YAG (dopée 1%) pompée longitudinalement par I'une des faces
par une unique LED (en AlGaAs), émettant 7 mW a température ambiante. Le cceur de la fibre avait un
diamétre de 80 um pour une longueur de 5 mm. Comme pour 'exemple précédent (et beaucoup
d’autres non cités), le Nd:YAG était pompé autour de la bande d’absorption située a 808 nm et émettait
a 1064 nm. Les auteurs ont réussi a atteindre le seuil laser, mais malheureusement, la puissance de
sortie était trop faible pour faire une quelconque mesure.

1.2.1.c Cavité avec un réflecteur hémisphérique

En 1974, Farmer énonce qu'il est possible d’améliorer I'efficacité de couplage des LEDs dans les
barreaux laser jusqu’a 200% en utilisant un demi-cylindre avec un revétement doré comme réflecteur
et une adaptation d’indice entre les différents matériaux (Farmer & Kiang 1974), voir Figure I-5.

/ Gold Coating

Solid Reflector
N3

N N‘\G AlA N
Z 1 LED ; 2 \Laser Rod

Figure I-5 : Schéma de pompage utilisé par (Farmer & Kiang 1974) utilisant un réflecteur d’indice Ns.

Il faut imaginer la dimension longitudinale (non représentée sur le schéma ci-dessus en 2D) du
systéme, avec une ligne de LEDs qui permet de pomper transversalement le barreau laser. Avec cette
architecture de pompage, Farmer a obtenu 27 mW en régime impulsionnel avec un barreau de Nd:YAG
long de 56 mm et refroidi a -27°C (les LEDs en GaAlAs étaient refroidies a -14°C).

Trois ans plus tard, (Ostermayer 1977) a adopté une géométrie analogue mais utilisée dans I'air
pour pomper longitudinalement un barreau de Nd:YAG avec une seule LED (voir Figure 1-6).
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Figure I-6 : Schéma du réflecteur utilisé pour coupler la lumiére en sortie de la LED dans un barreau laser.

En sortie de sa cavité, il a réussi a extraire une puissance moyenne de 0,25 mW dans un profil
multimode, a température ambiante. Ses mesures lui ont permis de déterminer que les pertes
accumulées apres un aller et retour dans la cavité n’étaient que de 0,022%, pour une efficacité de
couplage estimée entre 54% et 63%.

1.2.2 Bilan des grandeurs caractéristiques de ’époque

Bien évidemment, la bibliographie de I'époque ne se limite pas a ces 4 exemples, mais, ces
derniers ont le mérite de donner des ordres de grandeurs de ce qu’il était possible de faire dans les
années 1970. Par ailleurs, ces exemples illustrent relativement bien les principales techniques de
couplage utilisées pour amener le plus de lumiére possible dans le milieu a gain.

Ainsi, si nous résumons les principales grandeurs caractéristiques (températures de
fonctionnement, éclairements de pompe, rendements...), nous obtenons le Tableau I-1 ci-dessous :

Grandeurs Valeurs
Températures 80 K, 300 K
Eclairements de pompe (W/cm?) 0,1a10
Milieux pompés Nd:YAG, vb:YAG, CaF;
Longueurs d’onde de pompe (nm) 800 a 950
Efficacité optique 0,1a5%

Tableau I-1 : Récapitulatif des ordres de grandeur des systemes laser dans les années 70.

Méme si de nombreux travaux ont été réalisés a des températures cryogéniques, il faut reconnaitre que
d’importants efforts ont été réalisés pour travailler a température ambiante, aussi bien en régime
impulsionnel qu’en continu. Les longueurs d’onde d’émission étaient plutot centrées vers le proche
infrarouge de par les matériaux utilisés pour développer les premiéres LEDs. Les éclairements de pompe
sont relativement faibles (comparés a ceux d’aujourd’hui), autour du W/cm?. Enfin, les différentes
architectures de pompage (pompage transverse, longitudinal ou bien par le biais d’un réflecteur
hémisphérique) ont permis d’obtenir des efficacités de quelques pourcents.
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[.3 Architectures et systemes laser depuis le début des années 2000

Les progres technologiques réalisés grace au marché de |'éclairage ont déclenché un regain
d’intérét pour le pompage laser par LED, si bien que plusieurs équipes de recherche dans le monde se
sont mises a étudier de nouveaux systemes laser.

[.3.1 Milieux pompés
1.3.1.a Polymeéres

Graham Turnbull et Ifor Samuel, de I'université de Saint Andrews, ont fait des lasers a polymeére
leur sujet principal de recherche. Dans leur publication de 2008 (Yang et al. 2008), ils expliquent que le
milieu a gain est un polymére (ADS233YE) piégé entre une couche d’un second polymere (CYTOP) et
une couche de silice. L'ADS ayant un indice optique plus élevé que celui des deux enveloppes, cet
ensemble forme donc un guide optique. La lumiére émise par la LED est recyclée par un miroir
dichroique (Pump filter sur la Figure 1-7) situé sous la couche de silice qui a une réflectivité de 98% pour
la pompe et une transmission supérieure a 90% pour le signal laser (ici autour de 570 nm). Enfin,
I"oscillation laser se fait horizontalement dans la couche ADS pour sortir verticalement par le dichroique.
Leur LED émet un éclairement de 28 W/cm? en continu (a 1,5 A) et jusqu’a 255 W/cm? en régime
impulsionnel (en injectant 160 A dans des impulsions de 47 ns) | C'est uniquement lorsque la pompe
fonctionne de fagon impulsionnelle qu’ils parviennent a obtenir un effet laser. lls concluent leur article
en précisant que comparées a d’autres sources laser de pompage, les LEDs InGaN sont
électroniquement et physiquement plus robustes et bien moins chéres.

(o
\_/ Pulsed current

source

Trssean = 355 NM InGaN LED

CYTOP
355 nmI ADS233YE

70 nm Silica

[ | Pump filter
YV Laser Output

Figure I-7 : Schéma d'un laser a polymere pompé par LED (Yang et al. 2008).
1.3.1.b Semi-conducteurs

Trés récemment, nous avons pu voir I'apparition de nouveaux milieux pompés par LED tels que
les lasers a semi-conducteur (X. Liu et al. 2013). Dans cette publication, Liu nous parle d’un régime de
fonctionnement de la LED un peu particulier, il s’agit du régime thermoélectrophotonique (régime TEP).
Dans cette configuration, la LED et le laser a semi-conducteur sont un seul et méme bloc, monolithique
(voir Figure 1-8).
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Figure I-8 : lllustration schématique de la LED (GaAs) intégrée au semi-conducteur laser (X. Liu et al. 2013).

Ainsi, dans ce régime de fonctionnement, le semi-conducteur laser peut absorber la chaleur émise par
la LED. Il s’agit donc d’un régime dans lequel la LED peut pomper le semi-conducteur aussi bien
optiquement que thermiquement. C'est dans cette configuration qu’il est possible d’obtenir une
efficacité totale supérieure a 100%. En effet, ce type d’intégration de la LED avec le semi-conducteur
laser élimine tout probléme d’extraction de la lumiére comme c’est le cas pour les LEDs composées d’un
déme en plastique. Etant donné la trés faible différence d’indice entre la LED et le semi-conducteur
laser, le coefficient de réflexion de Fresnel est faible, ce qui implique que la quasi-totalité du flux émis
par la LED est couplée dans la partie laser du semi-conducteur. De plus, les auteurs ont montré dans
leurs simulations que dans le cas ou le seuil laser et les pertes par propagation (de la LED aux puits
guantiques) étaient suffisamment bas, alors il serait possible que la LED (ré)absorbe la chaleur et entre
dans un régime d’auto-refroidissement, entrainant ainsi une efficacité supérieure a 100%. Pour le
moment, un tel régime de fonctionnement n’a pas encore été observé expérimentalement.

1.3.1.c Fibres

La troisieme catégorie concerne les fibres pompées par LED (Htein et al. 2012). L'équipe
coréenne a utilisé une fibre dopée erbium (EDF) d’un métre de longueur avec une ouverture numeérique
de 0,15 pour des diametres de cceur et de gaine de 32 um et 640 um respectivement. Ils ont décidé
d’exploiter toutes les raies d’absorption de I'erbium dans le visible en pompant par une seule LED
blanche, placée a I'une des extrémités de la fibre (voir Figure 1-9).
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Figure I-9 : (en haut) Montage utilisé pour les mesures de gain (TSL = tunable semiconductor laser, OSA = optical
spectrum analyzer, EDF = erbium doped fiber) ; (en bas) spectres d'émission d'une LED blanche et d'absorption
d'une fibre dopée erbium et erbium/aluminium (Htein et al. 2012, Htein et al. 2014a).

L’équipe a par ailleurs mis en évidence la difficulté de couplage de la lumiere issue de la LED dans la
fibre. En effet, I'éclairement de la LED en continu est de 2,1 W/cm?, ils estiment avoir couplé a peine
0,01% du flux de la LED dans le coeur de la fibre (d’'un diametre de 32 um), soit environ 0,02 mW. Ce
faible couplage résulte de la géométrie de la LED (la section d’émission fait 3 mm de coté) et de
I’émission lambertienne de la LED. En effet, la fibre ayant une ouverture numérique de 0,15 seulement,
elle ne peut collecter toute la lumiére émise dans un angle solide de 21 sr. De plus, le coeur de la fibre
est bien plus petit que la surface émettrice de la LED. Malgré cette faible proportion de pompe guidée
dans le cceur, ceci leur a tout de méme permis d’obtenir une amplification de 12,3 dB pour une
puissance de faisceau signal initialement injecté de 0,68 nW, en fonctionnement continu. Ce résultat
est illustré par la Figure 1-10 ci-dessous.
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Figure I-10 : Puissances spectrales avant et apres amplification dans la fibre (Htein et al. 2012).

1.3.1.d Cristaux

Enfin, la derniére catégorie qui nous intéresse est celle des cristaux laser. En 2011, (Lee, Bae, et
al. 2011) publient la synthése d’une étude théorique approfondie sur le pompage par LED de 5 milieux
lasers (le Nd:YAG, un colorant, le Nd:glass, le Ti:saphir et le Nd/Cr:YAG) par des LEDs bleues (avec un
éclairement de 1,9 W/cm?) et blanches (avec un éclairement de 1,3 W/cm?). Les auteurs ont procédé a
une série de simulations avec un systéme de pompage comprenant 40 LEDs disposées autour d’un
barreau de 100 mm de long pour un diametre de 4 mm (méme barreau pour tous les milieux a gain,
voir Figure I-11 pour la disposition du montage). lls ont simulé, un pompage en régime impulsionnel

27



avec des durées d’'impulsion de 200 ps pour en déduire des efficacités d’absorption selon la couleur des
LEDs utilisées. Enfin, ils ont réalisé expérimentalement le pompage d’un barreau de Nd:YAG, sans
obtenir d’effet laser.

LED Bars

7
= Gain Medium

Figure I-11 : a gauche : description de I'architecture de pompage, a droite : photo de la
téte de pompage optique réalisée pour un barreau de Nd:YAG (Lee, Bae, et al. 2011).

Cette these a donc commencé en 2013, dans un contexte ol le pompage par LED revenait

progressivement au go(t du jour avec la revisite de plusieurs matériaux, toutefois sans démonstration
expérimentale probante sur des cristaux laser depuis les années 1980.
Depuis trois ans, a notre connaissance, les seules études sur le pompage par LED de matériaux massifs
portent uniquement sur les cristaux dopés néodyme. Ainsi, mis a part les résultats de cette these
(expliqués plus en détail dans les prochains chapitres), deux autres équipes de recherche ont publié les
résultats de leurs travaux. Dans un premier temps, en 2015, une équipe du Colorado a réussi a obtenir
jusgu’a 18 mJ d’énergie laser avec un profil multimode en pompant directement un cristal de Ce:Nd:YAG
avec des LEDs bleues pendant 900 ps. En recyclant la pompe non-absorbée a I'aide d’'une chambre
réflective, les auteurs ont réussi a obtenir une efficacité optique de 6,2% et une caractéristique avec
une efficacité (ou slope efficiency) de 12,8%. Voir Figure I-12 (Villars et al. 2015).
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Figure I-12 : Schéma du systéme laser et résultats (Villars et al. 2015).

Plus récemment, en mai 2016, un systéme efficace de laser Nd:YAG pompé par LED a été
démontré (Huang et al. 2016). En réalisant une cavité laser en Z (voir Figure |-13), les auteurs ont obtenu
une caractéristique ayant une efficacité (slope efficiency) de 14%, pour une énergie de sortie de 350
en pompant 1 ms avec des LEDs centrées autour de 750 nm.
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Figure I-13 : Schéma de la cavité en Z réalisée par (Huang et al. 2016).

[.3.2 Bilan et comparaison des grandeurs caractéristiques avec les anciens
systemes

Reprenons maintenant le Tableau |-1 que nous avions laissé dans la premiére partie de ce
chapitre afin de comparer les performances et différences des systemes laser pompés par LED d’antan
et d’aujourd’hui.

Grandeurs Années 1970 Années 2000

Températures 80 K, 300 K 300 K
Eclairements de pompe (W/cm?) 0,1a10 12100 (cw), 1 000 (impulsionnel)
Milieux pompés Nd:YAG, Yb:YAG, CaF, Polymeres, SC, milieux dopés Er, Nd
Longueurs d’onde de pompe (nm) 800 a 950 UV, bleu, blanc, IR
Efficacité optique 0,1a5% Jusqu’a 14%

Tableau I-2 : Comparatif des grandeurs caractéristiques des systéemes laser des années 1970 et d’aujourd’hui.
SC = semi-conducteur, cw = régime continu.

Depuis le début des années 2000, tous les systémes laser pompés par LED se font a température
ambiante. Un fonctionnement a des températures cryogéniques améliorerait incontestablement les
performances, mais serait bien trop contraignant, surtout au regard des systemes laser commercialisés
aujourd’hui. Une nette amélioration des performances des LEDs permet de diversifier les matériaux
pompés. En effet, dans les années 1970, la quasi-totalité des milieux a gain étaient cristallins, alors
gu’aujourd’hui, nous pouvons observer des lasers a polymeére ou encore des fibres optiques actives.
Historiqguement, les premieres LEDs créées émettaient un spectre dans le rouge et le proche IR. Depuis
les avancées technologiques, les LEDs bleues et UV se sont fortement développées, conduisant
naturellement a des LEDs blanches aussi efficaces. Ceci nous permet maintenant d’envisager des
pompages dans le visible et plus uniquement dans le proche IR. Enfin, des efficacités laser supérieures
a 10% ont pu étre obtenues en concevant des architectures de pompage ingénieuses.
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1.4 Les LEDs

Tentons maintenant d’expliquer ce qui a pu, dans la technologie des LEDs, permettre ces
avancées. Pour cela, nous allons aborder quelques notions sur la technologie des semi-conducteurs, son
évolution et ses conséguences sur le pompage laser.

1.4.1 Généralités sur les LEDs

Celaferabient6t 110 ans que la premiére observation de I'électroluminescence a été rapportée,
a partir d’un cristal de carbure de silicium (Round 1907). Cependant, il aura fallu attendre 1962 pour
que la premiére LED expérimentale voit le jour (Holonyak & Bevacqua 1962).

S1.xPx LED (1962)]

Figure I-14 : Premiére LED réalisée (Holonyak & Bevacqua 1962)° et photographie de Nick Holonyak Jr.

Depuis cette découverte, de nombreux progres ont été accomplis. Dans ce paragraphe, nous allons trés
brievement revenir sur les principes des LEDs avant d’aborder leur évolution. Nous allons tenter, dans
un second temps, de donner quelques pistes pouvant expliquer le regain d’intérét récent pour ces
composants.

I.4.1.a Principe des LEDs

Une diode électroluminescente est avant tout un semi-conducteur et plus précisément une
jonction p-n. Lorsque la diode est polarisée (c’est-a-dire lorsqu’une tension électrique est appliquée a
ses bornes), la différence de potentiel entre la zone de type p et la zone de type n se réduit et les
porteurs de charge (les électrons et les trous) peuvent ainsi circuler d’'une zone a 'autre. Un photon est
émis a chaque recombinaison de ces porteurs. Si cette recombinaison se produit entre un électron situé
au minimum de la bande de conduction et un trou au maximum de la bande de valence, alors le photon
émis aura une longueur d’onde égale a :

2y 2 e 124 ,
oW = T, (eV) eI

ou h est la constante de Planck, ¢ la vitesse de la lumiere dans le vide et E; correspond a I'énergie de
gap entre la bande de conduction et la bande de valence du semi-conducteur : E; = E¢ — Ey. Dans la
pratique, I'énergie de gap ne correspond pas nécessairement au pic d’émission car la longueur d’onde
centrale dépend de la température (Mottier 2008) :

c E

kg1
9 B
Vinax = —

=g Eq.1-2
Amae R 2R 1

3 lmage empruntée aux archives de I'Université de I'lllinois : http://distributedmuseum.blogspot.fr/2014/10/light-
emitting-diode.html
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Avec kg la constante de Boltzmann et T la température. De plus, I'émission d’une LED n’est pas
purement monochromatique, sa largeur dépend de I'énergie de gap ainsi que de la température et est
définie comme (Degiorgio & Cristiani 2014) :

 2kgT2y”

AL e

Eq.I-3

Ainsi, a température ambiante, la largeur spectrale d’une LED varie typiquement d’une quinzaine de nm
(LED ultra-violet) a une quarantaine de nm (LED infrarouge).

Intensité (u.a)

85 °C

e —

Amax Longueur d'onde (nm)
Figure I-15 : Evolution du spectre d'émission d'une LED avec la température (Zissis & Logiviere 2011).

Nous pouvons le voir avec les Eq. |-2 et Eq. I-3, et la Figure |-15 l'illustre particulierement bien :
le spectre d’émission d’'une LED se décale vers les hautes longueurs d’onde et s’élargit avec la
température ; d’ou I'importance de réguler ce parametre.

1.4.1.b Les LEDs d’aujourd’hui

Comme énoncé précédemment avec les Figure |-1 et Figure |-2, les LEDs connaissent une forte
croissance depuis le début des années 2000 environ. Comme nous pouvons le voir sur la Figure 1-16,
cette croissance est principalement soutenue par le marché de I'éclairage (on voit que les autres parts
de marché sont plutdt constantes, voire diminuent pour les écrans). Aujourd’hui, le nombre de lampes
dédiées a I'éclairage dans le monde est estimé a 30 milliards. Ainsi, ce n’est pas moins de 19% de la
consommation électrique mondiale qui est destinée uniquement a I'éclairage (urbain et domestique
pour la majeure partie).
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Figure I-16 : Evolution du marché des LEDs au fil des années (CAGR = Compound annual growth rate ou taux de
croissance annuel moyen).

Alors que l'efficacité des autres sources lumineuses stagne (voir Figure |-17 ci-dessous) autour de
150 Im/W pour la meilleure d’entre elles (les lampes a Sodium), celle des LEDs, a I'opposé, connait une
progression fulgurante. Pourtant, les LEDs ont commencé tres bas avec des efficacités comparables aux
premiéres lampes a incandescence. A titre d’exemple, les premiéres LEDs commercialisées en 1968 par
Monsanto avaient une efficacité de 0,1 Im/W. Ces LEDs, alimentées avec une puissance électrique
typique de 0,1 W produisaient une puissance de 0,01 Im (Craford 2004). Cependant, depuis I"apparition
des LEDs blanches, ces derniéres ont rattrapé leur retard sur les autres sources concurrentes en une
dizaine d’années, dépassant il y a 5 ans les 200 Im/W (Hummel 2011) et les 300 Im/W il y a deux ans*.
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Figure I-17 : Evolution de l'efficacité des principales sources d'éclairage au fil des années.

Comment une telle prouesse technologique est-elle possible ? Comment expliquer ce succes ?
Les LEDs les plus efficaces sont les LEDs blanches dites a tres hautes puissances (supérieures a 250 Im).

4 Cree est parvenu le 26 mars 2014 & atteindre 303 Im/W en laboratoire : http://www.cree.com/News-and-
Events/Cree-News/Press-Releases/2014/March/300LPW-LED-barrier
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La majorité d’entre elles sont constituées d’une LED bleue recouverte d’une couche de phosphore. Le
phosphore le plus utilisé est le Ce:YAG car ce matériau possede une bande d’absorption centrée a
450 nm et émet une lumiere jaune-vert (de 530 nm a 700 nm environ). Ainsi, le mélange du résidu de
lumiére bleue non absorbée avec la lumiére émise par le Ce:YAG permet d’obtenir une couleur blanche.
Ce large spectre d’émission possede un recouvrement important avec la courbe de sensibilité de I'ceil
humain, ce qui explique les efficacités élevées des LEDs blanches (en Im/W). Nous comprenons donc
que tout ceci ne serait possible sans I'avenement des LEDs bleues.

Au milieu des années 1980, alors que la plupart des laboratoires de recherche de I'époque
cherchent a exploiter le ZnSe pour tenter de réaliser des diodes laser bleues, un certain Shuji Nakamura
travaillant pour la société japonaise Nichia Chemical (aujourd’hui n®1 des fabricants de LED devant Cree,
Osram ou encore Epistar) décide lui, de concentrer ses recherches sur le GaN. C'est alors qu’il va
s'intéresser & la croissance MOVPE® pour ensuite concevoir ses propres réacteurs de croissance. A
compter de cette période, Nakamura deviendra le leader dans son domaine et cumulera les
découvertes, comme la premiére LED bleue de forte brillance (Nakamura et al. 1994), le premier laser
GaN impulsionnel (Nakamura et al. 1996) ou encore les premiéres LEDs blanches de forte efficacité
(Nakamura 1998).

Nous sommes en droit de nous demander ce qui, dans les LEDs de Nakamura, a permis d’aboutir
aux LEDs blanches de fortes brillances et efficacités que I'on connait aujourd’hui ? La réponse est
double : lorsque Nakamura publie ses résultats sur les premieres LEDs bleues (en 1994), puis blanches
(en 1998), il combine deux astuces ingénieuses : 'utilisation de LEDs a double hétéro-structure avec des
puits quantiques dans la zone active.
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Figure I-18 : (a) LED bleue fabriquée par Nakamura (Nakamura et al. 1994), (b) schéma d'une jonction a double
hétéro-structure avec puits quantiques.

Les avantages d’une double hétéro-structure sont multiples. L'utilisation de matériaux
différents en dehors et dans la zone active permet de créer des barrieres de potentiel augmentant de
facon importante la concentration des porteurs de charge dans la zone active (contrairement au cas
d’une homo-jonction ou les porteurs sont répartis sur toute la longueur de diffusion). Il est ainsi possible
de doper fortement les couches de confinement (zones dopées n et p), ce qui augmente le nombre de
porteurs de charge et donc le nombre de recombinaisons. Enfin, le matériau de la zone active est choisi
de fagon a ce que son indice optique soit plus élevé que ceux des zones n et p afin de confiner les
photons émis par guidage optique.

Cependant, lorsqu’un champ électrique est appliqué sur la double hétéro-jonction, cela a
tendance a séparer partiellement les électrons des trous, réduisant I'efficacité de recombinaison et
décalant le spectre d’émission vers les hautes longueurs d’onde (voir schéma en Figure [-19). Ainsi, pour
pallier ce phénomeéne, il faut que la zone de confinement des porteurs reste fine, d’ou I'utilisation de
puits quantiques dans la zone active.

> MOVPE = Metalorganic vapour phase epitaxy (ou épitaxie en phase vapeur aux organométalliques).
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Figure I-19 : Eloignement des fonctions d'onde des électrons ¥, et des trous ¥}, sous I'application d'un champ
électrique, induisant une diminution de I’énergie de recombinaison Ej.

Ainsi, les puits quantiques permettent de maintenir ce confinement et augmentent la densité d’états
au voisinage des extrema des bandes d’énergie malgré I'application d’un potentiel électrique. Les
niveaux d’énergie dans un puits de potentiel étant discrets, il n’en existe qu’un nombre fini pour une
dimension de puit donnée. Ainsi, pour de forts courants d’injection, la totalité des niveaux d’énergie des
puits quantiques va étre peuplée par les porteurs de charge, saturant la puissance maximale d’émission.
Or, il n"est pas possible d’augmenter la largeur de ces puits sous peine de réduire le confinement. C'est
pourquoi, les structures a puits quantiques multiples ont été créées (MQW pour Multiple Quantum
Well).

Outre I'amélioration de la puissance d’émission (et donc de la brillance), cette technologie a eu
deux autres conséquences sur les LEDs : une amélioration trés nette de la durée de vie du composant
par rapport aux autres sources lumineuse et une diminution drastique des prix rendue possible grace a
une production de masse.

Concernant la durée de vie d’'une LED, il n’existe pas, pour le moment, de norme encadrant
précisément cette définition. Ainsi, lorsque I'on entend parler de durées allant parfois jusqu’a 100 000h,
rien n’indique s’il s’agit de la durée de vie moyenne, médiane, du composant, de la LED conditionnée
ou encore des conditions dans lesquelles cette durée a été mesurée. Selon Georges Zissis, la définition
généralement utilisée pour définir la durée de vie d’une LED est « le temps au bout duquel B% des LEDs
émettent un flux lumineux inférieur a L% du flux inital » (Mottier 2008; Zissis & Logivieére 2011). Par
exemple, B50 L70 signifie que 50% des LEDs de I'échantillon testé n’émettent plus que 70% du flux initial
apres une durée d’utilisation donnée par le fournisseur, comme sur la Figure I-20. Ainsi, la durée de vie
d’une LED dépend principalement de la température qui régne a sa jonction, parametre lui-méme
dépendant du courant que I'on injecte dans le semi-conducteur. Une conclusion directe de ce constat
est que si I'on veut injecter de forts courants, il est nécessaire d’utiliser la LED dans un régime
impulsionnel afin de limiter I’échauffement de cette derniere. Nous constatons également que dans des
conditions normales d’utilisation (température n’excédant pas les 150°C et un courant inférieur a 1 A
pour une surface émettrice d'1 mm?), la durée de vie correspondant a cette définition atteint plusieurs
dizaines de milliers d’heures de fonctionnement, ce qui reste de loin supérieur aux autres sources
lumineuses (ne dépassant pas les 5 a 10 000 heures).
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Figure I-20 : Durée de vie d'une LED K2 Luxeon (B50 L70) en fonction du courant et de la température de jonction
(Zissis & Logiviére 2011), issue de la documentation Luxeon.

La seconde conséquence est la diminution des prix. Un peu a I'instar de la loi de Moore pour le
développement de la puissance des processeurs en informatique, il existe pour les LEDs une loi de Haitz
décrivant I"évolution de la puissance de sortie et des prix des LEDs en fonction des années. Cette loi
stipule qu’en 10 ans, la puissance des LEDs est multipliée par 20 et leur prix divisé par 10, voir la Figure
[-21. Rien que depuis le début de cette these, la puissance des principales LEDs que nous utilisons a été
multipliée par 2 et leur prix divisé par 4.
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Figure I-21 : Loi de Haitz : en 10 ans, la puissance émise par une LED augmente d'un facteur 20 et son prix est
divisé par 10 (Liu et al. 2009).

Avec le développement de nouveaux procédés de fabrication et de nouveaux réacteurs de
croissance, il est maintenant possible d’utiliser des substrats faisant jusqu’a 15 cm de diamétre (6")
pouvant contenir plusieurs milliers de LEDs a la fois (voir Figure I-22). Cette production de masse
contribue a la diminution du co(t de fabrication des LEDs.
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Figure I-22 : Substrats de saphir servant de base pour I'épitaxie (présentation Epistar).

Nous comprenons donc mieux pourquoi la « révolution » des LEDs s’est produite au début des
années 2000. De plus, face a I'impact que cette découverte a eu sur le monde de I'éclairage et sur la
société de maniere générale, nous comprenons également pourquoi les auteurs de cette rupture
technologique ont été récompensés par un prix Nobel de physique en 2014.

I.4.1.c Les technologies des LEDs : du composant au « chip on board » (COB)

Aujourd’hui, pour couvrir I'ensemble du spectre visible par les LEDs, deux moyens se
démarquent. Il est possible d’utiliser une LED bleue avec un ou plusieurs phosphore(s) pour créer une
LED blanche émettant un trés large spectre (supérieur a 100 nm) ou bien plusieurs LEDs émettant
chacune une bande spectrale bien plus faible (d’environ 20 nm comme nous I'avons vu précédemment).
L’énergie de gap (et donc la longueur d’onde d’émission) étant déterminée par le matériau, il est donc
nécessaire pour le dernier cas d’utiliser des matériaux différents si I’on souhaite couvrir tout le spectre
visible. Pour cela, deux familles de matériaux semi-conducteurs se distinguent, les matériaux a base de
nitrure (Ga, Al, In)N, a grand gap ayant une émission vers les basses longueurs d’onde, typiqguement
utilisés pour les LEDs bleues ; et les matériaux a base de phosphure (Al, Ga, In)P, qui auront tendance a
émettre plutot dans le rouge-orangé (au-dela de 600 nm) comme le montre la Figure 1-23.
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Figure I-23 : Etat de I'art des rendements quantiques externes de LEDs visibles hautes puissances, & 25°C. (1) LEDs
TFFC® en InGaN, 350 mA ; (2) LED VTF en InGaN, 1000 mA ; (3) LEDs CC en InGaN avec des substrats structurés ;
(4) Performances de LEDs de production en AlGalnP a 350 mA de chez Philips Lumileds Lighting Co.; V(A) est la

6 Les termes TFFC, VTF et CC sont expliqués dans le paragraphe juste aprés, avec la Figure [-24.
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courbe de sensibilité de I'ceil en vision photopique selon la CIE. Les pointillés servent a guider les yeux (Krames et
al. 2007).

Dans la suite de ce paragraphe, nous ne nous intéresserons qu’aux LEDs a base de nitrure car
elles nous permettront de comprendre pourquoi les LEDs percent le marché de I'éclairage depuis une
quinzaine d’années. De plus, si nous utilisons ces LEDs, c’est également pour ne pas rentrer en
concurrence avec les diodes laser qui sont trés développées dans le rouge et le proche infrarouge. Pour
plus de renseignements sur les LEDs a base de phosphure, (Krames et al. 2007) ont fait une description
tres complete en 2007.

Le substrat le plus utilisé pour les LEDs en nitrure est le saphir. Le matériau étant isolant
électriquement, différentes configurations de LEDs sont apparues au cours du temps dans le but
d’injecter le courant au plus proche de la jonction et améliorer I'extraction lumineuse. On distingue
aujourd’hui quatre configurations principales (Krames et al. 2007; Mottier 2008) : la Conventionnal Chip
(CC), la Flip Chip (FC), la Vertical Thin Film (VTF) et la Thin Film Flip Chip (TFFC), voir la Figure |-24.
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Figure I-24 : Configurations typiques de LEDs en InGaN-GaN. (a) Conventional chip (CC) avec un contact p semi-
transparent, (b) Flip-chip (FC) avec un contact p réfléchissant, (c) Vertical-injection thin film (VTF) adhéré a un
réflecteur en métal, (d) Thin-film flip-chip (TFFC). Les deux configurations « thin-film » permettent d’avoir acces a
la surface en GaN et d’améliorer 'extraction de la lumiére (en structurant la surface ou a I'aide de micro-optiques),
(Krames et al. 2007).

e Conventionnal chip (CC)

Dans cette configuration, il est nécessaire de graver la couche p pour avoir accés a la couche
n et étre en mesure de déposer le contact ohmique constituant la cathode. De plus, le
GaN:Mg de type p étant un faible conducteur électrique, il est nécessaire de déposer un
contact métallique semi-transparent a la surface de la LED pour uniformiser l'injection du
courant. Malgré ces efforts technologiques, cette configuration possede de nombreux
défauts : tout d’abord, une efficacité d’extraction réduite (due aux contacts électriques a sa
surface), mais aussi une injection du courant et une dissipation thermique de I'ensemble
plutot mauvaises.

e Flip chip (FC)
Un probleme intrinséque a la configuration CC est le compromis entre I'injection du courant
et I'efficacité d’extraction de la lumiére. En effet, pour limiter I'échauffement du contact
électrique semi-transparent, il est nécessaire d’augmenter son épaisseur des que 'on
souhaite injecter de forts courants dans le semi-conducteur, diminuant Iefficacité
d’extraction. Retourner la puce permet d’augmenter la dissipation thermique.
Effectivement, dans cette configuration, le contact thermique est assuré par des matériaux
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comme la céramique ou le silicium (qui possedent une conductivité thermique plus élevée
que le saphir). L'efficacité d’extraction est également améliorée puisque I’émission
s’effectue au travers du substrat (avec peu d’absorption dans le cas du saphir) et qu’il est
possible de déposer un réflecteur métallique renvoyant la lumiére partant vers le bas. Enfin,
cette configuration offre I'avantage de supprimer les fils d’or servant a l'injection du
courant repoussant ainsi le seuil de cassure a celui du composant (les fils étant souvent
I'élément qui casse en premier).

e Vertical thin film (VTF)

Contrairement au systeme précédent, apres le dépot des couches n et p sur le substrat de
saphir, la LED n’est pas retournée immédiatement. Le contact ohmique p est déposé sur
toute la surface de la couche p avant d’étre recouverte a son tour par un réflecteur
métallique. La différence principale de cette configuration avec la précédente est la
suppression du substrat en saphir. Pour cela, il faut en amont faire adhérer I'ensemble sur
un substrat hote (les couches n et p étant trop fines pour étre rigides, elles doivent toujours
reposer sur un substrat pour étre manipulées). C'est seulement a cette étape que la LED
est retournée. Enfin, le substrat en saphir peut étre éliminé a 'aide d’un procédé appelé
Laser Lift-Off, et le contact n déposé au centre de la couche n (qui possede une conductivité
électrique suffisante pour ne pas nécessiter l'utilisation d’un contact électriqgue semi-
transparent).

Cette configuration offre la possibilité de structurer la couche n (puisqu’il n'y a plus le
substrat dessus) afin d’améliorer le coefficient d’extraction de la lumiere, mais nécessite
d’amener le courant avec des fils.

e Thin film flip chip (TFFC)
Enfin, cette derniere solution combine les avantages des configurations VTF (structuration
de la couche n pour une bonne efficacité d’extraction et dissipation thermique améliorées)
et FC (robustesse avec une injection du courant sans fil). Le processus de fabrication est
identique a celui de la configuration FC. Ensuite, les LEDs sont découpées et connectées sur
une embase (typiqguement en céramique). Enfin, le substrat en saphir est retiré par Laser

Lift-Off.

Du fait de I'absence de fils sur les configurations FC et TFFC, il est aisé de déposer une couche
de phosphore sur la puce pour aboutir a une LED blanche. C'est ainsi que les LEDs blanches ont pu
bénéficier de tous les développements menés sur les LEDs bleues, permettant d’atteindre les efficacités
et les puissances qu’on leur connait aujourd’hui et de se faire une place dans le marché de I'éclairage.

Evidemment, les puces en semi-conducteur ne sont pas utilisables en I'état. Il faut les poser sur
une embase, les connecter a un circuit imprimeé (soit directement par les contacts comme dans les cas
FC et TFFC, soit par des fils d’or), déposer du phosphore dans le cas d’'une LED blanche, mettre un
encapsulant (souvent en résine) qui servira a protéger la puce des agressions environnementales
(humidité, poussiéres...) et enfin, mettre un déme (dans le cas des LEDs lentillées). Ces différentes
étapes intermédiaires entre la fabrication du composant électronique et son utilisation se résument par
le mot anglais packaging (que nous pourrions traduire en frangais un peu maladroitement par « mise
en boitier »).

Ainsi, au fil des années, les boitiers des LEDs ont beaucoup évolués, partant de la toute premiére
LED (Holonyak & Bevacqua 1962), en passant par la LED a broche (probablement la forme la plus
popularisée de la LED) dans les années 1970, a un boitier quasiment inexistant qui se résume au
composant lui-méme a partir des années 2000, voir la Figure I-25 ci-dessous (Mottier 2008).
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Figure I-25 : Evolution des boitiers des LEDs : a) 1ére LED (Holonyak & Bevacqua 1962), b) LED & broches, c) LED
CMS « Leadform », d) LED CMS « Leadless », e) LED CSP

e |esLEDs a broches

Dans une LED a broches, la puce est collée ou brasée dans une coupelle métallique servant
de réflecteur et connectée électriqguement et thermiquement a l'une des broches. Un fil
d’or lie I'autre broche a la face avant de la puce. Le tout est encapsulé dans une résine de
protection transparente ou colorée (en fonction des applications visées) qui joue également
le role de lentille. Ce type de LED a été (et continue d’étre) trés utilisé dans toutes les
applications de signalisation (feux routiers, témoin de mise sous tension d’un appareil
électronique, lampe de poche...).
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Figure I-26 : Schéma d'une LED a broches (Craford et al. 2001).

e |es|EDs CMS « Leadform »

Les LEDs ayant suivi I'évolution des composants électroniques, la nécessité d’avoir des
composants montés en surface (CMS) soudables s’est fait ressentir. Ces derniers sont dits
Leadform car ils possedent des pattes d’interconnexion métalliques extérieures. Bien que
les fournisseurs congoivent différents types de LEDs Leadform, elles peuvent toutes étre
regroupées autour de 6 caractéristiques typiques : 1) la puce, 2) un support mécanique
permettant I'interconnexion électrique et la dissipation thermique, 3) un luminophore dans
le cas des LEDs blanches, 4) un encapsulant pour protéger la puce, 5) une optique
rapprochée de type lentille et enfin 6) des pattes d’interconnexion extérieures pour
I’'assemblage sur une carte mére par exemple.

Figure I1-27 : (a gauche) Schéma d'une LED « Leadform » avec une puce (1), un support d’interconnexion et de
dissipation thermique (2), un luminophore (3), un encapsulant (4), une lentille (5) et des pattes d’interconnexion
externes (6) ; (a droite) illustration d’une LED « Leadform », source : Lumileds.
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Les LEDs CMS « Leadless »

Par la suite, afin de gagner en compacité, les pattes d’interconnexion externes ont été
remplacées par des contacts traversants (vias), amenant le courant du circuit imprimé a la
puce. Le support, généralement en céramique (a base d’alumine ou de nitrure d’aluminium
pour leurs conductivités thermiques élevées), sert d’isolant électrique et dissipateur
thermique.

/" Demimmfi O\

| I

Figure I-28 : (a gauche) Schéma d'une LED « Leadless » avec une puce (1), une embase en céramique (2), des vias

traversants (3) et des interconnexions de surface (4) ; (a droite) illustration d'une LED « Leadless », source :

Epistar.

Du CSP au COB

Aujourd’hui, le boitier le plus abouti est le CSP pour Chip Scale Package. Le but est de
réduire littéralement le boitier a la taille de la puce, permettant la réalisation de sources
ultra-compactes. Dans cette configuration, la puce est directement déposée sur le circuit
imprimé. Cette technique est appelée le Chip on Board (ou COB). Il est ainsi possible de
déposer les puces selon n’importe quel schéma (une matrice, un disque ou tout autre tracé
demandé par un client). Enfin, cette technologie augmente la conductivité thermique du
systéme en réduisant le nombre d’interfaces thermiguement résistantes.

1.6x1.6 mm 2.0x1.6 mm 1.4x1.4mm 1.3x1.3mm

Figure I-29 : LEDs CSP type Luxeon de Lumileds.

I.4.1.d Limites et améliorations

L'efficacité électrique-optique globale des LEDs cache de nombreuses autres efficacités

dépendant de différents parametres tels que le rendement quantique interne, I'extraction lumineuse,
la conversion du phosphore (pour les LEDs blanches), les pertes par propagation, etc. Chaque année, le
département de I'énergie des Etats-Unis publie des rapports faisant I'état de I'art des technologies liées
a I’énergie et propose des objectifs a atteindre pour les 5 a 10 ans a venir. L'un de ces rapports appelé
Multi-Year Program Plan (MYPP) porte sur I’éclairage a LED et sert de ligne de route pour les fabricants
de LEDs. Le rapport de 20137 dresse ainsi une liste des différentes efficacités actuelles et futures (voir
Figure 1-30), qui sont les axes de recherche privilégiés des grandes entreprises de LED comme Nichia,
Cree, Osram ou Epistar.

7 http://appsl.eere.energy.gov/buildings/publications/pdfs/ssl/ssl mypp2013 web.pdf
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Figure I-30 : Les différentes efficacités d'une LED, MYPP = Muli-Year Program Plan, IQE = Internal Quantum
Efficiency, EQFE = External Quantum Efficiency, stabilité de 'EQE : EQE & 100 A/cm? relative a 35 A/cm?.

L'efficacité d’extraction des LEDs est un parametre dans lequel les industriels concentrent
beaucoup d’efforts. A cause des indices élevés des matériaux semi-conducteurs, la réflexion totale
interne sur les faces de la puce piege une grande quantité de lumiere générée. Par exemple, pour une
LED en GaN (dont l'indice optique est de 2,5), I'angle du cbne d’échappement n’est que de 23°,
réduisant la lumiére extraite a seulement 4%® | Ainsi, outre les différentes configurations développées
dans ce but (Figure 1-24), les solutions principales se résument a disposer une couche métallique
réfléchissante dans la direction opposée a I’émission afin de recycler les rayons partant dans la mauvaise
direction et a structurer I'interface de sortie (coté n). Actuellement, cette structuration (ou texturation)
se fait de deux maniéres. La premiére consiste a inscrire un motif aléatoire a la surface afin de la rendre
diffusante. De cette facon, la probabilité qu’un rayon incident a la surface soit inclus dans le cone
d’échappement augmente statistiquement. C'est ainsi que (Krames et al. 2007) ont mesuré une
efficacité d’extraction de 80% ! La seconde maniere, completement a I'opposé du caractere aléatoire,
consiste a inscrire un motif périodique afin de créer un cristal photonique qui va coupler la lumiere dans
les modes rayonnés (Rattier et al. 2002). Dans la pratique, malgré son efficacité, cette solution reste
pour le moment technologiquement incompatible avec une production a grande échelle a cause de la
taille des motifs (de I'ordre de la centaine de nanométres) en jeu.

Parmi les autres défis que les fabricants de LEDs devront relever, il y a 'amélioration de
I'efficacité quantique interne pour des densités de courant injecté élevées (ce phénomeéne est
appelé efficiency droop, « chute de ['efficacité » littéralement, qui se produit a partir de plusieurs
dizaines a quelques centaines d’A/cm?). L'origine de cette baisse d’efficacité était attribuée a I'élévation
de la température de la jonction, mais il a été démontré récemment (Iveland et al. 2013) que cette
diminution provient de la recombinaison d’électrons par effet Auger, phénomeéne non-radiatif. Il est
également probable que ce soit ce phénomene qui soit a I'origine des faibles efficacités des LEDs vertes,
expliquant pourquoi il est difficile d’obtenir de fortes puissances dans cette gamme de longueur d’onde.
Cependant, peu de temps aprés la découverte de I'origine de cette baisse, une équipe de I'U.S. Naval
Research Laboratory a annoncé avoir trouvé une solution en changeant le profil du puit de potentiel de
la bande de valence (Roman Vaxenburg et al. 2013; R. Vaxenburg et al. 2013).

8 En négligeant les réflexions sur les autres faces du composant issues des rayons lumineux partis dans la mauvaise
direction. Ce calcul présuppose également une émission isotrope de la lumiére depuis les puits quantiques, ce qui
est proche de la réalité.
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Un effort est également a faire dans l'identification des mécanismes de génération de la lumiere
afin de comprendre les problemes liés aux défauts de dopage de type p et a I'incorporation de fortes
concentrations d’indium dans les diodes vertes en InGaN.

Le paramétre le plus faible parmi les efficacités présentées en Figure 1-30 est la conversion
lumineuse du phosphore. En effet, étant données les faibles épaisseurs de phosphore en jeu, ce dernier
n’absorbe que faiblement la lumiere émise par la LED. Ainsi, des progres sont attendus a la fois dans
I"absorption de ces matériaux autour de la bande 370 — 450 nm, mais également dans leur capacité a
réémettre efficacement cette lumiere, en améliorant leur rendement quantique.

Enfin, une grande marge de progression est également possible au niveau de I'efficacité
guantique interne, surtout pour des densités de courant élevées, comme le montre la Figure 1-31.
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Figure I1-31 : Efficacités quantiques internes théorique et expérimentale d'une LED (Zissis & Logiviere 2011).

Les LEDs dans le futur seront donc encore meilleures, ce qui constitue une raison supplémentaire pour
étudier le pompage par LED.

[.4.2 Performances des LEDs
1.4.2.a En régime continu

Les LEDs de fortes puissances couvrent par bandes tout le spectre visible et le début de
I'infrarouge proche. On en trouve a partir de 365 nm jusqu’a 950 nm?®. Les puissances varient beaucoup
selon les couleurs. En effet, la longueur d’onde d’émission est déterminée par le matériau du semi-
conducteur dont dépend la technologie de fabrication associée. Ceci est résumé dans le Tableau I-3
suivant et illustré sur la Figure 1-32 ci-dessous.

9 Nous pouvons également trouver des LEDs a 320 nm et 1050 nm mais avec des puissances et des efficacités bien
plus faibles.
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Longueur d’onde Puissance optique* Eclairement

il (mW) (W/ecm?) Fabricant
365 600 60 .
uv 400 - 415 100042000 | 1004200 LED Engin
Bleu 430—-470 800 a 1 500 80a 150 LED Engin/Seoul semiconductor
Vert 505 -530 430 43 Seoul semiconductor
Ambre 590 -620 300 30 OSRAM Opto
Rouge 630 - 660 650 65 LED Engin/Seoul semiconductor
740 370 37 LED Engin
850 900 90
IR 940 500 50 OSRAM Opto
Blanc 5 000 K (froid) 850 85 LED Engin
3 000 K (chaud) 900 90 LED Engin

Tableau I-3 : Récapitulatif des longueurs d’onde existantes avec les puissances associées. *Puissances obtenues
pour une puce de 1x1 mm? alimentée en continu par un courant de 1 A.

Nous pouvons remarquer que les éclairements en continu inscrits dans le Tableau [-3 vont
jusgu’a 200 W/cm? soit au moins trois ordres de grandeur supérieurs aux éclairements des LEDs utilisées
dans les années 1970.
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Figure I-32 : Puissances spectrales relatives des LEDs (normalisées par rapport a la LED UV, la plus puissante). En
continu, I’état des puissances en 2013 et en pointillés, I'amélioration en 3 ans.

Nous pouvons tres nettement voir la différence de largeur spectrale entre les LEDs bleues/UV
et les LEDs IR et I'impact que cela a sur I'intensité spectrale créte. En effet, bien que la LED IR a 850 nm
soit 50% plus puissante que la LED UV a 365 nm (900 mW contre 600 mW), cette derniere a tout de
méme son maximum spectral plus élevé que celui de la LED IR, d(i a sa faible largeur spectrale. Enfin, en
trois ans, certaines LEDs ont vu leurs puissances multipliées par deux (voir courbes en pointillés sur la
Figure 1-32).

1.4.2b En régime impulsionnel

Nous I'avons vu précédemment dans la bibliographie, il est souvent nécessaire de faire
fonctionner les LEDs en régime impulsionnel pour générer un effet laser. En effet, un semi-conducteur
est limité par la thermique qui apparait lorsqu’un fort courant est imposé a ses bornes. Ainsi, un
fonctionnement des LEDs en régime impulsionnel permet d’atteindre ce méme niveau de thermique
critique avec des courants plus forts, mais pendant un temps plus court. Voici quelques détails sur les
ordres de grandeur quant au gain que I’'on peut obtenir.
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Nous définissons ici un gain entre le régime continu et le régime impulsionnel par le rapport
entre la puissance de la LED a son courant créte maximal (c’est-a-dire avant claquage) en régime
impulsionnel par la puissance de cette méme LED alimentée a 1 A en continu. Littéralement :

PLED(courant de claquage)

Eq. I-4

Gimpulsionnel = P ]
LED(1 A continu)

Bien entendu, ce gain varie énormément en fonction de la longueur d’onde et de la durée d’impulsion.
La Figure I-33 représente les résultats de ces mesures que j'ai réalisées pendant mon stage chez Effilux.
Il sera plus important pour les LEDs bleues car ce sont celles qui sont capables de supporter les plus
grands courants. Par comparaison, une LED ambre émet environ 0,27 W a 1 A et seulement 0,64 W a
3 A (un gain équivalent a 2,4). Les LEDs ambre sont probablement les plus mauvaises LEDs que I'on
puisse trouver sur le marché en matiere de puissances émises, de tenues au courant, de tenues du flux
a hautes températures et de durée de vie. Ceci est lié a la nature du matériau et au fait qu’il n’y a pas
d’application de grande ampleur qui exploiterait cette longueur d’onde. On remarque d’ailleurs que le
8ain Gimpuisionner d€ la LED ambre est le gain le plus faible que I'on a obtenu parmi tous nos tests en
régime impulsionnel (voir Figure 1-33). On obtient avec les LEDs bleues des gains avoisinant 5 a 6, un
gain de 8 pour les LEDs rouges et a peine 4 pour des LEDs vertes.
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Figure I-33 : Puissances spectrales relatives des LEDs en régime impulsionnel (en trait plein) et en continu pour
comparaison (en pointillés). Pour chaque courbe sont précisés le gain Gmpuisionner €t le courant de claquage. La
durée d'impulsion est fixée a 4 us pour toutes les mesures.

Les mesures ont été effectuées avec une durée d’'impulsion de 4 ps pour deux raisons. Dans un
premier temps, nous voulions réaliser ces tests avec une durée la plus courte possible pour limiter
I’échauffement des LEDs et ainsi avoir un majorant de ce qu’il est possible d’obtenir en régime
impulsionnel. La seconde raison est liée au temps de montée et de descente des fronts de I'impulsion,
limité par notre montage électrique.

Une conséquence du régime impulsionnel est le décalage spectral. Nous I'avons vu en début de
chapitre, la longueur d’onde d’émission des semi-conducteurs (que ce soient des lasers ou des LEDs)
change avec le courant d’injection et la température. Alors que la longueur d’onde des LEDs UV ou
ambre ne va se décaler que de 2 nm, celle des LEDs bleues peut se décaler de 10 nm pour de forts
ampérages. La largeur spectrale peut méme s’agrandir pour certaines longueurs d’onde (c’est le cas par
exemple de la LED IR sur la Figure 1-34). Pour aider a la compréhension de ce graphique, pour une LED
donnée, sa puissance en continu et en impulsionnel a été adaptée afin de mettre en exergue les
décalages spectraux. Ces décalages ne sont pas trés contraignants car la largeur spectrale d’une LED est
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de plusieurs dizaines de nm. Cependant, il est important de connaltre ce phénoméne pour pouvoir
I’anticiper dans les simulations par exemple.
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Figure I-34 : lllustration du décalage spectral entre des LEDs en régime impulsionnel (trait plein) et continu (trait
pointillé).

En conclusion, le régime impulsionnel nous permet d’accroitre pendant un temps tres court la
puissance émise d’une LED tout en limitant I'échauffement. Ces avantages sont contrebalancés par un
décalage en longueur d’onde qui peut s’avérer plus ou moins génant selon la largeur de la bande
d’absorption du matériau laser considéré.
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I.5 Conclusion

Pour conclure sur I'état de I'art du pompage par LED, on peut faire plusieurs remarques. Tout
d’abord, pour chaque axe de recherche, il y a relativement peu de références. En effet, encore peu de
laboratoires se sont attaqués au pompage par LED. Ensuite, la géométrie de pompage préférentielle
dans le cas des cristaux est quasiment toujours le pompage transverse du fait des propriétés d’émission
des LEDs (lambertienne). Enfin, on remarque qu’en I'espace de 40 ans, I'éclairement en régime continu
des LEDs a augmenté de 2 a 3 ordres de grandeur (nous sommes passés de 0,1 W/cm? a plusieurs
dizaines de W/cm? en continu, voire le kW/cm? en régime impulsionnel). Cependant, ceci reste encore
faible par rapport aux éclairements des diodes lasers (de I'ordre de la dizaine de kW/cm?).
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CHAPITRE Il :

Pompage direct par LED
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II1.

POMPAGE DIRECT PAR LED

ous l'avons vu dans le chapitre précédent, les LEDs sont capables d’atteindre des
éclairements de pompe suffisamment importants pour obtenir un effet laser. Si dans
les années 1970, les investigations se sont surtout concentrées autour du Nd:YAG, les
LEDs d’aujourd’hui nous permettront peut-étre d’explorer d’autres cristaux se pompant dans le visible
comme l'alexandrite, le Cr:LiSAF ou le Ti:saphir. Comment déterminer quels cristaux peuvent étre
pompés par LED ? Quel est le (ou les) critére(s) pertinent(s) ? A quelles particularités spécifiques au
pompage par LED faut-il faire attention ?
Nous donnerons dans un premier temps des indications ainsi qu’une méthodologie permettant
d’identifier les cristaux avec les plus forts potentiels. Puis, dans un second temps, nous détaillerons le
premier démonstrateur laser que nous avons réalisé.

1.1 Etude théorique du pompage direct

I1.1.1 Calcul théorique du gain laser

Pour que 'effet laser puisse exister et, il faut que le gain compense les pertes de la cavité laser.
Ce principe, dans le cas d’une cavité linéaire, se traduit par I'Eq. II-1 :

GERR,(1—a)> 1 Eq. II-1

oU R; et R, sont les coefficients de réflexion des miroirs de la cavité Fabry-Perot, a toutes les autres
pertes que celles introduites par les miroirs et G le gain laser petit-signal définit comme :

P(L)

GO = m Eq -2

avec Py et P(L) les puissances signal en entrée et en sortie du milieu a gain et L la longueur du milieu
a gain, voir Figure II-1.

0 L z

] »
T »

P(0) s Cristal laser mly P(L)

A
v

L
Figure II-1 : Schéma associé a la définition du gain laser.

Dans ces conditions, I"évolution de I'éclairement laser'® E (W/cm?2) au cours de sa propagation
dans le milieu a gain s’écrit :

10 Cette thése ayant une composante importante en photométrie, nous avons décidé de ne pas utiliser les abus
de langage usuels propres a la communauté laseriste. Ainsi, dans la suite nous parlerons d’éclairement (en W/cm?)
et non d’intensité, ainsi que de luminance (en W/cm?/sr) et non de brillance.
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4 _ Iew(2).E(2) Eq. II-3
dz
OU g.w(2) est le gain linéique en régime continu et z I'axe optique. De plus, dans un premier temps,
afin de ne pas s’ajouter une difficulté supplémentaire, nous allons privilégier les systemes laser 4
niveaux aux 3 niveaux!!. Nous considérons donc que la section efficace d’absorption a la longueur
d’onde laser est négligeable (g,; = 0). Partons ainsi de I"équation du gain linéique, valable une fois le
régime permanent atteint et pour un pompage continu, adaptée aux systemes 4 niveaux :

A
O-el-o-ap-Ep(Z)'h_Ié

ew(2) =n; Eq. 1I-4

Ap A1
O'ap.Ep(Z).E + O-el-E(Z)-m +z
ou n; est la densité totale en ion dopant dans la matrice, g, la section efficace d’absorption a la
longueur d’onde de pompe, g la section efficace d’émission a la longueur d’onde signal, 4, et A les
longueurs d’onde de pompe et signal, h la constante de Planck, c la vitesse de la lumiere dans le vide, T

le temps de vie radiatif des ions dopants dans la matrice et enfin E,,, I'éclairement de pompe.

Nous pouvons procéder a quelques simplifications de I'Eq. 11-4 du gain linéique :

- Dans le cas du pompage par LED, nous supposerons que |'éclairement de pompe restera
suffisamment faible pour négliger la saturation d'absorption, d’ou un éclairement E, petit
devant 1/t. En effet, une LED émet un éclairement de I'ordre de la dizaine a la centaine de
W/cm? alors que l'intensité de saturation vaut plusieurs dizaines de kW/cm? typiquement.

- Nous calculons le gain petit-signal, c’est-a-dire que I'éclairement signal en entrée du milieu a
gain sera faible (E = 0). Ceci correspond donc au gain linéique g.,,, puis au gain laser petit-
signal Gy.

Ces approximations nous permettent de simplifier I'expression du gain linéique de la fagon suivante :

A
Jew(2) = Ny 01 Ogp. Ep(2). h_ch T Eq. 1I-5

Enfin, il faut garder en téte que cette relation est valable dans le cas d’'un pompage continu.
Dans notre cas, puisque les LEDs fonctionneront en régime impulsionnel, il suffirait que la durée
d’impulsion de pompe soit suffisamment grande devant le temps de vie du matériau laser. Cependant,
en fonction des LEDs utilisées, nous verrons que ce critére ne pourra pas toujours étre respecté (a cause
d’un échauffement des LEDs trop important lorsque les durées d’impulsion deviennent trop grandes).
Le gain expérimental n’est alors pas celui que I'on pourrait obtenir en régime permanent. Compte tenu
des équations d’évolution des populations, nous avons ainsi défini un gain linéique go qui prend ce
parametre en compte et représente le gain effectif a la fin du créneau de pompe :

Aty
90 = Gew (1 —e 7 ) Eq. II-6
ou Aty est la durée de I'impulsion de pompe.

Il faut maintenant tenir compte du fait que notre source de pompe n’est pas monochromatique
et que la répartition de I'éclairement de pompe dans le cristal n’est pas parfaitement homogene. Le

11 Dans les faits, nous avons considéré le rubis par curiosité, nous avons réalisé quelques tests qui se sont avérés
infructueux.
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gain est donc une variable qui dépend de I'éclairement de pompe au point considéré. Ainsi, I'expression
du gain linéique devient :

Ap2
n; dE,(x,y,z) Ay
Jo(x,v,2) = 0,.T f h—c.aap(lp).)lp.pdT.dlp. l—e 7t Eq. 1I-7
Ap1

avec 1,1 et Ay, les bornes du spectre d’émission de la LED utilisée et les variables spatiales x,y et z
appartenant au repere définit par la Figure II-2.

z, axe de
la cavité

I

Figure II-2 : Cristal de hauteur h, de largeur | et de longueur L dans un repere (x,y,z).

L"évolution de I'éclairement a la longueur d’onde signal le long de I'axe z s’écrivant :

dE(x,y)
gy o (x,y,2)E(x,y) Eq. II-8

Nous pouvons en déduire I'expression de I'éclairement signal E; en sortie d’un cristal laser de longueur
L:

EL (x’ y) — EO (x’ y) efOLQO(x'y'Z)dZ Eq. ]]’9

Pour rappel, I'Eq. lI-2 définit I’expression du gain comme étant égal a :

_P@) _ ff(;mx'wy Ey(x,y)dxdy
P(O) ff(;’vx'wy EO (X, y)dxdy

Go Eq. II-10

ou wy et w,, sont les diametres du faisceau laser signal selon les axes x et y.
Finalement, en supposant une répartition transverse du faisceau en forme de chapeau (« top hat »), on
obtient 'expression du gain petit-signal :

L )
J‘z=0 I;V;:(})y 9o(x,v,2)dxdydz
fo=exp , Eq. 1I-11
. Wy Wy,

Nous avons finalement abouti & une expression littérale du gain laser petit-signal en simple passage. A
cause des multiples réflexions dans le cristal laser, il est difficile d’avoir une formule analytique
permettant de calculer les valeurs d’éclairement de pompe Ej, (x, y, z). C’est pourquoi, ces éclairements
sont calculés a I'aide de LightTools avant d’étre injectés dans cette expression du gain.

56



11.1.2 Etude des différents parametres clés du gain laser

Le gain tenant compte a la fois des propriétés spectroscopiques du matériau et des propriétés
d’émission de la pompe, cela en fait la grandeur la plus pertinente pour estimer la possibilité d’atteindre
le seuil laser a partir d’'un pompage par LED. Regardons maintenant un peu plus en détail les différents
parameétres que comprend le gain, avec comme formule de référence I'expression de g, donnée par la
relation Eq. II-7.

1I.1.2.a Le pompage

[1.L1.2.a.1 Régime impulsionnel et choix du pompage

Un calcul rapide basé sur I'Eq. 1I-5 appliqué au Nd:YVOyq (cristal qui, a priori, aurait le seuil laser
le plus bas) nous permet de constater que les éclairements des LEDs en régime continu (donc au
maximum de 'ordre de 100 W/cm?) sont tout juste suffisants pour atteindre le seuil laser. C'est
pourquoi, afin d’avoir un gain laser plus conséquent, nous avons, pendant toute la suite de cette these,
utilisé les LEDs en régime impulsionnel. Comme nous l'avons vu dans le Chapitre |, cela permet
d’augmenter I'éclairement de sortie d’un facteur pouvant aller jusqu’a 11 (dans le cas des LEDs UV).
Cette augmentation dépend bien entendu de la durée d’impulsion (plus cette durée est courte, plus
I’échauffement de la LED sera limité et nous pourrons ainsi injecter un courant élevé). De la méme
facon, le gain apporté par le régime impulsionnel va varier d’'une LED a une autre (pour une méme durée
d’impulsion) selon le matériau dans lequel est fait la LED.

Enfin, I’éclairement de pompe doit étre suffisamment important pour obtenir une inversion de
population au centre du cristal conséquente. En effet, un pompage transverse posséde au moins deux
avantages par rapport au pompage longitudinal. Tout d’abord, il est possible de placer plus de LEDs
autour du cristal, permettant ainsi d’apporter une plus grande énergie de pompe (alors que bien
souvent, il n"est possible de placer qu’une seule LED en pompage longitudinal). De plus, un pompage
transverse n’impose aucune contrainte sur la longueur du barreau laser. Au contraire, dans le cas du
pompage longitudinal, cette longueur sera limitée a la longueur d’absorption de la pompe, menant ainsi
a des gains plus faibles (voir Figure 11-3).

LEDs
Cristal = T Cristal
> G, =e91 << G, =92 & >
+—> < >
Ll LZ

Figure II-3 : Comparaison des pompages longutudinal et transverse.

[.L1.2.a.2 Couplage dans le milieu laser

Le flux lumineux émis par une LED diverge. Une LED lentillée aura une divergence typiquement
comprise entre 40° et 120°, rarement plus, alors qu’une LED non-lentillée émet dans un angle solide de
27 srun rayonnement dont la luminance ne dépend ni de la position, ni de I'orientation d’observation,
c’est-a-dire un rayonnement lambertien. Propriété illustrée par la Figure II-4.
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Figure II-4 : Indicatrice d’intensité (ou diagramme d'émission) d'une LED non-lentillée.

Rappelons également que la luminance (ou de maniéere équivalente, I'étendue géométrique) se
conserve a travers tout systeme optique utilisant la réfraction, la réflexion ou la diffusion. Ceci signifie
gue pour une source donnée, le produit de sa taille par sa divergence est constant.

Il est important de comprendre ce qu’impliquent ces constats, car cela aura des conséquences
sur toute la suite de cette these. Les LEDs ont une luminance, et donc un éclairement, plus faible que
celui des diodes laser (de 'ordre de 100 kW/cm? pour ces derniéres contre 100 W/cm? typiquement
pour les LEDs). Ainsi, pour augmenter I'éclairement de pompe, nous sommes tentés d’utiliser un
systeme optique afin de concentrer le flux émis par la LED dans le cristal laser considéré.

Utilisation d’un systéme optique imageant ?
Placons-nous dans le cas de la Figure II-5, c’est-a-dire avec un jeu de lentilles permettant de
focaliser I'éclairement issu d’une LED non-lentillée.

21T 1 1
a
- === = = = = = = = =38 Milieu laser
ELED \ 4 A / EP
(W/cm?) (W/cm?)

Figure II-5 : Focalisation de I'éclairement émis par une LED a l'aide d'un jeu de lentilles. Eiep = éclairement de la
LED, E, = éclairement de pompe incident sur le cristal laser, a = angle d’ouverture du systéme optique.

Afin de collecter le maximum de flux possible, il est important de choisir une lentille avec une
ouverture la plus grande possible. Peu importe I'ouverture de la lentille choisie, elle ne le sera jamais
assez pour récolter la totalité du flux émis par la LED (a moins d’utiliser une lentille a immersion avec
comme inconnue I'effet de I'huile sur les LEDs et la durée de vie du systéme). Donc, nous allons perdre
de la puissance a cette étape. De plus, pour concentrer ce flux, il faut que la seconde lentille utilisée soit
encore plus ouverte que la premiére, ce qui pose probleme puisque nous sommes censés avoir choisi
la lentille la plus ouverte possible en premier lieu. Donc, au mieux, nous ne ferons qu’égaliser
I"éclairement récolté par la premiere lentille.

En résumé, pour concentrer |'éclairement émis par une LED a I'aide d’un systéme optique
imageant, il faudrait que ce dernier ait une ouverture plus grande que celle de la LED, ce qui est
impossible puisqu’elle émet dans un demi-espace.

Utilisation d’un systéme optique non-imageant ?

Il vient facilement a I'esprit qu’un systeme de miroirs disposés en forme pyramidale ou
d’entonnoir (a l'instar des lens duct comme dans cet exemple (Payne et al. 1994)) aurait pour
conséquence de concentrer la lumiére.

Un tel systeme est facilement modélisable avec le logiciel LightTools. Plagcons-nous dans le cas
d’un entonnoir optique simulé par un cone parfaitement réfléchissant. La LED est placée devant la
grande face de cet entonnoir et un capteur pour mesurer le flux qui en sort est placé derriere la petite
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face (Figure II-6). Les calculs effectués par LightTools sont basés sur le tracé de rayons. Sur la simulation
ci-dessous est représentée la trajectoire d’une centaine de rayons, bien que dans les faits, ce sont un
million de rayons qui ont été utilisés pour le calcul. On remarque tout d’abord que la grande majorité
des rayons ressortent par la grande face. Ceci s’explique simplement. A partir d’une certaine divergence
de la source (qui dépend de I'angle de I"entonnoir considéré), une partie des rayons arrive, apres
plusieurs réflexions, avec le bon angle pour faire demi-tour dans I'entonnoir. Ceci ne se produit pas pour
des faisceaux trés peu divergents, qui a chaque réflexion, continuent leur progression dans le méme
sens. De plus, lorsque I'on fait la mesure de I'éclairement en sortie de I'entonnoir, on remarque qu’il est
exactement égal a celui de la LED. Par ailleurs, LightTools nous permet de vérifier que le rayonnement
en sortie de la petite face est également lambertien, pour preuve I'indicatrice de sortie qui est affichée.

Intensité (u.a.)
A

Oo

Sy /
Capteur /

-67,5°
~

-90°

Figure 11-6 : Simulation d'un céne concentrant la lumiere de la LED (a gauche). Indicatrice de sortie de la petite
face (a droite).

En conclusion, en sortie de cet entonnoir, on se retrouve avec un éclairement identique a celui de la
LED et un rayonnement lambertien. Dit autrement : [a luminance a été conservée | Dans la pratique, un
tel systeme ferait diminuer la luminance car le coefficient de réflexion de I'entonnoir ne serait pas de
100%.

L"architecture la plus efficace consiste donc a ne rien disposer entre les LEDs et le cristal pour
éviter de perdre du flux par transmission des optiques. Maintenant, il est intéressant de calculer quel
est I'éclairement recu par le barreau.

Soit une surface éclairée par une LED :

Source de luminance L (ex : LED)

Objet éclairé

Figure II-7 : Objet éclairé par une source de luminance L.

Dans la configuration de la Figure II-7, I’éclairement d’une surface éclairée par une LED est donné par :

E = nLsin*a Eq. 1I-12
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Ainsi, si I'on veut I'éclairement le plus grand possible au centre du barreau, nous avons tout intérét a
mettre le plus de LEDs possible autour du cristal. Prenons le cas ou nous plagons 8 LEDs autour d’un

()
/

LED ‘

Figure 11-8 : Cristal laser entouré de 8 LEDs a équidistance.

Supposons que I'angle sous-tendu soit de 45°. Dans cette configuration (Figure 11-8), I'éclairement total
est égal a:

2

V2
E = 8mLsin?45° = 8nlL (7> = 4mnL Eq. 1I-13

Maintenant, que deviendrait cet éclairement si nous prenions 2 fois moins de LEDs, mais positionnées
le plus proche possible du cristal, comme dans la configuration de la Figure 11-9 :

Figure 11-9 : Cristal laser entouré de 4 LEDs.

L"éclairement percu par le cristal serait aussi de E = 4mL. Ainsi, I’éclairement au centre du cristal reste
le méme alors que le nombre de LEDs a été divisé par deux.

Ainsi, la configuration nous permettant d’obtenir le meilleur éclairement avec le moins de LEDs
possible est celle ou les LEDs sont collées au milieu laser (car ce dernier est de taille comparable a celle
des LEDs). C'est donc de cette facon que tous les cristaux étudiés dans cette thése seront pompés®2.

[1.L1.2.a.3 Utilisation de LightTools

Dans le calcul du gain donné par la relation Eq. II-7, il est relativement aisé de trouver les
informations spectroscopiques des cristaux dans la littérature (il est également possible de les mesurer
si I'on est en possession des cristaux). Cependant, donner une estimation analytique et réaliste de
I'éclairement de pompe Ej, (x,y,z) au sein du cristal avec un pompage par LED dépend énormément
de I'architecture de pompage et constitue une tache bien plus difficile. En effet, la lumiere issue des
LEDs se propageant dans toutes les directions, le calcul ne se résume pas a la valeur de la transmission
en exponentielle décroissante d’un faisceau de pompe gaussien au bout d’une distance de propagation
u. C'est pourquoi, nous avons utilisé un logiciel de simulation basé sur du tracé de rayons : LightTools.

2 Dans la pratique, nous n’utilisons que deux cotés du cristal sur les quatre pour des raisons d’encombrement
liees au support des LEDs.
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De plus, Effilux possede un grand savoir-faire avec LightTools puisqu’il est particulierement bien adapté
pour la simulation de systemes de photométrie, notamment a base de LEDs.

Pour réaliser nos modélisations, nous rentrons dans LightTools toutes les grandeurs physiques
de notre systeme laser : la forme, la taille des LEDs, du cristal, le spectre d’émission des LEDs, leur
puissance, le spectre d’absorption du milieu a gain, la qualité des surfaces... voir Figure 1I-10.

Panneaux
de LEDs

Figure 1I-10 : Exemple de modélisation sous LightTools d'un systeme pompage laser par LED.

Lorsque la simulation numérique est effectuée, LightTools est en mesure de nous fournir des
cartes d’éclairement de pompe Ej, (x, y, z) apres propagation dans le cristal, voir Figure II-11. A gauche
de la Figure 1I-11 est représenté un schéma avec des LEDs pompant un cristal laser par deux de ses
faces. A droite de cette figure est illustrée une coupe transversale de la répartition de I'éclairement de
pompe dans le cristal. Nous voyons que cet éclairement est intense proche des deux bords pompés
(c’est-a-dire la ol la pompe n’a pas encore eu le temps d’étre absorbée) et se réduit vers le centre ou
encore les coins du cristal. Cet éclairement correspond a celui contenu dans la formule du gain linéique
en début de chapitre, Eq. II-7. Nous extrayons ces cartes d’éclairement sous forme de tableau de
valeurs, avant de les injecter dans un fichier annexe pour terminer le calcul du gain laser. Pour nos
calculs, nous nous intéressons a I'éclairement de pompe au centre du cristal pour avoir un minorant du
gain (car dans le cas d’'un pompage symétrique, c’est au centre que |'éclairement de pompe sera le plus
faible). Ce faisant, c’est donc le gain au centre du cristal (selon I'axe (0,0, z)) que nous calculons :

Ap2
n; dE,(0,0,2) Ay
gO(O,O, Z) = 0gT f E.O-ap(lp)lpd—ﬂpdlp. l1—e = Eq 11-14
Ap1

Eclairement de
pompe (W/cm?)
- 8

LD

Cristal L '

LEDs

Figure II-11 : Carte d'éclairement de pompe au sein du cristal — coupe transversale.

Nous voyons tres bien a travers cette illustration que la lumiere des LEDs se fait absorber au fur
et a mesure de la propagation dans le cristal. Cependant, on remarque également que la pompe est
présente un peu partout dans le cristal, conséquence du pompage transverse et de la divergence des
LEDs. Les rayons avec une faible divergence vont se propager directement vers le centre du cristal alors
gue ceux ayant un angle d’incidence élevé subiront des réflexions avant d’étre completement absorbés.
LightTools permet de prendre en compte ces différents rayons.
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II1.1.2.b Spectre d’absorption et dopage des cristaux

Le premier parametre auquel il faut veiller est I'absorption de la pompe par le matériau
considéré. L'absorption dépend de deux grandeurs que sont la section efficace d’absorption a la
longueur d’onde de pompe gy, (cm?) et le nombre d’ions dopants dans la matrice n; (cm?).
"absorption A de notre matériau évoluera donc de la fagon suivante :

A=1-T=1— e %ape¥ Eq. II-15

ol T est la transmission du matériau a la longueur d’onde considérée et u une grandeur correspondant
a la distance de propagation dans le repere (x, y, z).

Nous I'avons vu dans le Chapitre |, les LEDs ont une largeur d’émission typique de 20 nm. Ainsi,
dans le but d’absorber la pompe efficacement, ces composants seront mieux adaptés aux matériaux
présentant une bande d’absorption plutét large (typiquement les milieux dopés aux ions métalliques
comme le Ti:saphir, le Cr:LiSAF ou I'alexandrite par exemple) que ceux ayant de fines raies d’absorption
(typiqguement les milieux dopés aux ions terres rares comme le Nd:YVO,, I'Yb:YAG ou le Pr:YLF par
exemple). Cependant, nous verrons dans la sous-partie suivante (11.1.2.c) que les matériaux présentant
une large bande d’absorption ne sont pas forcément les plus faciles a faire laser. En plus de la largeur
de la bande d’absorption, nous devons faire attention a sa section efficace, ce qui va déterminer la
longueur d’onde de pompe. Les LEDs émettant dans le visible et le proche infrarouge (typiquement 360
—950 nm), nous allons nous limiter aux cristaux présentant une bande d’absorption dans cette gamme
spectrale. Cela exclue donc les milieux a gain se pompant dans l'infrarouge plus lointain comme ceux
dopés aux ions erbium, holmium ou encore thulium.

Enfin, 'absorption de la pompe dépend également de la concentration en ions dopants dans la
matrice n;. Ce parametre (ajustable contrairement a la section efficace d’absorption) permet d’adapter
I'absorption a la longueur de cristal traversée par la pompe. En effet, nous I'avons vu dans la partie sur
I’état de I'art du pompage par LED dans le Chapitre |, la géométrie privilégiée est le pompage transverse,
sur des distances typiques de quelques millimétres. Ainsi, les dopages privilégiés seront relativement
élevés afin de garantir une bonne absorption de la pompe sur une largeur du cristal laser. Cependant,
nous veillerons également a ne pas les choisir non plus trop élevés afin d’éviter le phénomene
d’extinction de fluorescence par concentration (ou concentration quenching).

I1.1.2.c Produit « Section efficace d’émission X temps de vie» : g,; X T

Un autre parametre important dans g, est le produit de la section efficace d’émission g,; par
le temps de vie T du matériau laser. Ceci va directement impacter le seuil laser. Par exemple, un cristal
de Nd:YAG, avec un produit a,;.T deux fois plus faible que celui du Nd:YVO4 aura un seuil laser plus
difficile a atteindre et nécessitera des éclairements de pompe plus importants.

J’ai trié dans le Tableau II-1 suivant par ordre décroissant du produit g,;.T une série de
matériaux laser communément utilisés pouvant étre pompés dans le visible et le proche IR. Jy ai
également ajouté la largeur de leur bande d’absorption afin d’apporter un élément de comparaison
avec le point précédent en II.1.2.b.
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[\[sR7X€] Yb:YAG Cr:LiSAF  Alexandrite Ti:saphir

Longueur d'onde | - ) 1047 1064 1030 850 755 780
d’émission (nm)
Section efficace
démission (101 cm)| £ 200 220 280 19 48 5 280
Temps de vie (us) 90 450 230 1000 67 260 3,2
O,- T
(15.10% cm?) 1404 873 644 190 32 13 9,6
Concentration
(at.%) 1,0 1,2 1,0 10 2,0 0,2 0,25
Coefficient 36 10 10 10 8,6 9,5 1,5
d’absorption (cm™?) | (808 nm) (792 nm) (808 nm) (940 nm) (640 nm) (600 nm) (480 nm)
Bande d’absorption
FWHM* (nm) 4 3 1 18 100 90 130

Tableau II-1 : Comparatif des produits o,;.T et des largeurs des bandes d'absorption de différents matériaux laser
se pompant dans le visible. FWHM = Full Width at Half Maximum (largeur a mi-hauteur). En bleu, des milieux
avec un produit o,;. T élevé, en orange une large bande d’absorption.

Nous pouvons remarquer que les matériaux dopés aux ions néodyme font partie de ceux ayant
le plus grand produit g,;. 7, avec le Nd:YVO. loin devant, comme on pouvait s’y attendre. Cependant,
leur raie principale d’absorption (située autour de 800 nm) est trés fine, inférieure a 5 nm. Il faut noter
gue ces matériaux dopés néodyme possedent également une importante bande d’absorption dans le
visible, centrée autour de 590 nm qui présente a peu pres les mémes caractéristiques (méme section
efficace pour une largeur & peine plus grande). A I'extréme opposé, nous trouvons le Ti:saphir, qui
présente des caractéristiques tout a fait complémentaires. Le Ti:saphir a un temps de vie (3,2 us) et une
section efficace d’émission (3.10"*° cm?) relativement faibles, expliquant sa derniére position dans ce
classement. Cependant, il est également le milieu possédant la plus large bande d’absorption avec
environ 130 nm a mi-hauteur.

I1.1.3 Synthese et représentation graphique du gain

Nous pouvons décomposer ce gain g, (voir Eqg. II-7) en deux parties : une partie émission (le

dE
produit g,;. T, en cm?.s) et une partie absorption (f e Uap/lp _d/lp

et des propriétés spectrales des cristaux en absorption). Afin d’étudier les différents scénarii possibles,
nous avons caractérisé les éclairements des LEDs avec des durées d’impulsion correspondant aux
différents temps de vie des cristaux. Nous avons rentré la valeur de ces éclairements dans LightTools
afin de calculer les éclairements de pompe au centre du barreau, aprés propagation dans des cristaux
de 2x2x20 mm? (dont le dopage est indiqué dans le Tableau II-2). Les dimensions de ce cristal sont des
valeurs typiques. Les boules de Nd:YVO4 ne faisant que 30 mm au maximum, nous avons choisi une
longueur de 20 mm afin de garantir une bonne homogénéité. La section de 2x2 mm? a été choisie de
facon a étre du méme ordre de grandeur des LEDs. Ce sont ces valeurs d’éclairements dont nous nous
sommes servis dans les calculs du gain.

n

dAp, en cm™.s™, qui dépend des LEDs
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Longueur d'onde de  Eclairementde  Puissance créte

Cristaux (dopage) pompe 4, (nm) pompe (W/cm?)  des LEDs (W) Fabricant
Ti:saphir (0,2%) 460 (bleu) 407 6 LED Engin
Alexandrite (0,2%) 630 (rouge) 267 4 LED Engin
Cr:LiSAF (5%) 590 (Z PC Amber) 88 2 Lumileds
Cr:LiSAF (1,2%) 630 (rouge) 146 4 Seoul Semiconductor
590 (ambre) 40 0,6 OSRAM Opto
Nd:YVO, (1%) 590 (Z PC Amber) 123 2 Lumileds
850 (IR) 179 2 OSRAM Opto
Nd:YAG (1%) 590 (ambre) 53 0,6 OSRAM Opto
Nd:YAG (3%) 590 (Z PC Amber) 157 2 Lumileds
Nd:YAG (2,5%) 850 (IR) 160 2 OSRAM Opto

Tableau II-2 : Eclairements de pompe au milieu du cristal considéré issus de LightTools. Ces éclairements crétes
sont obtenus pour des durées d’impulsion de I'ordre du temps de vie du matériau correspondant.

Séparer les composantes d’absorption et d’émission permet de représenter le gain linéique sur
un graphique du type absorption = f(émission) et de repérer facilement quel cristal nous permet
d’obtenir un gain important. Cette représentation est illustrée par la Figure 11-12.

(9]
|

A Cr:LiSAF

N

Ti:Sa
Alexandrite

w
!

Cr:LiSAF

Absorption (x10%2° cm3s1)

2 -+
"Isogain" avec un
Nd:YVO
1 4 cristal de 2x2x20 mm3 m Nd:YAG 4‘
et des pertes de 2% - *
0 t t t t t f f f f f T
0 200 400 600 800 1000

Emission (o,T)(x10%5 s.cm?)

Figure 1I-12 : Graphique illustrant les propriétés d'absorption en fonction de celle d'émission pour différents
cristaux laser. La couleur de chaque point correspond a la longueur d’onde de pompage. Les points dont la
couleur est un damier orange et bleu correspond a des LEDs bleues recouvertes de phosphore ambré.

Explicitons chaque axe. Le terme d’absorption prend en compte le nombre d’ions dopants n;
(bien entendu plus il y en a, plus I'absorption sera grande), la longueur de pompe 4, (plus elle est se
rapproche de la longueur d’onde laser, plus le rendement quantique 4, /4 est grand) et enfin le produit

dE , . . ) :
entre a4, (1) et fﬁdlp tient compte la spectroscopie d’absorption du cristal et du profil spectral

d’émission de la LED. Ainsi, on comprend bien que I'on a tout intérét a rendre chaque terme le plus
grand possible de facon a favoriser une valeur élevée en ordonnée. Concernant le terme d’émission, il
comprend la section efficace d’émission o et le temps de vie du niveau haut. De méme, on comprend
bien que I'on cherche les plus grandes valeurs possibles de ag,;. 7. Ainsi, les points les plus intéressants
sont ceux situés le plus a droite et le plus haut possible.

Pour un méme cristal, il y a parfois plusieurs points. Pour chacun de ces points, la couleur
illustrée représente la longueur d’onde des LEDs de pompage considérées. Ainsi, en fonction de la
couleur de la LED, sa puissance va varier, son absorption par le cristal considéré également, ce qui nous
donnera un point avec une valeur en ordonnée plus ou moins élevée. Il est important d’étudier plusieurs
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scénarii de pompage (avec différentes longueurs d’onde) pour un méme cristal. En effet, prenons
I'exemple du Nd:YVO4. Nous pouvons penser a premiére vue qu’un pompage dans l'infrarouge donnera
un meilleur gain qu’un pompage dans I'ambre. Or, nous pouvons constater sur la Figure 11-12 qu’il est
possible d’obtenir un gain plus élevé en pompant avec des LEDs bleues recouvertes de phosphore
gu’avec des LEDs IR. La puissance des LEDs bleues compense la baisse d’efficacité due a I'augmentation
du défaut quantique.

Nous avons représenté en violet, la courbe dite d’« isogain ». Cette courbe représente le gain
permettant de compenser 2% de pertes a partir d’'un milieu a gain de 20 mm de longueur, quel que soit
ses propriétés d’absorption et d’émission®®. Il s’agit du seuil & franchir pour obtenir un effet laser. Tout
point au-dessus de cette courbe signifie ainsi qu’il est possible d’obtenir un effet laser en pompant le
cristal considéré avec la longueur d’onde correspondant a la couleur du point en question. L’expression
du gain linéique (Eqg. II-7) étant le produit du terme d’émission par celui d’absorption, la représentation
de I'absorption en fonction de I'émission nous conduit nécessairement a une hyperbole (dit autrement,
si nous avons absorption X émission = g,, alors cette courbe est tout simplement absorption =
Jo/émission). Pour calculer cette courbe, nous partons de la relation suivante :

Go’RiR,(1—a) = 1 Eq.II-16

Cette relation est valable pour une cavité linéaire. Nous considérons qu’aprés un aller-retour, 2% de
pertes sont introduites apres propagation par le signal dans le milieu a gain (valeur typique pour «).
Nous considérons également des miroirs hautement réfléchissants (R; = R, = 100%, pour connaitre
le seuil le plus bas possible). Le gain le plus faible a atteindre pour chaque cristal est alors :

GOZ

1
=1,01 Eq II-17
v0,98

En fixant la longueur du cristal L a 20 mm® et en supposant un gain g, uniforme, nous en déduisons le
gain linéique :

_ In(Gyp)
9o = L

=5.10"3cm™? Eq. II-18

A la lecture de ce graphique, nous retrouvons bien la tendance observée avec le Tableau II-1,
c’est-a-dire des matériaux dopés néodymes fortement sur la droite, avec un grand produit ;. T. Ainsi,
selon nos criteres, le Nd:YAG sera plus difficile a faire laser en pompage par LED que le Nd:YVOa.

A l'opposé du graphique, le Cr:LiSAF posséde des propriétés d’absorption importantes.
Cependant, cette tendance est déséquilibrée par des propriétés d’émission assez faibles, ce qui au final
donnera une valeur de gain g, relativement modeste.

A la limite de I'effet laser se trouve 'alexandrite. Sa grande plage d’émission en fait un candidat
intéressant, mais son seuil laser semble d’autant plus difficile a dépasser.

Enfin, on ne peut s'empécher de remarquer le saphir dopé au titane (Ti:saphir) qui est situé a
I'extréme gauche du graphique. Ce cristal a le mauvais golt de posséder de faibles grandeurs
d’absorption combinées a de faibles valeurs d’émission. Ceci en fait réellement le cristal avec le seuil
laser le plus élevé. Pourtant, c’est bien ce cristal que nous nous sommes fixés comme objectif a terme,
car son intérét est aussi grand que sa difficulté a le faire laser. En effet, sa trés large plage d’émission

13 Dans I'hypothése d’une cavité avec deux miroirs HR, les seules pertes dont nous ne pouvons nous passer sont
celles introduites par le milieu a gain, les pertes passives. Ainsi, considérer des pertes de 2% nous a semblé
relativement typique et raisonnable.

14 Afin de comparer les cristaux entre eux, nous avons choisi la méme longueur pour tous les cristaux. Parmi eux,
le Nd:YVOa sera probablement le cristal qui va étre limitant puisque la longueur maximale des boules est de 'ordre
de 30 mm. C'est pourquoi, nous avons choisi 20 mm comme longueur typique, pour étre en dessous du maximum.
De plus, cette longueur correspond bien avec un panneau de LEDs détaillé dans la suite de ce chapitre.

65



laser (700 — 1100 nm) en fait un cristal trés utilisé comme source accordable pour la spectroscopie. Par
ailleurs, c’est pour cette méme raison que le Ti:saphir est un cristal que I'on retrouve également des
gue I'on cherche a générer des impulsions femtoseconde. Réussir a faire laser un tel cristal a I'aide du
pompage par LED constituera une vraie rupture technologique !

En conclusion, bien que le Nd:YVO4 soit un matériau présentant de fines raies d’absorption,
nous avons décidé de faire notre premiere démonstration de principe avec ce cristal pour plusieurs
raisons. Tout d’abord, ce cristal a le produit o,;. T le plus élevé, pres de 2 fois plus que le Nd:YAG. Nous
pouvons voir sur la Figure II-12 que parmi tous les cristaux présentés, il s'agit de celui qui est le plus
facile a faire laser car c’est celui qui est le plus au-dessus de la courbe d’« isogain ». De plus, son
approvisionnement est rapide et sa croissance cristalline maitrisée, rendant ce cristal facile a se procurer
pour un colt modeste.
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II.2 Réalisation expérimentale

Afin d’étudier le pompage de ce cristal en détail, nous avons décidé d’utiliser les deux bandes
principales d’absorption du Nd:YVO;, (située autour de 590 nm et de 800 nm) avec trois types de LEDs
différents. Pour cela, nous avons congu un dispositif de pompage sur-mesure, entierement adapté au
vanadate et a nos besoins.

11.2.1 Dimensionnement du cristal

Le cristal étant choisi, nous devons le dimensionner et choisir son dopage. C'est une étape
déterminante. En effet, un barreau trop large ou trop dopé va entrainer une trop forte absorption de la
pompe au point qu’il n’en restera plus suffisamment au centre du barreau pour obtenir un gain
conséquent (en supposant que I'effet laser apparaisse au centre du cristal). Au contraire, une pompe,
aussi puissante soit-elle, n’inversera la population que si elle est absorbée. La géométrie du cristal
compte aussi énormément.

La taille standard des LEDs est 1x1 mm?2. Par conséquent, nous avons choisi une section
transverse du barreau de l'ordre du mm. Cependant, un barreau de 1 mm de diameétre n’étant pas
pratique a manipuler, nous avons choisi une section 2x2 mm?. De plus, il s’agit d’une section transverse
carrée pour avoir des faces latérales planes et coller ainsi les LEDs au barreau. Plus le cristal est long,
plus il y aura de gain. Cependant, les techniques de croissance du Nd:YVO, limitent la longueur des
cristaux autour de 30 mm. Au-dela, cela devient vraiment difficile de trouver des cristaux avec une
bonne homogénéité des ions dopants sur toute la longueur du cristal. Nous avons donc choisi une
longueur standard de 20 mm.

Concernant le dopage, nous avons opté pour une concentration en ions néodyme de 1,0 at.%.
Cette valeur a été choisie la plus élevée possible tout en s’assurant que le phénoméne d’extinction de
fluorescence par concentration reste négligeable (Sennaroglu 2000; Huang et al. 2005).

L'orientation du cristal (dit « a-cut ») a été choisie de fagon a maximiser I'absorption de la
pompe et 'émission laser, voir le schéma en Figure 11-13. Deux des quatre faces de 2x20 mm? sont polies
et servent au contact optique pour le pompage transverse. L'une des deux faces laser (2x2 mm?) est
traitée hautement réfléchissante (HR) a 1064 nm, tandis que 'autre a un traitement antireflet (AR) a
1064 nm.

2mmI

'

Figure 1I-13 : Orientation et dimensions du cristal de Nd:YVO4.

2 mm

I1.2.2 Choix des longueurs d’onde de pompe

Le choix des LEDs est conditionné par la spectroscopie du cristal. Ci-dessous est représentée la
transmission d’un cristal de Nd:YVOa dopé 1,0 at.%.
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Figure II-14 : Transmission apres une propagation de 2 mm dans un cristal de Nd:YVO4 dopé 1,0 at.% (moyenne
sur les axes a et c). Spectres d’émission de LEDs ambre, PC Amber et IR.

Sont superposés a cette transmission les spectres des LEDs ambre (590 nm), PC Amber (590 nm
avec une largeur de 80 nm a mi-hauteur) et IR (850 nm). Naturellement, pour une recherche d’efficacité,
nous avons tout d’abord regardé quelles LEDs étaient disponibles autour de la bande d’absorption a
808 nm. Il existe des LEDs infrarouges centrées a 850 nm avec une large bande spectrale (AA = 50 nm).
Malgré cette largeur, les deux bandes contribuant a I'absorption sont celles a 808 nm et 885 nm. Il existe
également des LEDs & 740 nm gue nous n’avons pas considérées®®. Nous avons alors cherché a exploiter
une raie d’absorption dans le visible. Nous remarquons trés rapidement que le spectre de la LED ambre
est trés bien superposé avec le pic d’absorption situé a 590 nm. De plus, les LEDs ambre ont le bon go(t
d’avoir un faible décalage spectral sous ampérage impulsionnel, ce qui nous assure que |'absorption
devrait rester a peu prés constante. Cependant, les LEDs ambre ont les puissances les plus faibles du
marché. Elles ne supportent que de faibles ampérages et ont une mauvaise dissipation thermique. Nous
en arrivons au 3™ type de LED que nous avons considéré pour le pompage, les LEDs Luxeon Z PC Amber.
Il s’agit de LEDs bleues sur lesquelles est déposé un phosphore réémettant dans I'ambre. Leur spectre
d’émission est un peu plus large que celui des LEDs ambre (80 nm a mi-hauteur au lieu de 20 nm), mais
elles sont également centrées sur la raie d’absorption a 590 nm (dont la section efficace est aussi grande
que celle a 808 nm !). Enfin, ces LEDs étant des LEDs bleues, nous bénéficions des avantages qui leurs
sont associés, c’est-a-dire une tres bonne gestion de la thermique, une capacité a supporter de forts
ampérages et une puissance élevée.

11.2.3 Cavité laser

Pour commencer simplement, nous avons choisi une cavité plano-concave (voir Figure 11-15) car
cela permet de faire varier la taille du mode laser dans le cristal facilement. Le cristal étant pompé de
facon transverse, I'inversion de population existe dans tout le cristal. Il faut donc définir un mode de
cavité qui soit assez grand pour assurer une bonne extraction de la puissance de pompe dans le faisceau
laser. Nous avons choisi un miroir ayant un rayon de courbure de 500 mm, ce qui nous permet de faire
varier la taille du faisceau de 150 um a 1 mm. Dans une cavité plano-concave, le waist est situé sur le
miroir plan. Ainsi, pour une longueur de cavité donnée, plus le cristal est proche du miroir concave, plus
le faisceau laser sera gros.

15 En effet, méme si c’est de moins en moins vrai aujourd’hui, leur puissance est bien plus faible que celle des LEDs
a 850 nm (jusqu’a 3 fois plus faible au début de cette thése). Cependant, ceci n’a pas empéché une équipe
taiwanaise d’obtenir trés récemment des performances respectables en pompant a cette longueur d’'onde (Huang
et al. 2016).
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Figure II-15 : Architecture de la cavité laser. PD = photodiode.

Dans le cas d’un pompage par LED, I'alignement est assez simple. En effet, concernant la pompe,
il suffit simplement de positionner les LEDs le plus proche possible du cristal. Il ne reste donc plus que
I'alignement des miroirs de la cavité a faire. Pour cela, nous utilisons un laser auxiliaire pour aligner les
différents composants (cristal et miroirs) par autocollimation. Enfin, nous disposons d’une caméra CCD
ainsi qu’une photodiode rapide pour observer I'effet laser.

I1.2.4 Présentation de la téte de pompage
I1.2.4.a Mécanique et électronique

Avant de procéder a I'assemblage des différents composants de la cavité, il a fallu concevoir la
partie mécanique du dispositif de pompage optique. Ce travail a été réalisé en collaboration avec Effilux
a I'aide du logiciel SolidWorks. Le cahier des charges initial peut se résumer a la Figure II-16.

Faces destinéesa l'effet laser
Faces destinéesau refroidissement du cristal

Faces destineesau pompage par LED
Figure 1I-16 : Définition du réle de chacune des faces du cristal.

L'idée est d’utiliser deux faces du cristal pour le pompage optique, deux autres faces pour le
refroidissement du cristal et enfin, les deux derniéres faces sont destinées a I’axe optique du laser. Les
deux faces longitudinales servant au pompage étaient polies et les deux faces servant au
refroidissement étaient dépolies. Nous avons commandé deux types de traitements diélectriques sur
les faces transverses des cristaux. Le premier type de cristal avait ses deux faces laser traitées antireflet
(AR) a 1064 nm (abrégé par AR/AR) et le second type avait des faces laser traitées AR sur une face et
hautement réfléchissant (HR) sur I'autre, a 1064 nm également (abrégé par AR/HR). Par ailleurs, il faut
également que ce dispositif de pompage permette I'évacuation thermique a la fois des LEDs, car
I'objectif est de les pousser a leurs limites et du cristal, car la section efficace du Nd:YVO, est tres
sensible a la température (Délen et al. 2011; Sato & Taira 2012).
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Figure I1-17 : A gauche : Vue de face, au centre : zoom sur la zone du cristal, & droite : vue d’ensemble de la téte
de pompage optique.

Voici un plan mécanique du dispositif de pompage en Figure 11-17. Nous avons privilégié le cuivre
pour les blocs directement en contact avec les composants a refroidir (cristal & LEDs) pour sa
conductivité thermique. Il y a en tout 4 blocs, 2 pour le cristal (blocs supérieur et inférieur) ainsi que 2
autres pour les LEDs (blocs latéraux). Les LEDs sont directement vissées et collées aux blocs de cuivre
afin d’avoir le meilleur contact thermique possible. A cause de I'encombrement des blocs de
refroidissement des LEDs, deux « doigts » fins (Figure I1I-17 — au centre) sont nécessaires pour venir en
contact avec le cristal. Le tout est refroidi par eau a I'aide d’un groupe de refroidissement. La mise en
place du bloc de cuivre supérieur sur le dessus du cristal est guidée par 4 tiges métalliques que I'on peut
apercevoir sur I'image de gauche de la Figure II-17. La vis centrale sur le capot de la téte a pour but de
pousser le bloc supérieur vers le bas pour I'amener jusqu’au cristal et exercer une pression nécessaire
a un bon contact thermique (réalisé grace a une feuille d’'indium de 200 um). Enfin, les deux
alimentations des LEDs (une de chaque coté) viennent se fixer sur les c6tés du dispositif de pompage
(voir Figure 11-18).

Figure 11-18 : Photo du dispositif de pompage réalisé et assemblé avec les alimentations des LEDs de chaque cété.

Par la suite, pour injecter de plus forts courants, nous avons utilisé une alimentation de diode
laser (PCO-6131 de Directed Energy, Inc) capable de délivrer jusqu’a 125 A (pour une tension maximale
de 20 V) et des durées d’'impulsion de 100 ns au continu, voir Figure 11-19.
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Figure 1I-19 : Alimentation PCO-6131 (Directed Energy, Inc) utilisées pour les LEDs ambre et IR.

I11.2.4.b Géométrie des LEDs

Une fois la géométrie du cristal et I'architecture laser définies, I’étape suivante consiste a
trouver des LEDs qui puissent étre mises bout a bout afin de former une ligne de 2 mm de large et
20 mm de long la plus dense possible. Effilux a trouvé un fournisseur (Chip for Light ou C4L) de LEDs
capable de disposer des LEDs a facon, c’est-a-dire de les poser les unes a coté des autres afin d’optimiser
le taux de remplissage. Les LEDs, d’une taille standard de 1x1 mm?2, sont éloignées de 300 um les unes
des autres. Ainsi, nous avons pu nous procurer des lignes de 18 LEDs adaptées a la longueur du cristal
(20 mm), voir la Figure 11-20.

18 x 1,3 =23,4 mm
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Figure 1I-20 : A gauche et au milieu: LED disposées linéairement utilisées pour le pompage du Nd:YVOa, & droite :
le circuit électrique de ces LEDs, source : Chips4Light.

Les puces de ce panneau de LEDs sont regroupées en 3 groupes branchés en série. Au sein d’un
méme regroupement, les LEDs sont branchées en paralléle (voir Figure 11-20 a droite). Ainsi, en imposant
un courant d’1 A aux bornes du panneau, chaque puce est traversée par seulement 167 mA®. Un fil d’or
apporte le courant du circuit imprimé a la puce en semi-conducteur. La taille des fils d’or utilisés est de
1 mil, c’est-a-dire un millieme de pouce (soit 25,4 um). Le support de ces panneaux est en céramique
(en nitrure d’aluminium, AIN plus précisément) pour une bonne dissipation thermique.

I1.2.5 Performances des panneaux de LEDs

En accord avec les bandes d’absorption du Nd:YVO4, nous avons commandé dans un premier
temps des LEDs sous forme de panneaux linéaires (comme expliqué précédemment avec la Figure 11-20).
Dans un second temps, avec |'évolution croissante de la technologie des LEDs, nous nous en sommes
procurés de nouvelles (les Luxeon Z PC Amber) qui permettent de les rapprocher davantage les unes
des autres. Nous avons ensuite procédé a une série de mesures en régime impulsionnel afin de
caractériser les trois types de LED. L’ordre de présentation des LEDs est historique.

16 Etant donné que les LEDs de ces panneaux sont en paralléle, nous exprimerons plutdt le courant surfacique
injecté (en A/mm?2) pour gagner en clarté. Ainsi, un courant de 1 A/mm? signifie que chaque puce est traversé par
un 1A
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11.2.5.a LEDs ambre

Pour un courant injecté d’1 A/mm? dans chaque puce, chacune d’entre elles émet un flux de
270 mW. Ensuite, pendant des impulsions de 100 us (correspondant au temps de vie du Nd:YVQy), nous
avons augmenteé le courant d’injection jusqu’au maximum supportable par les LEDs pour connaitre leurs
limites. Nous avons obtenu les courbes en Figure [1-21.
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Figure I1-21 : Eclairement émis par une LED ambre et gain Gimpussionnel (pOUr des impulsions de 100 us) en fonction
du courant injecté.

Nous avons observé une saturation du flux émis a partir de 2,5 A/mm? injectés et une cassure
a 3,2 A/mm?2. Cette saturation est due a I'échauffement interne de la LED. L’éclairement correspondant
s’éleve a 64 W/cm?, en régime impulsionnel, ceci représente un gain de 2,4 par rapport au régime
continu. Au-dela de 3,2 A/mm?, le fil d’or amenant le courant ne supporte plus la densité (en A/mm?) et
finit par se vaporiser comme le montre les photos ci-dessous.

Figure 1I-22 : A gauche : connectique des LEDs ambre avant cassure, & droite : connectique aprés cassure.

En les pompant pendant 100 ps (pas plus car I'échauffement est déja trop important et la
puissance créte de la LED diminue de 30% a la fin de I'impulsion), nous disposons jusqu’a 2,4 mJ
d’énergie de pompe pour les deux panneaux de 18 puces. Enfin, malgré une faible puissance d’émission,

les LEDs ambre ont 'avantage d’avoir un spectre plutdt stable avec le courant comme le montre la
Figure 1l-23.
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Figure 1I-23 : Spectres d’émission des LEDs ambre pour deux courants d’injection (0,2 A/mm? en continu et
3,2 A/mm? pendant 100 us). Une superposition avec la raie d’absorption du Nd:YVO4 sur la méme plage spectrale
est faite (moyenne des deux polarisations a et ¢ pour un cristal dopé 1,0 at.%).

Cette stabilité garantit une bonne absorption de la pompe (estimée a 72% pour notre barreau
de 2x2x20 mm? dopé 1,0 at.% avec LightTools) a tous les courants, soit une énergie de pompe absorbée
allant jusqu’a 1,1 mJ.

Enfin, nous avons limité la fréquence de répétition a 30 Hz a cause de I'échauffement que
subissaient les LEDs. En effet, nous pouvons voir sur la Figure II-24 ci-dessous que méme a faible
fréquence, les LEDs ne parviennent pas a maintenir un flux constant sur 300 ps (ou méme 100 ps).
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Figure II-24 : Profil temporel d'une impulsion de pompe émise par un panneau de LEDs ambre.

I1.2.5.b LEDs IR

Afin d’exploiter les raies d’absorption du proche IR, nous avons sélectionné des LEDs centrées
autour de 850 nm de la méme géométrie que les LEDs ambre. Chaque puce de 1 mm? émet un
éclairement de 25 W/cm? lorsqu’un courant continu d’1 A/mm? est injecté. Afin d’augmenter
I’éclairement de pompe, nous avons également utilisé les LEDs en régime impulsionnel. Ainsi, nous
avons été en mesure d’injecter jusqu’a 40 A dans les panneaux de LEDs (soit 6,7 A dans chaque puce)
pendant 100 ps, nous permettant d’obtenir des éclairements de 200 W/cm?, soit 8 fois plus importants
gu’en continu. Nous avons ensuite mesuré le spectre d’émission des LEDs pour différents courants.
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Figure 11-25 : Déformation spectrale pour différents courants injectés et bandes d’absorption du Nd:YVO4 pour un
dopage de 1,0 at. % (Mcdonagh et al. 2006).

Comme nous pouvons le constater sur la Figure 11-25, la largeur du spectre d’émission des LEDs
est passé de 35 nm a 60 nm en augmentant le courant jusqu’a 6,7 A/mm?. Ceci s’explique par I'élévation
de température au sein de la jonction et comme nous I'avons vu dans le Chapitre |, la largeur spectrale
augmente linéairement avec la température.

Les LEDs IR étant plus robustes que les LEDs ambre, nous avons pu mesurer I'énergie émise par
les deux panneaux de 18 puces en fonction de la fréquence de répétition. La Figure II-26 illustre
I"évolution de cette énergie émise pour un courant injecté de 6,7 A/mm?.
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Figure 11-26 : Etude en fréquence de I'énergie émise par les 2 panneaux de LEDs IR au courant maximal de
6,7 A/mm?Z. Insert : photographie des LEDs IR aprés la cassure.

Nous observons qu’a ce courant, I'énergie en sortie des LEDs est constante (autour de 7,4 mJ)
jusqu’a 250 Hz. Au-dela de cette fréquence, I'énergie commence progressivement a diminuer jusqu’a la
cassure de la LED a 400 Hz. En effet, nous pouvons voir sur la photo de la Figure 11-26, qu’a cette
fréquence et ce courant, les fils d’or se sont mis a fondre. Notons que le seuil de ces deux types de
cassure peut étre repoussé en utilisant des fils d’or plus gros. Afin d’éviter ce probleme et de bénéficier
de I'énergie totale des panneaux, toute la suite de nos mesures ont été réalisées a une fréquence de
250 Hz avec ces LEDs.
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11.2.5.c LEDs bleues recouvertes de phosphore : Luxeon Z PC Amber

Quelques mots pour expliquer leur nom. Ces LEDs utilisent la technologie des LEDs bleues
Luxeon Z (LEDs idéales pour le COB (Chip On Board, voir Chapitre |), commercialisées par Lumileds). Un
phosphorel” déposé a la surface de la puce (PC pour Phosphor converted) réémet un rayonnement dans
I'orange (on parle plutot de couleur ambrée).

La technologie COB permet de disposer les LEDs selon un schéma completement
personnalisable. Dans notre cas, Effilux a réalisé deux lignes de 21 puces pour une longueur par panneau
de 33 mm. Electriquement, les LEDs sont regroupées en 7 blocs de 6 puces réparties sur deux lignes
(voir Figure 1I-27). Il n’y a donc plus de LED alimentée en parallele par une méme source électrique
(contrairement aux panneaux de LEDs ambre et IR précédents).
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Figure 11-27 : lllustration d'un panneau de LEDs Luxeon Z PC Amber avec la répartition en groupes de 6 puces.

Notre cristal laser de Nd:YVO, faisant 20 mm de long, nous n’avons utilisé dans la pratique que
les blocs 2 a 6. En continu, ces LEDs émettent a un courant maximal de 700 mA une puissance de 0,5 W.
En utilisant des impulsions de 100 us, nous obtenons jusqu’a 2,1 W par puce pour un courant de 8 A,
correspondant a une énergie totale de pompe émise par les 60 LEDs de 12,6 mJ. Pour tester la
robustesse des LEDs PC Amber, nous avons également mesuré la puissance en sortie en fonction du
courant, pour des impulsions de 300 s cette fois-ci (correspondant a 3 fois le temps de vie du Nd:YVQO,).
Nous avons obtenu les mémes valeurs de puissance comme le montre la Figure 1I-28.
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Figure 11-28 : Evolution de la puissance en sortie d'une LED Z PC Amber en fonction du courant injecté, pour des
impulsions de 100 us et 300 us, a 10 Hz.

7 Nous ne parlons ici pas de I'élément chimique, mais du terme générique représentant un matériau plus
complexe présentant des propriétés d’absorption et de réémission intéressantes pour les LEDs. Cette remarque
est valable dans toute la suite de ce manuscrit.
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La robustesse et la meilleure gestion de la thermique des LEDs bleues permettent d’obtenir des
courbes presque parfaitement superposées.

Les LEDs Z PC Amber émettent un spectre large de 80 nm (a mi-hauteur), centré vers 600 nm
(voir Figure 11-29). Cette largeur est presque 4 fois plus grande que celle d’'une LED ambre et est donc
bien plus large que la bande d’absorption du Nd:YVO4 a 590 nm. Cependant, cette largeur est le prix a
payer pour pouvoir bénéficier des avantages (stabilité et puissance) des LEDs bleues.
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Figure 11-29 : Spectre d'émission d'une LED Z PC Amber en continu a 700 mA.
I1.2.6 Résultats laser

Regardons maintenant les performances laser que nous avons obtenues avec chacun de ces
pompages.

11.2.6.a Performances laser avec un pompage ambre

Pour le pompage avec les LEDs ambre, nous avons utilisé un cristal de Nd:YVO, ayant ses faces
laser traitées AR/HR. La cavité laser était donc faite d’un traitement HR comme miroir de fond de cavité
et d’un coupleur concave. Les LEDs ambre étant peu puissantes, nous avons fait le choix de prendre un
rayon de courbure 100 mm pour le miroir concave afin d’avoir de plus petites tailles de faisceau laser
et donc des seuils plus bas. Nous avons limité la fréquence de répétition a 30 Hz, afin de limiter
I’échauffement des LEDs ambre. Les performances laser sont décrites dans la Figure 11-30. Une énergie
laser maximale de 11,7 W a été obtenue avec le coupleur ayant une transmission de 1%. Pour une
énergie de pompe de 2,4 mJ, ceci correspond a une efficacité de 0,49%. Nous avons obtenu un effet
laser jusqu’a un coupleur ayant une transmission de 4%.
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Figure 11-30 : Energie laser en fonction de I'énergie de pompe émise par les deux panneaux de LEDs ambre. Durée
de pompe : 100 us, fréquence : 30 Hz, rayon de courbure du coupleur : 100 mm. Insert : photos des profils spatial
et temporel du laser.

Nous avons également mesuré le profil spatial du laser a I'aide d’une caméra Spiricon et avons
pu constater le régime fortement multimode du laser comme le montre I'image dans l'insert de la Figure
[1-30. Nous nous sommes aussi intéressés au profil temporel de I'impulsion laser et avons mesuré un
temps de création variant entre 25 us et 40 us environ pour des durées d’'impulsion typique de 60 ps.
Sur le profil temporel de la Figure 1I-30, nous pouvons clairement voir le régime transitoire du laser.
Cette démonstration représente le 1¢ effet laser que nous ayons obtenu ainsi que le 1°" laser Nd:YVOsa.

11.2.6.b Performances laser avec un pompage IR

Pour cette configuration, nous avons utilisé un cristal dont les deux faces laser étaient traitées
AR (avec une réflectivité a 1064 nm inférieure a 0,1%). La cavité plano-concave est composée d’un
miroir de fond de cavité HR a 1064 nm ayant un rayon de courbure de 500 mm et d’un coupleur de
sortie plan dont la transmission peut varier de 1% a 6%. Nous avons ajusté la longueur de la cavité de
200 a 500 mm pour optimiser I'énergie de sortie en fonction des pertes introduites par le coupleur.

Nous avons donc mesuré les performances du systéeme pour différentes transmissions de
coupleur de sortie (illustrées par la Figure 11-31).
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Figure 11-31 : Energie laser en fonction de I'énergie de pompe émise par les deux panneaux de LEDs IR. Durée de

pompe : 100 us, fréquence : 250 Hz, rayon de courbure du miroir HR : 500 mm. Insert : photos des profils spatial
et temporel du laser.
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Notre meilleur résultat a été obtenu avec le coupleur ayant une transmission de 1%. Dans cette
configuration, nous avons mesuré un seuil laser a une énergie de 1,84 mJ et avons obtenu pres de 40 pJ
a une énergie de pompe maximale de 7,4 mJ, correspondant a une efficacité optique de 0,52%. La
fréquence de répétition du laser est de 250 Hz. Par ailleurs, nous avons mesuré le profil spatial du laser
en imageant le faisceau laser avec une lentille de focale 75 mm en configuration 2f-2f. Ce profil est
représenté dans la Figure II-31. En utilisant une caméra Dataray, nous avons mesuré une qualité de
faisceau M? de 19, pour une taille de faisceau de 2 3 3 mm aprés une propagation de quelques cm. Ce
profil trés largement multimode s’explique par le grand volume pompé (conséquence du pompage
transverse). Nous avons également mesuré le comportement temporel du laser. Ainsi, pour une durée
de pompe de 100 ps, nous avons obtenu des impulsions laser de 65 ps a un courant de 6,7 A/mm?. Ici
aussi, nous pouvons constater les transitoires du laser en début d’impulsion. Puis, dans la seconde
moitié, le laser semble converger vers une valeur constante, correspondant au régime quasi-continu.

Le pompage avec les LEDs IR nous permet d’extraire plus de 3 fois plus d’énergie qu’en pompant
avec des LEDs ambre pour une efficacité légérement supérieure. En effet, entre le pompage ambre et
le pompage IR, le défaut quantique passe de 45% a 20%. De plus, les LEDs IR sont 3 fois plus puissantes
que les LEDs ambre, ce qui nous permet de compenser la faible absorption de la pompe (estimée a
30%).

1I1.2.6.c Performances laser avec un pompage bleu avec phosphore

Dans ce cas, le cristal utilisé est identique a celui du pompage ambre, c’est-a-dire qu’il s’agit
d’un Nd:YVO, traité AR/HR. Ici, la cavité est composée d’un coupleur de sortie concave ayant un rayon
de courbure de 500 mm, dont la transmission varie de 1% a 10%. Avec ces LEDs et le spectre donné en
Figure 11-29, I'absorption de la pompe est estimée autour de 38%. Afin de limiter la thermique au sein
du cristal, nous avons réglé la fréquence de répétition des LEDs a 30 Hz. Dans ces conditions, nous avons
obtenu une énergie maximale proche de 60 (W avec le coupleur ayant une transmission de 5%, pour une
énergie de pompe de 12,6 mJ, voir Figure 11-32. Ceci correspond a une efficacité optique de 0,46%.
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Figure 1I-32 : Energie laser en fonction de I'énergie de pompe émise par les deux panneaux de LEDs Z PC Amber.
Durée de pompe : 100 us, fréequence : 30 Hz, rayon de courbure du miroir HR : 500 mm. Insert : photos des profils
spatial et temporel du laser.

L'allure des courbes obtenues peut paraitre surprenante. Nous attribuons cette allure au fait
que les réglages de la cavité ont été optimisés avec une charge thermique introduite par une énergie
de pompe maximale. Ainsi, pour les points de mesure correspondant a de plus faibles énergies de
pompe, la thermique du systéeme était différente, expliquant une optimisation probablement moins
bonne. Ceci pourrait également étre I'origine de I'allure de la courbe correspondant au pompage par
les LEDs Z PC Amber sur la Figure 11-35.
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Comme pour les deux cas précédents, nous avons mesuré les profils temporel et spatial du laser
pour le coupleur optimal (ici celui de 5%). Les mesures obtenues sont similaires, c’est-a-dire un mode
transverse largement multimode et une impulsion laser d’'une durée comprise entre 50 us et 60 ps.

Par ailleurs, nous avons également poussé les LEDs en les allumant pendant 250 ps, afin de
pomper pendant une durée de I'ordre de 3 fois le temps de vie du matériau. Ceci correspond a une
énergie de pompe de 31,5 mJ. Ainsi, toujours avec ce coupleur, nous avons obtenu en sortie du laser
une énergie de 181 pJ, correspondant a une efficacité optique de 0,6%. Nous avons également exploré
dans ces conditions I'énergie laser avec un profil monomode transverse (voir Figure 11-33). Nous avons
ainsi obtenu 32 pJ, correspondant a une efficacité de 0,1%.
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Figure 1I-33 : Profils temporel et spatial du laser en configuration monomode transverse.
11.2.6.d Comparaison des différents types de pompage

Comparons maintenant ces trois types de pompage d’un point de vue des performances laser,
mais également du point de vue du gain accessible. En tracant dans le graphique suivant, la meilleure
performance pour chacun des pompages, nous obtenons la Figure 11-34.
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Figure 1I-34 : Comparaison des énergies laser en fonction de I'énergie de pompe pour un pompage dans I'ambre,
dans I'IR ou avec des LEDs Z PC Amber. Durée de pompe 100 us.

Tout d’abord, nous ne constatons pas de saturation de la puissance, nous permettant de penser
gue ces performances ne sont pas limitées par un échauffement du cristal ou des LEDs. Nous avons
effectivement veillé a travailler a des cadences peu élevées afin de limiter la thermique dans le systeme.
Enfin, nous voyons clairement la limitation en puissance des LEDs ambre et I'intérét de changer de LEDs
pour atteindre des énergies plus élevées. La puissance des LEDs bleues (a travers les PC Amber) permet
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méme d’atteindre des énergies en monomode quasiment aussi élevées qu’en multimode avec un
pompage dans I'IR.

De méme, en tracant I'énergie nécessaire pour atteindre le seuil laser pour chaque transmission
de coupleur utilisé, nous pouvons en extraire 'allure du gain G, en fonction de I'énergie de pompe.
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Figure 1I-35 : Gain petit signal Go en fonction de I’énergie de pompe nécessaire pour atteindre le seuil laser, pour
différentes transmissions de coupleur, pour chacun des pompages.

Nous remarquons sur la Figure 11-35 que, pour un méme coupleur de sortie, le seuil le plus faible
est obtenu avec le pompage dans I'ambre. En effet, la trés bonne absorption de la pompe dans cette
configuration (72%) permet d’obtenir des inversions de population relativement élevées malgré une
faible énergie de pompe. Dans le cas des pompages dans I'IR et avec les Z PC Amber, la raison est
légerement différente. En effet, les seuils plus faibles obtenus avec le pompage dans I'IR ne peuvent
s’expliquer entiérement par I'absorption de la pompe, puisque celle-ci est du méme ordre de grandeur
dans les deux cas (les deux spectres étant larges, I'absorption n’est que de 30% pour I'IR et 38% pour
les Z PC Amber). La différence se cache dans le rendement quantique. En effet, il est de 80% dans le cas
du pompage dans I'IR contre 55% dans le cas des Z PC Amber. De plus, nous constatons également une
trés forte saturation du gain avec le pompage IR comparé aux deux autres pompages qui ne présente
pas (ou trés peu) de saturation. Nous verrons dans la prochaine partie I.2.7, que cette saturation n’est
pas liée a un échauffement thermique du cristal, mais a la déformation du spectre d’émission des LEDs
IR (suite a l'injection des forts courants dans les puces). Enfin, le gain est d’autant plus grand que
I'énergie de pompe disponible est importante. Le gain maximal atteignable est donc passé de 1,031
avec le pompage dans I'ambre a un gain de 1,064 avec le pompage par les LEDs Z PC Amber (en ayant
mesuré 2% de pertes linéiques par aller-retour dans le cristal).

11.2.6.e Comparaison avec I'état de l'art

Récemment, de nouvelles équipes se sont lancées dans le pompage par LED de cristaux laser.
(Villars et al. 2015) ont exploité la raie d’absorption du Ce:Nd:YAG autour de 450 nm pour pomper leur
laser avec des LEDs bleues et ont réussi a obtenir une énergie de 18 mJ en sortie d’un cristal de 75 mm
de long et 6 mm de diametre. Ce faisant, ils ont obtenu une efficacité optique globale de 6% et une
efficacité (slope efficiency) de 13%. Au début de I'année 2016, (Huang et al. 2016) ont démontré qu’en
utilisant une architecture laser intéressante (avec une cavité en Z), il était possible d’obtenir une
efficacité (slope efficiency) de 14% pour une énergie laser de 350 W, en pompant a 750 nm. Il n'y a, a
notre connaissance, aucune publication rapportant un pompage par LED avec un cristal de Nd:YVO,, qui
plus est, avec des gains laser aussi élevés que les notres. En effet, que ce soit dans les travaux des années
1970 ou les plus récents, la transmission la plus élevée avec laquelle I'effet laser a été obtenu n’a jamais
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excédé 5%, la ol nous avons réussi a faire laser un coupleur de 6% dans I'IR (Barbet et al. 2014) et 10%
avec les Z PC Amber.

I1.2.7 Validation expérimentale des simulations et analyse théorique

Ces premiers résultats obtenus sur le pompage par LED nous permettent de vérifier la
cohérence de nos simulations et de les calibrer si besoin. Pour cela, nous avons tenté de comprendre
I'origine de la saturation observée sur la courbe de gain avec le pompage IR (voir Figure 11-35).

Comme décrit au début de ce chapitre, nos simulations sont basées sur le calcul du gain
linéique, donné par I'Eq. II-7. A partir de cette relation, il nous est ainsi possible de tracer I’évolution du
gain théorigue en fonction de I'énergie de pompe, tel que représenté par la Figure 11-36.
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Figure 1I-36 : Gain petit signal Go théorique et expérimental en fonction de I'énergie de pompe en sortie des deux
panneaux de LEDs IR nécessaire pour atteindre le seuil laser, pour différentes transmissions de coupleur.

Les courbes en trait plein ou en pointillés représentent I’évolution théorique du gain et les
points bleus sont issus des résultats expérimentaux. Comme expliqué précédemment, pour obtenir ces
courbes, nous avons injecté les valeurs d’éclairement de pompe au centre du barreau laser calculées
par LightTools dans la formule du gain linéique (Eq. II-7 puis Eq. II-11). Ces simulations mettent en
évidence l'influence de la déformation spectrale des LEDs sur le gain. En effet, la courbe en pointillées
représente I'évolution théorique du gain petit signal lorsque I'on considere une largeur de spectre
typique de 35 nm (tel que celui mesuré pour un courant 1,6 A dans les LEDs) constante peu importe le
courant injecté dans les LEDs. Au contraire, la courbe en trait plein, tient compte de I'élargissement du
spectre (de 35 nm a 60 nm) lorsque le courant augmente. Ceci s’explique par une répartition différente
de I'énergie spectrale des LEDs. Lorsque 40 A sont injectés dans les panneaux, une partie de I'énergie
des LEDs migre dans les nouvelles longueurs d’onde, qui ne sont pas forcément superposées aux bandes
d’absorption du Nd:YVQ,, voir Figure 11-25. Nous pouvons en conclure que I'élargissement du spectre
des LEDs (ou de maniere générale, toute déformation spectrale) constitue un parametre important et
critique, pouvant limiter sérieusement le gain laser et donc les performances.

Par ailleurs, puisque nous avons pu valider nos simulations avec les valeurs expérimentales,
nous avons cherché a connaitre I'influence de deux autres parametres importants auxquels nous avons
été confrontés pendant nos mesures : I'éloignement et le désalignement des LEDs par rapport au cristal.
Nous avons nommé la distance entre le cristal et les LEDs X et le désalignement des LEDs par rapport
au cristal Y (voir Figure [1-37).
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Figure 11-37 : Vue transverse du schéma de pompage avec le cristal au centre et les panneaux de LEDs de part et
d'autre. X et Y sont les deux parametres clés.

La Figure 1I-38 montre I'évolution du gain petit signal Go en fonction de ces parametres. Le gain
théorique calculé ci-apres prend toujours comme exemple le pompage avec les panneaux de LEDs IR.
Cette figure nous montre a quel point le gain petit signal est sensible a la distance entre les LEDs et le
cristal X. En effet, I’éclairement d’une source, orientée d’un angle 8 par rapport a la surface considérée
varie avec I'inverse de la distance entre le cristal et les LEDs, au carré (il s’agit de la loi de Bouguer) :

Icos 6
E= 622 Eq. 1I-19

Avec E I'éclairement de pompe incident, I I'intensité de la source considérée, 8 I'angle entre la normale
a la surface et la source et d la distance entre la source et le cristal. Ainsi, une petite variation de ce
parametre X peut induire une forte diminution du gain a l'intérieur du cristal. Dans notre montage,
cette distance ne pouvait étre inférieure a 700 um a cause de la vitre de protection devant les puces
(voir Figure 11-37), réduisant le gain de 30% comparé a la valeur maximale de 1,11 (atteinte lorsque les
LEDs sont presque en contact avec le cristal).
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Figure 11-38 : Evolution du gain petit signal théorique Go en fonction du désalignement entre les deux panneaux de
LEDs IR (Y) et la distance entre les LEDs et le cristal (X).

Sur la Figure 11-38, nous avons tracé I'évolution du gain petit signal en fonction du désalignement Y,
pour une distance entre les LEDs et le cristal correspondant a notre expérience (a savoir 700 um
environ). Nous pouvons voir que l'influence de ce paramétre est moins critique (grace a la forte
divergence des LEDs). Cependant, nous devons tout de méme préter attention a ce parametre
puisqu’un désalignement de 1 mm (typiguement la moitié de la taille du cristal) entre les panneaux de
LEDs et le cristal suffit pour entrainer une baisse de 20% sur la valeur du gain. Nous avons également
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placé sur cette courbe la valeur expérimentale du gain obtenu (1,04), nous permettant d’en déduire
une estimation du désalignement des LEDs dans notre montage : proche de 1,5 mm (entre les deux
panneaux, soit 0,7 mm entre un panneau et le cristal). Cette valeur peut paraitre un peu élevée, mais
elle s’explique par le fait que notre montage ne nous permettait pas de régler précisément la hauteur
des LEDs par rapport a celle du cristal.

Ainsi, 'efficacité optique de 0,52% obtenue dans le cas du pompage par les LEDs IR en section
[1.2.6.b est a relativiser. En effet, a cause de la distance entre les LEDs et le cristal, seulement 78% de
I’énergie des LEDs atteint le cristal. Ensuite, 10% supplémentaire sont perdus a cause des réflexions de
Fresnel sur les faces pompées du cristal (non traitées AR, avec un indice de 2,2). De plus, comme nous
pouvions nous y attendre en analysant la Figure 11-25, I'absorption de la pompe est relativement faible.
Ceci est partiellement compensé par le chemin optique parcouru par les rayons ayant un angle
d’incidence différent de la normale, augmenté par réflexions totales internes (RTI) a l'intérieur du cristal.
En prenant en compte tous les rayons émis par les LEDs, nous estimons en utilisant LightTools que 30%
de I'énergie de pompe est absorbée. Ainsi, sur les 7,4 mJ initialement émis par les LEDs, seuls 1,5 mJ
sont réellement absorbés. Ceci nous mene a une efficacité optique de 2,6%. Ces résultats ont fait I'objet
d’une publication dans la revue Optics Letters (Barbet et al. 2014) ainsi que dans deux conférences
internationales (Europhoton 2014 et Photonics West 2015) et une nationale (Optique Bretagne 2015).
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I1.3 Bilan et perspectives

Nous avons considéré le gain laser comme le critere le plus pertinent pour estimer le potentiel
du pompage par LED. La divergence des LEDs rendant difficile la simulation analytique du systeme de
pompage, nous I'avons modélisé avec un logiciel de conception optique (LightTools) utilisant le tracé de
rayons non-séquentiel. Cette modélisation nous permet de connaitre précisément I'éclairement de
pompe au centre du milieu a gain (pour avoir un minorant du gain car dans le cas d’'un pompage
symétrique, c’est la ou I"éclairement de pompe sera le plus faible). Ces simulations nous ont permis
d’étudier la faisabilité d’'un pompage par LED pour différents matériaux laser. Nous en avons déduit
gu’avec I"état de I'art des éclairements des LEDs actuel, il n’était pas possible d’obtenir un effet laser
pour des milieux a gain comme le Ti:saphir ou 'alexandrite par exemple. C'est pourquoi nous nous
sommes plutdt intéressés a des matériaux dopés a I'ion néodyme. Apres une étude plus détaillée de la
spectroscopie de ces matériaux, notre choix s’est porté sur le Nd:YVQO,, principalement pour son produit
O T Elevé.

Nous avons alors étudié différents types de pompage en fonction des LEDs disponibles et de
leurs éclairements respectifs. Trois types de LEDs ont ainsi été testés: les LEDs ambre (avec un
éclairement faible mais fortement absorbé), les LEDs IR (bien plus puissantes, réduisant le défaut
guantique, mais avec un rayonnement tres peu absorbé du fait de la largeur spectrale de ces LEDs) et
enfin des LEDs bleues recouvertes de phosphore, émettant un large spectre dans I'ambre (LEDs trés
puissantes avec une absorption légerement meilleure que celle des LEDs IR).

Ces différents systemes nous ont permis d’augmenter progressivement I'énergie en sortie de
notre laser pour atteindre jusqu’a 60 p avec des impulsions de pompe de 100 s, puis jusqu’a 180
en pompant 250 ys. Les temps de création typiquement mesurés sont de 'ordre de 20 a 40 ps. Des
profils spatiaux largement multimode ont été observés, s’expliquant par la géométrie du cristal,
I'architecture de pompage (transverse) et la forte divergence des LEDs, générant une amplification laser
dans tout le volume du cristal. Nous avons obtenu un effet laser avec des coupleurs ayant une
transmission aussi élevée que 10%, correspondant a un gain petit-signal en simple passage de 1,06.

Plusieurs pistes sont envisageables pour améliorer nos performances. Tout d’abord, nous
pouvons nous inspirer des travaux réalisés par d’autres équipes de recherche dans le domaine. En effet,
nous pourrions augmenter I’efficacité de notre systéme en recyclant davantage |'énergie des LEDs par
I"utilisation d’une cavité ou d’'une chambre de pompage plus réfléchissante (en spectralon ou en téflon
par exemple). Ce faisant, (Villars et al. 2015) ont réussi a augmenter leur efficacité d’absorption de 4%
a 30% ! De plus, réaliser des cavités laser avec plus de passages dans le milieu a gain par aller-retour
(comme I'ont fait cette équipe (Huang et al. 2016) avec des cavités en V et en Z) pourrait également
permettre d’extraire plus d’énergie, avec un profil spatial plus proche du monomode.

Enfin, pour améliorer radicalement nos performances et essayer d’atteindre les seuils laser
actuellement inaccessibles (comme celui du Ti:saphir), nous avons besoin d’éclairements de pompe plus
importants. C'est ce que nous proposons d’étudier dans le prochain chapitre.
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CHAPITRE Il :

Comment augmenter la luminance des
LEDs ?
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III.

COMMENT AUGMENTER LA LUMINANCE DES LEDS ?

ous allons voir dans cette partie une solution pour augmenter significativement la

luminance des LEDs. Cette solution consiste en l'insertion d’un élément intermédiaire,

entre le milieu a gain et la source de pompage ayant la propriété de concentrer la
lumiére, au prix de quelques compromis.

Ainsi, dans la premiére partie de ce chapitre, nous dresserons un bref état de l'art des
concentrateurs existant aujourd’hui, avant d’aborder le cas des concentrateurs luminescents. Puis, dans
un second temps, nous présenterons une étude théorique (détaillant les parameétres clés menant a un
concentrateur efficace) qui sera illustrée par une caractérisation expérimentale d’un cristal de Ce:YAG.

I11.1 Etat de art des concentrateurs

II1.1.1 Roéle des concentrateurs de lumiére

Aujourd’hui, I'utilisation principale des concentrateurs consiste a générer de I'électricité a partir
de I'énergie solaire. Apres concentration, cette lumiere peut étre exploitée de trois maniéres
différentes. Tout d’abord, on peut s’intéresser a I'énergie lumineuse et convertir directement cette
lumiére en électricité (a I'aide de cellules photovoltaiques, on parle alors de concentrator photovoltaics,
dits CPV). Ensuite, on peut s’intéresser a I'énergie thermique et chercher a en extraire les calories (a
I'aide d’un échangeur thermique et d’une turbine a vapeur ou concentrated solar power, dits CSP). Ces
systemes se sont fortement développés dans des pays tels que la Chine, les Etats-Unis, I'Espagne ou
encore I’Afrique du Sud. Enfin, la derniere technologie qui exploite I'énergie solaire est un mélange des
deux précédentes. Appelés CPVT pour concentrator photovoltaics and thermal, ces systemes sont la
combinaison de cellules photovoltaiques avec un échangeur thermique et offrent la possibilité d’avoir
des efficacités supérieures aux deux systemes précédents. Cependant, pour l'instant de tels systemes
ne sont limités qu’a des projets de démonstration. Bien qu’entre les systemes CPV et CSP, la facon dont
I'électricité est générée differe, les concentrateurs utilisés, eux, sont quasiment identiques d’un cas a
I'autre. C'est pourquoi, je ne vais décrire ici que les principaux concentrateurs utilisés.

La grandeur pertinente pour caractériser les concentrateurs entre eux est le facteur de
concentration C, qui compare I"éclairement en sortie du concentrateur a I'éclairement du soleil et
s’exprime en nombre de soleils. Par exemple, un concentrateur qui a un facteur de concentration de
300 signifie que I"éclairement recu par la cellule photovoltaique est 300x supérieur a celui recu par le
concentrateur. De maniere plus littérale, nous pouvons écrire que le facteur de concentration est :

E
¢ = —concentrateur Eq. 1lI-1

Eincident

I11.1.2 Les différents types de concentrateurs
III1.1.2.a Concentrateurs imageants

On peut tout d’abord citer les concentrateurs imageants. Leur principal avantage est qu’ils
permettent d’obtenir de grands facteurs de concentration (> 300). Cependant, ils ont souvent deux
défauts qui leur sont intrinseques. Le premier, lié au fort pouvoir de concentration, est I'’échauffement.
En effet, étant donnée la puissance lumineuse recue par la cellule photovoltaique, il est nécessaire que
cette derniére soit collée a un systéme de refroidissement (si possible passif pour ne pas diminuer le
rendement global, comme un radiateur ou alors actif en faisant circuler un liquide caloporteur dans le
support de la cellule). Le second inconvénient est lié au caractere imageant de ce type de concentrateur.
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Lorsque le soleil tourne dans le ciel, son image va également bouger. C'est pourquoi, il est nécessaire
de compléter ces concentrateurs de systemes de suivi du soleil (tracking systems), pour garantir un
éclairement optimal de la cellule tout au long de la journée.

La solution la plus rapide ou la plus simple qui vient a I'esprit d’un opticien quand on lui
demande de concentrer la lumiére consiste tres probablement a focaliser cette derniére en un point a
I'aide d’une lentille ou d’un miroir concave.

.............. 2 parabolic mirror:
concentrator

M —
. fpcetlongtt _ 17 parabolic miror:
collector
) A Solar Cell = Solar Cell
B = a b
1

Aperture

Figure 1I-1: (a) lentille de Fresnel illuminant une cellule photovoltaique, (b) concentrateur a deux miroirs
paraboliques.*®

Le facteur de concentration atteignable avec un systeme a base de lentilles de Fresnel est de
I'ordre de 500. Si I'on veut augmenter la surface de collection, une solution réflective plutot que
réfractive s'impose. Il est ainsi possible d’utiliser de grands miroirs paraboliques pour concentrer la
lumiere, la cellule photovoltaique étant placée au foyer du systeme. En fonction de la complexité et de
I'encombrement du systéme global, le concentrateur pourra étre composé d’un ou plusieurs miroirs
paraboliques. Un concentrateur parabolique peut atteindre des facteurs de concentration supérieurs a
500, voire 1000.

Il est également possible d’accoler plusieurs miroirs paraboliques les uns a cotés des autres
pour former une seule grande parabole (un peu a l'instar des miroirs primaires des grands télescopes
en astronomie). C'est plus souvent employé dans les configurations thermiques (appelées Dish Stirling),
car couplé a un moteur Stirling ou a vapeur.

III1.1.2.b Concentrateurs non imageants

Il'y a ensuite les dispositifs de concentration non imageants. Ceux-ci sont caractérisés par des
facteurs de concentration plus faibles (< 300). Ainsi, contrairement aux deux exemples donnés
précédemment, ils n‘ont pas nécessairement besoin d'un systéeme de suivi angulaire ou de
refroidissement.

Les CPC:

Le premier d’entre eux est le CPC (pour Compound Parabolic Concentrator). Ce sont également
des concentrateurs paraboliques, cependant ils présentent un angle d’acceptation typique compris
entre 25° et 40°, les rendant plus tolérants angulairement bien que certains soient tout de méme
équipés de systeme de suivi. lls sont concus pour concentrer des rayons quasi-collimatés, issus de
sources distantes, donc idéaux pour la concentration solaire.

18 |llustrations empruntées a : http://www.greenrhinoenergy.com
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Figure 1I-2 : Parameétres importants d'un CPC.

Une version équivalente mais avec des bords hyperboliques au lieu de paraboliques existe
également. Ces concentrateurs ont la particularité d’étre relativement compacts et peuvent donc servir
comme concentrateurs secondaires. Les facteurs de concentration accessibles avec ces types de
concentrateur sont de I'ordre de 1 a 10 fois I'éclairement du soleil.

Les LSC:

Le second concentrateur non imageant est le concentrateur luminescent ou LSC (pour
luminescent solar concentrator). Comme son nom lindique, le principe d’un LSC est basé sur la
luminescence, c’'est-a-dire la capacité a réémettre la lumiére, et c’est la tout I'intérét de ce type de
concentrateur. De maniére générale, un LSC a une forme parallélépipédique et est composé d’une
matrice (en polymére, en verre ou en matériau cristallin) contenant des luminophores. Ces
luminophores peuvent étre des phosphores (de Boer et al. 2012; de Boer et al. 2016), des colorants
(Currie et al. 2008), des nano-cristaux ou encore des boites quantiques, aussi appelées plus
fréqguemment par leur terme anglo-saxon Quantum Dots (Bomm et al. 2011; Purcell-Milton & Gun’ko
2012; Erickson et al. 2014; Meinardi et al. 2014; Bradshaw et al. 2015). Une revue récente retrace de
maniére relativement complete I"évolution des recherches faites ces 30 dernieres années sur les LSC
(Debije & Verbunt 2012). Une illustration et le principe de fonctionnement d’un LSC sont décrits dans la
Figure I11-3 ci-dessous et seront décrits plus en détail dans la partie suivante du chapitre, Etude théorique

du concentrateur luminescent.
Rayons du soleil
\\\\

NN

s ® \1 ° ohe de
o 3 o 2| guidage par RTI
® °
' 3
Cone d’échappement

Figure 1lI-3 : Principe de fonctionnement d'un LSC. 1) les rayons du soleil sont absorbés par les luminophores qui
réémettent un rayonnement lumineux, 2) la lumiére réémise est guidée par réflexions totales internes (RTI)*°
jusqu’aux bords du concentrateur, 3) une partie de la lumiére, non comprise dans le céne de RTI, s’échappe du
concentrateur et est perdue, 4) une partie de la lumiere réémise est réabsorbée par un luminophore, 5) des défauts
dans la matrice peuvent absorber ou diffuser la lumiére incidente ou réémise.

19 Etant donné que dans les deux prochains chapitres, ce terme est répété un certain nombre de fois, il sera par la
suite abrégé par RTI.
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Etant donné que ce type de concentrateur repose sur le principe d’absorption / réémission,
I'angle d’incidence des rayons du soleil est beaucoup moins critique que dans les autres cas énoncés
précédemment (la seule réelle influence se verra sur la réflexion de Fresnel a linterface
air/concentrateur) et ne nécessite donc pas de systéme de suivi.

III1.1.2.c Choix du type de concentrateur

Tous ces concentrateurs ont été pensés pour concentrer les rayons du soleil. Ce dernier, avec
un diamétre angulaire 0,5° est radicalement différent d’'une LED, ce qui explique les facteurs de
concentration élevés (plusieurs centaines) qu’il est possible d’obtenir. Cependant, quelles sont les
performances que nous pouvons en attendre lorsqu’il s’agit de rayons issus d’'une LED ?

Les trois premiers cas ont le point commun d’étre basés sur le méme principe : on concentre
une méme quantité de lumiere sur une surface plus petite en augmentant la divergence des faisceaux
de la source considérée. C'est le principe de conservation de la luminance. Dans le cas des LEDs, tout
change. Les rayons ne sont plus collimatés comme dans le cas du soleil, ils sont émis dans un demi-
espace, dans 2m sr. Il nest donc pas possible d’augmenter davantage cette divergence, et par
conséquent il n’est pas non plus possible d’obtenir une taille image plus petite que la taille de la LED.
Ainsi, ces concentrateurs n’auront aucun effet a partir d’'une source lumineuse a base de LEDs, et
arriveront au mieux a égaler la luminance d’une LED.

Le dernier cas est le seul concentrateur intégrant un processus d’absorption et de réémission ;
et c’est ce détail qui va faire toute la différence. En effet, I'unique moyen de « violer » le principe de
conservation de la luminance est de changer de longueur d’onde (voir les études de Yablonovitch 1980;
Ries 1982; Smestad et al. 1990). En se basant sur des considérations thermodynamiques, ces équipes
de recherche ont établi que le facteur de concentration pourrait aller jusqu’a :

o2 o=V
C< (7) e ', Eq. III-2
avec v et V' les fréquences de I'onde absorbée et émise respectivement. Nous allons en reparler par la
suite, mais nous pouvons dors et déja constater que ce facteur dépend de la différence de fréquence
entre ces deux ondes, c’est-a-dire du déplacement de Stokes. Ainsi, il serait possible selon ce modele
d’atteindre des facteurs de concentration dépassant 10 000, voire méme 10°. Cependant, un article
récemment publié dans la revue Optica (Papakonstantinou loannis & Tummeltshammer Clemens 2015)
vient apporter quelques précisions sur les considérations faites il y a 20 a 30 ans par Yablonovitch et ses
confreres et tente d’expliquer pourquoi les valeurs des facteurs de concentration mesurés
expérimentalement jusqu’a aujourd’hui sont plusieurs ordres de grandeur en deca de ce qui est prédit
par la thermodynamique. Outre la notion d’absorption et de réémission, il faut noter que la
concentration est rendue possible parce que cette réémission se produit a I'intérieur d’un matériau
ayant un indice supérieur a son environnement.

Ainsi, pour augmenter la luminance des LEDs, le seul choix qui s'impose est celui des
concentrateurs luminescents.

I11.1.3 Cas des concentrateurs luminescents

Pour un concentrateur luminescent, 'effet de concentration provient tout d’abord de la
géométrie. La lumiére de la pompe est collectée par les grandes surfaces et la lumiére réémise est
guidée vers les tranches. Ainsi, plus la surface de collecte est grande, plus la quantité de lumiére guidée
vers les tranches sera importante. De la méme facon, a puissance lumineuse absorbée fixée,
I’éclairement en sortie des tranches sera d’autant plus grand que |'épaisseur du concentrateur sera
faible. Nous commencons a comprendre pourquoi la gé¢ométrie parallélépipédique est privilégiée. Bien
entendu, ce ne sont pas les seuls critéres a prendre en compte pour obtenir un concentrateur efficace,
les autres parameétres seront discutés en détail dans la suite de ce chapitre. Cependant, de ces premiers
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critéres, nous pouvons distinguer trois configurations de concentrateurs luminescents que |'on retrouve
régulierement (voir Figure IlI-4) et qui sont décrits dans la suite.

n1, —— o~ n]_\ N\
n, n, W \/

Figure IlI-4 : (a) concentrateur massif uniformément dopé, (b) colorant sur lame bas indice n1 > nz, (c) colorant sur
lame haut indice ni < n2.

Le cas a) est le cas d’un concentrateur dit « massif » car d’un seul bloc. L’absorption des rayons
lumineux se fait dans la totalité du volume. Ce type de concentrateur a plutdt une taille macroscopique
(une épaisseur de plusieurs centaines de um jusqu’a quelques mm et une longueur pouvant aller jusqu’a
la centaine de mm). Etant donné qu’il s’agit d’un bloc monolithique, la dissipation thermique sera
relativement efficace (selon que la matrice est en plastique ou cristalline). Avec ce type de systeme, une
équipe néerlandaise a obtenu un facteur de concentration de 4,5 en pompant avec des LEDs un barreau
de Ce:YAG (de Boer et al. 2016).

Les cas b) et c) justement, sont des cas ou le critere de I'épaisseur du concentrateur est poussé
a I'extréme. Pour faire des couches de concentrateur trés fines (de quelques dizaines de nm jusqu’a la
centaine de um), "utilisation d’un cristal n’est plus possible pour des raisons technologiques. La solution
adoptée dans ces cas est "utilisation de colorants (comme la Rhodamine 6G par exemple) ou de boites
guantiques que I'on insere dans une matrice (en PMMA ou en SU8 par exemple). Ce mélange se dépose
ensuite par centrifugation (ou plus communément spin-coating) sur un substrat (en silice par exemple).
De plus, avec ces deux types de luminophores, il est aisé de changer la concentration des solutions
appliquées, et donc leur absorption. C’est pourquoi, avoir des épaisseurs de concentrateur plus fines
gu’avec des cristaux n’est pas un probleme pour absorber toute la lumiére de pompe incidente.
Cependant, en deca de quelques dizaines de nm, la concentration en luminophores nécessaire pour
absorber la totalité de la pompe peut entrainer des agrégats ou une extinction de fluorescence. C'est
selon ce schéma qu’une équipe de l'université de Saint Andrews, en Ecosse (Yang et al. 2009; Turnbull
& Samuel 2010), a réussi a obtenir un facteur de concentration de 7 en pompant avec un OPO un
concentrateur fait de SU8 dopé a la coumarine 6 (indice n1=1,62) sur un substrat en silice (n, =1,5).
Cependant, en observant la tranche de leur concentrateur, ils ont constaté que la surface d’émission
était légérement plus large que I'épaisseur de leur tranche. lls en ont conclus qu’il existait des rayons
ayant un angle de propagation proche de I'angle critique de RTI qui étaient couplés dans le substrat
(rayons qu'’ils appellent « modes de fuite »).

CYTOP
MEH-PPV

m©
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Figure 1I-5 : Schéma d'un laser pompé par un concentrateur luminescent avec entre autres, les modes guidés
dans le concentrateur en trait plein et les modes de fuite en pointillés (Yang et al. 2009).

Pour diminuer la part des rayons couplés dans le substrat, ils ont fabriqué de nouveaux
concentrateurs ayant une couche supplémentaire insérée entre la coumarine et la silice (couche
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transparente NORLAND 60 d’indice 1,56). Cette astuce a permis de réduire les pertes de leur
concentrateur d’un facteur 3 et d’augmenter ainsi le facteur de concentration a 10. Cette solution
semble étre idéale et permet d’obtenir de grands facteurs de concentration. Cependant, de tels
systemes sont limités par leur taille. Les solutions du type « colorant » ont le mauvais go(t d’avoir deux
défauts majeurs. Le premier défaut concerne les pertes par propagation, correspondant aux pertes par
diffusion ou absorption dans la masse, mais également aux pertes par réabsorption (le déplacement de
Stokes, ou Stokes shift, étant bien souvent trop faible pour que ce phénomeéne soit négligeable). A cause
de ces pertes, le libre parcours moyen d’un rayon lumineux dans ces milieux est bien inférieur a celui
de lalumiere dans des milieux cristallins. Ainsi, la longueur typique de ces concentrateurs va de quelques
mm a quelques dizaines de mm tout au plus | Au-dela de quelques cm de longueur, la fluorescence
générée a une extrémité du concentrateur ne participe plus a I'augmentation de la puissance de sortie
a l'autre extrémité. Ce phénomene est le plus souvent contourné en choisissant des matériaux avec un
grand déplacement de Stokes bien que diverses équipes de recherche (Giebink et al. 2011) travaillent
sur d’autres solutions (comme la variation de I'épaisseur de la couche luminescente pour faire varier le
couplage de la lumiere s’y propageant avec le substrat, minimisant ainsi la réabsorption, technique
appelée resonance-shifting). Enfin, comparés aux matrices cristallines, les colorants (et les boites
guantiques) ont le défaut d’étre trés sensibles au photoblanchiment (méme si ces dernieres le sont un
peu moins que les colorants) ; rendant ces systémes moins robustes sur le long terme.

C’est pour limiter I'influence de ces deux derniers défauts que le cas c) est envisagé. Lorsque le
substrat a un indice plus élevé que le concentrateur, la lumiere n’est plus guidée uniguement dans le
colorant et peut se propager dans tout I'ensemble « substrat + colorant ». Ainsi, la fluorescence générée
se propage moins souvent dans le colorant et subit moins de pertes et de réabsorption, avant d’arriver
jusqu’a une tranche. Enfin, cette configuration offre d’autres avantages par rapport au cas b) : elle
permet également d’améliorer la gestion de la thermique du concentrateur ou encore de déposer plus
facilement un traitement antireflet sur la tranche de sortie. La contrepartie est que par conséquent,
I'ensemble de la tranche émet de la lumiére et plus uniquement I'épaisseur du colorant déposé ;
réduisant ainsi I’éclairement de sortie du systéme. A partir de données fournies par une équipe de
recherche (El-Bashir et al. 2014), il est possible de calculer le facteur de concentration de leur systéme,
s'élevant a 4,7. Un autre cas est également illustré par (Baldo 2009), toutefois sans donner
d’informations sur le facteur de concentration.

Ce sont pour ces dernieres raisons que notre recherche s’est orientée principalement vers les
concentrateurs luminescents massifs avec comme objectif de limiter les pertes par propagation.
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I11.2 Etude théorique du concentrateur luminescent massif pompé par
LED

II1.2.1 Définition des grandeurs

Définissons un concentrateur tel que schématisé en Figure llI-6 ayant toutes ses faces polies,
de dimensions L x / x h, pompé de facon uniforme sur I'une de ses grandes faces (Spompee = L X 1). La
lumiére réémise par les luminophores est guidée par RTI vers toutes les faces du concentrateur. Nous
choisissons ensuite une des faces comme face de sortie Sgprtie (Ssortie = L X h).

Les performances du concentrateur sont définies par le facteur de concentration C, c’est-a-dire
le rapport de I'éclairement de sortie par I'éclairement incident (voir Eq. lll-1). En toute rigueur, cette
comparaison devrait se faire a partir des luminances de chaque source. Cependant, les concentrateurs
massifs ayant un diagramme d’émission identique a celui des LEDs (i.e. lambertien), le raisonnement
peut étre intégralement fait a partir du rapport des éclairements. Plus de détails sur ce point sont
disponibles en Annexe 1. Ce facteur peut étre aussi écrit comme le produit du facteur de concentration
géométrique G (égal a Spompee/Ssortie) Par I'efficacité optique 1, 4 :

C = Esortie _ Psortie Spompée

= = = G, Eq. IlI-3
Epompe Ppompe Ssortie 770/0 q

OU Byompe €st la puissance de pompe incidente traversant la face pompée (Epompe = Ppompe/Spompee)

et Pgoreie €5t 1a puissance de sortie du concentrateur a travers la face Sgortie (Esortie = Psortie/Ssortie)-

Dans le cas ou toute la puissance de pompe se retrouverait a sortir par la face de sortie (c’est-a-dire

Nojo = 1), le facteur de concentration ne dépenderait que de la géométrie du concentrateur et nous

aurions alors C = Spompee/Ssortie = G, le facteur de concentration géométrique.

L

A/ A/ S/ LED Y/ s/ e/ /e

T T/ T LT T T T YT
| [T THTeT —— L TlT Ty
P L/ v/ Wz i /v
L/ i/ Woanr i/ L/

h ssortie

.

pompée
Figure 111-6 : Schéma d'un concentrateur pompé par des LEDs, avec les faces pompée et de sortie.

Comme expliqué précédemment, les concentrateurs ont été initialement pensés avec le soleil
comme source lumineuse, c’est-a-dire avec une surface éclairée de fagon homogene par un front
d’onde plan. Cependant, dans le cas du pompage par LED, I'éclairage de pompe est non-uniforme et est
composé d’'une multitude de points sources. Ainsi, pour prendre ce parametre en compte, nous avons
décidé de définir un nouveau facteur de concentration C;gp. Ce nouveau facteur ne devra donc plus
comparer |'éclairement de sortie du concentrateur avec I'éclairement du soleil, mais avec I'éclairement
d’une LED (en W/cm?). Cela correspondra directement a combien de fois nous avons été capables
d’augmenter I"éclairement d’une LED. Ce facteur dépendra naturellement du nombre de LEDs
impliquées et donc de la surface émettrice totale de pompe. Cette quantité peut se résumer en une
grandeur que nous avons décidé de symboliser par n¢;;; que I'on appellera « facteur de remplissage ».
Ce terme se définit comme le nombre de LEDs qu’il est possible de disposer a la surface du
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concentrateur, multiplié par le rapport de la surface émettrice d’une LED S;gp (1 mm? pour toutes les
LEDs que nous utilisons) par la surface pompée du concentrateur :

S
Npiw = # de LEDs 22—, Eq. I1I-4

pompée
Nous obtenons alors I'expression du facteur de concentration Cpgp :

Eclairement en sortie de concentrateur

Crep = Eclairement d'une LED = no/onfillG/ £q. 1r-5

L'efficacité optique 1,,, peut se décomposer en plusieurs termes :

Nojo = NexcNoMrTiNextr, Eq. IlI-6

ou
- Texc estlerendement d’excitation. C'est la part de la puissance de pompe collectée par Spompee
et absorbée par les luminophores (c’est-a-dire que I'on tient compte de la réflexion de Fresnel

Pabsorbée

a l'interface air/concentrateur) : Nexe = . Le dopage doit étre choisi de maniere a

P
pompe
absorber le plus de pompe possible en un seul passage (ou alors deux passages si on recycle le
reste de pompe non absorbée avec un miroir par exemple), tout en évitant les phénomeénes
d’extinction de fluorescence.

Presmise

- 1q estle rendement quantique du concentrateur : g = . Ce rendement tient compte

Pabsorbée

du rendement quantique de photoluminescence du luminophore np oy (ou PLQY pour
photoluminescent quantum yield), c’est-a-dire que de la quantité de désexcitations radiatives
sur le nombre de désexcitations totales (radiatives et non-radiatives). Il tient également compte
de la différence d’énergie entre le photon de pompe et celui réémis. Ainsi, le rendement
quantique maximal qu’il est possible d’obtenir est Apompe/Arsemis (dans ce cas, le rendement
quantique de photoluminescence est de 100%).

- Mgy estlapartde la lumiére réémise guidée par RTI jusqu’aux bords du concentrateur : gy =
PRrI

5 . Au cours de sa propagation, cette lumiére guidée subit des pertes (par absorption ou

réémise
par diffusion essentiellement).

- Mextr est I'efficacité d’extraction du concentrateur, c’est-a-dire la part de lumiere que nous
arrivons a extraire par la face Sgortie- Cela peut s’exprimer par le rapport de la puissance de

Psortie

sortie Psoreie Par la puissance lumineuse guidée par RTI: Noyer = . Bien entendu, la
1

qguantité de lumiere extraite dépend de la différence d’indice entre le concentrateur et son
environnement.

Ainsi, pour maximiser le facteur de concentration, il faut :
e Une efficacité optique 1, €levée.
® 7y le plus grand possible (tendre vers 1)
e Travailler sur la géométrie

Dans la suite, nous étudions les parameétres clefs pour maximiser Cygp.

I11.2.2 La géométrie

Nous I'avons vu avec I'Eq. llI-5, I'efficacité optique étant par définition inférieure ou égale a 1,
c’est la géométrie du concentrateur qui va prioritairement apporter cet effet de concentration. La
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conception de cette géométrie se fait en deux temps, un premier sur la forme, tandis que le second sera
plutot axé sur les dimensions du concentrateur.

Nous comprenons que pour avoir un effet de concentration, il va falloir privilégier une
dimension par rapport aux deux autres, ce parametre reste valable peu importe la forme. Jusqu’a
maintenant, nous n"avons parlé que de formes parallélépipédiques, mais est-ce la plus adaptée a notre
application ? Est-ce qu’une autre forme, cylindrique par exemple ne serait pas meilleure ? L'Eq. IlI-5
nous permet de comprendre que pour maximiser C;gp, la surface de pompe doit étre aussi grande que
possible. Cela signifie que dans le cas d’un parallélépipede nous allons pomper le concentrateur des
deux coOtés (par les plus grandes faces, le dessus et le dessous). Ainsi, nous avons désormais Spompee =
2L X L. Or, les surfaces pompées et de sortie ayant une dimension commune (la largeur), cela permet
de simplifier 'expression du facteur de concentration géométrique a G = Spompee/Ssortie = 2L/h.

. R 2L e L . .
Cpgp devient alors égala Cypp = ~ NriuMo/o- Il s"agit d’une forme tres simple, idéale pour disposer les
LEDs le plus proche possible, voir Figure Ill-7.

Pompage LED Ssor‘tie
au-dessus et
en-dessous

Figure 11-7 : Schéma de pompage d'un concentrateur parallélépipédique.

Une deuxieme forme étudiée consiste a insérer un angle dans le concentrateur (ce dernier
adopte donc une forme prismatique, voir Figure I1I-8). Il a été montré (Hughes et al. 2013) que des
concentrateurs ayant cette forme pouvaient avoir des performances meilleures que les concentrateurs
parallélépipédiques mais uniguement sous certaines conditions bien définies (comme avec un éclairage
directif orienté convenablement, ce qui ne peut s’appliquer aux LEDs).

{4

N — Ny

Figure I11-8 : A gauche, le concentrateur prismatique ("wedged") proposé par Hughes et. al, & droite un
concentrateur parallélépipédique, avec les faces de sortie en noir.

Une derniére forme simple a réaliser technologiquement parlant est la forme cylindrique. Les
barreaux laser ont pendant trés longtemps eu cette forme (et c’est encore le cas aujourd’hui), ne serait-
il pas judicieux de conserver cette forme pour le concentrateur ? Cette question est tout a fait légitime
puisqu’elle a fait I'objet de plusieurs études (Nightingale et al. 2004; McIntosh et al. 2007; Jones 2011,
Green 2014). La disposition se présenterait de la fagon suivante :
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Figure 111-9 : Schéma de pompage d'un concentrateur cylindrique.

Calculons le facteur de concentration associé a un concentrateur cylindrique de diametre h et
de longueur L :

Spompée _ LTh 4L

G = = =—
Ssortie 7Th2/4 h

Eq. III-7

Ainsi, a premiere vue, un concentrateur cylindrique permet d’obtenir des facteurs de
concentration intrinsequement 2 fois plus grands qu’un concentrateur parallélépipédique. Afin d’avoir
une valeur plus précise, nous avons réalisé une simulation d’un concentrateur cylindrique avec le logiciel
LightTools, que nous avons comparé avec une simulation d’'un concentrateur parallélépipédique de
méme dimension (L = 100 mm et h =1 mm). Dans les deux cas, la source pompait toute la longueur du
concentrateur et était distante de 0,5 mm de ce dernier. Nous avons obtenu un rendement en puissance
de 6,8% pour le concentrateur cylindrique et 6,4% pour le parallélépipéde. Ainsi, nous pouvons voir
gu’en matiere de rendement, ces deux géométries sont relativement équivalentes. En revanche, sil'on
tient compte du facteur de concentration géométrique, cela nous conduit a des facteurs de
concentration de 27 (= 6,8 x 400) pour le cas cylindrique et 13 pour le cas parallélépipédique. Nous
voyons donc tout I'intérét d’une telle forme.

Cependant, le concentrateur cylindrique est sujet a plusieurs inconvénients. Le premier est que
nous ne pouvons pas «coller» les LEDs au concentrateur de facon aussi proche qu’avec le
parallélépipéde. Pour le faire, il faudrait tapisser les LEDs sur une surface courbe afin d’épouser la forme
du barreau, ce qui est possible, mais bien plus compliqué technologiquement parlant. Ensuite,
I'avantage de la géométrie parallélépipédique est que I'on peut augmenter la largeur du concentrateur
sans changer le facteur de concentration géométrique G (puisque la largeur est commune aux deux
surfaces en jeu), ce qui n’est pas le cas du concentrateur cylindrigue. Si I'on souhaite pomper une plus
grande surface, il faut nécessairement augmenter le diamétre h du cylindre et donc diminuer G par la
méme occasion. Par ailleurs, le refroidissement d’un cylindre est plus difficile a assurer qu’un
parallélépipede. En effet, il est plus simple d’avoir un bon contact thermique avec une face plane
gu’avec une face courbe.

Dans la suite de cette these, nous ne parlerons donc que de la géométrie parallélépipédique.
Une fois la forme de base choisie, il faut décider de la dimension. Pour cela, nous partons une nouvelle
fois de I'expression du facteur de concentration géométrique G. Quelle que soit la géométrie, la
concentration sera d’autant plus grande que le rapport L/h est élevé. Ainsi, le concentrateur idéal aura
une longueur aussi grande et une épaisseur aussi fine que possible. Cependant, des considérations
d’ordre pratique et technologique vont limiter ce rapport. Elles sont au moins au nombre de trois.

- La premiére, la plus pragmatique est la limite technologique. Les techniques de croissance
cristallines actuelles permettent d’obtenir des cristaux ayant une longueur pouvant aller jusqu’a
150-200 mm, mais guére plus. Pour beaucoup de matériaux, |'épaisseur va souvent étre le
parametre qui va limiter la longueur maximale que peuvent atteindre les fournisseurs. De plus,
pour avoir un guidage par RTI, les faces du cristal doivent étre polies et les plus paralleles
possible. En effet, les rayons lumineux subissent un nombre important de réflexions au cours
de leur propagation dans le concentrateur. Ainsi, des surfaces non polies feront perdre une
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grande quantité d’énergie par rayon. De méme, des faces non paralleles peuvent, au fur et a
mesure de la propagation d’un rayon, changer son angle d’incidence sur 'une des faces du
concentrateur. En conséquence, un rayon initialement en RTI peut, apres de multiples
réflexions, sortir du concentrateur, mettant ainsi un terme a sa propagation vers Sgprtie- OF,
plus le cristal est fin, plus ces criteres sont difficiles a respecter.

- La seconde limite concerne essentiellement I'épaisseur du concentrateur en lien avec
I'absorption de la pompe. Afin de sortir le maximum de puissance du concentrateur, nous avons
tout intérét a le pomper par ses deux faces principales. Pour le faire efficacement, il faut que
toute la pompe soit absorbée en un seul passage. Ainsi, si nous prenons un concentrateur trop
fin, toute la pompe ne sera pas absorbée apres avoir traversé I'épaisseur du concentrateur. Ceci
peut se compenser en dopant davantage le concentrateur, jusqu’a une certaine limite, soit fixée
par la technique de croissance utilisée par les fournisseurs, soit par le dopage limite avant
I'extinction de fluorescence.

- Enfin, la derniére limite concerne principalement les pertes du concentrateur. Plus un
concentrateur est long, plus on peut utiliser de LEDs et plus le signal en sortie sera intense.
Cependant, bien que les matrices cristallines soient généralement de bonne qualité, les pertes
par propagation ne sont pas pour autant inexistantes. Etant donné le nombre important de
réflexions que les rayons subissent lors de leur propagation ; ces pertes, aussi faibles soient-
elles, peuvent avoir un effet dévastateur sur les performances d’un concentrateur. Il s’agit |a
d’un parameétre déterminant pour obtenir un concentrateur efficace et donc déterminant dans
le choix de la longueur et de I'épaisseur de ce dernier.

I11.2.3 Le choix des indices

Un aspect permettant d’augmenter I'efficacité d’un concentrateur est I’extraction de la lumiere
réémise. En effet, de par la géométrie et I'indice du concentrateur, une quantité de rayons (et donc
d’énergie) importante peut rester piégée par RTI. Cette part peut représenter plus de 50% de la quantité
totale de rayons (voir en Annexe 2 I'étude analytique de Sébastien Chénais, partenaire du projet et
attaché au laboratoire de Physique des Lasers). L’enjeu de cette partie est de comprendre quelles sont
les pistes pour en extraire le plus possible.

Pour amener le plus de lumiére possible jusqu’a la face Sgprtie, trois étapes vont se succéder. |l
faut premiérement absorber le plus de lumiere de pompe possible, il faut ensuite guider la lumiere
réémise jusqu’a Sgortie €t enfin, il faut I’extraire. Le guidage des rayons repose sur la RTI. Ainsi, pour
extraire la lumiere préférentiellement par une face, il faut frustrer cette RTI a l'interface considérée
(Ssortie). Cest possible si le milieu laser est collé au concentrateur. Cela va bien entendu imposer des
contraintes sur les indices des différents matériaux entrants en jeu et plus précisément sur les
différences d’indice (voir Figure 11l-10).

sortie

n (air)

n, (concentrateur) n, (milieu laser)

Figure 1I-10 : Différences d’indices optiques a prendre en compte pour extraire le plus de lumiére possible :
Anzi=nz-ni et Anszz=nsz-n..

II1.2.3.a Différence d’indice An21 = n2ni

Pour avoir un bon guidage par RTI, il nous faut a priori An,4 le plus grand possible. Pour cela, le
plus simple est de choisir un concentrateur avec un indice optique le plus élevé possible et un
environnement avec un indice optique le faible possible (I'air est un parfait candidat). Cependant, un
indice élevé pour le concentrateur signifie également augmenter les réflexions de Fresnel a la longueur
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d’onde de pompe a l'interface air/concentrateur et donc diminuer 1,,.. Existe-t-il un compromis ? Pour
le déterminer, nous nous proposons d’étudier un terme qui serait le produit de la transmission de
Fresnel a la longueur d’onde de pompe 4,, par la quantité de lumiere guidée par RTI. Si nous arrivons a
optimiser ce produit, alors nous serons capables d’amener le maximum de lumiére jusqu’a Sgprtie- I
nous « suffira » de I'extraire. La réflexion de Fresnel en polarisation TE (cas le plus pessimiste) est par
définition :

Eq. III-8

(n1c0591 —-n, c0592>2
n,cosf; + n,cos6,

Avec 0 I'angle d’incidence du rayon de pompe considéré (compris entre -90° et 90°) et 8, I'angle de ce
méme rayon apres réfraction dans le concentrateur, qui peut s’exprimer en fonction de 6; :

-1 nl .
0, = sin (—sm91> Eq. III-9

ny
Ainsi, nous pouvons calculer la transmission de Fresnel globale a la longueur d’onde de pompe, qui tient
compte de la divergence des rayons issus des LEDs ainsi que de l'intensité de chaque rayon (en
pondérant par I'indicatrice de sortie d’une LED) :

6,=90° n,c0s0; — n,coso, z
.nqcos(6,). do
le —1—-R=1- ffglz_go 1 ( 1) (n160591 + nZCOSHZ) 1 Eq I-10

o= oo c0s (67) 6y
Dans I'Eq. I1I-10, I'expression de 8, n’a pas été remplacée pour une question de lisibilité, mais dans les
faits, le calcul dépend bien uniquement de I'indice du concentrateur n, (n; ayant été fixé a 1) et de
I'angle d’incidence des rayons 6;.

Ainsi, on peut maintenant en déduire [I'efficacité d’excitation qui est égale a Neyxe =
T12 X Nabsorption, OU Napsorption Serait I'efficacité d’absorption du concentrateur a la longueur d’onde
de pompe. Cette efficacité dépend du coefficient d’absorption (en cm™) du matériau concentrateur ainsi
gue du chemin parcouru par les rayons de pompe a I'intérieur du concentrateur. Pour simplifier la suite
des calculs, cette efficacité sera supposée égale a 100% (nous le verrons par la suite, cette hypothese
n’est pas si éloignée des résultats de mesure). Donc, dans le cas précis d’une absorption totale des
faisceaux de pompe, I'expression de I'efficacité d’excitation est tout simplement égale a celle de la
transmission en Eq. 11I-10.

Considérons maintenant la lumiéere guidée par RTI. L’angle de réflexion totale interne est égal a :

1 nq
a = sin (—) Eq Ill-11
ny
L’angle solide associé est :
0,1 =2n(1 —cosa) Eq IlI-12

En négligeant les sorties directes par les faces latérales, le pourcentage de lumiére ne sortant pas par
les grandes faces et guidée est (voir Figure Ill-11) :
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AT — 205,

= Eq. IlI-13
NRrTI 4 q.

Cone d’échappement Ssortie
Q
21
Q
21
Figure lll-11 : Cénes de guidage et d’échappement d’un concentrateur luminescent parallélépipédique.

Ainsi, en considérant que toute la pompe transmise est absorbée, que toute I'énergie de pompe
estréémise (g = 1), qu’iln’y a pas de perte par propagation et un concentrateur infiniment large, alors
I’évolution du produit des équations Eq. IlI-10 et Eq. lll-13 en fonction de I'indice du concentrateur (avec
I'indice ny fixé a 1 pour I'air) nous permet d’identifier un maximum pour un indice du concentrateur
autour de 1,83 (voir la courbe en Figure 111-12).

80% T

20%

Produit Ne,. X Ny, (%)
w H Ul o))
o o o o
X X X R

10% +

0% f I I I I
1 1.5 2 2.5 3 3.5 4
Indice optique du concentrateur n,

Figure I11-12 : Evolution du produit 1. X Mgy €n fonction de l'indice du concentrateur (nq =1, n1 = 1).
I11.2.3.b Différence d’indice Ans2 = n3-ns

De la méme facon que précédemment, nous pouvons déterminer la quantité de lumiére
transmise par la face de sortie par la relation :

0,5 = 21(1 — cos B), avec B = sin™ ! (Z—i) Eq. IlI-14

Ainsi, en supposant un concentrateur sans perte, le pourcentage de lumiére traversant la surface
Ssortie €St :

!223
Nextr = E X Ty3 Eq III-15

Avec T,3, la transmission de Fresnel a I'interface entre le concentrateur et le milieu laser d’indice ns. En
supposant un rayonnement lambertien a I'intérieur du concentrateur, cette transmission est égale a :
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65=90° n;cosf; — n,coso, z
. 03). de
Tyi=1—-R=1- ff63=—90 n3cos(0s) (n300593 + nZCOSHZ) 3 Eq. lII-16

93 =90°

9,=—o0° 13€0S (63) dos

ol 65 est I'angle en sortie du concentrateur et incident au milieu laser pompé.

En négligeant les réflexions totales internes sur la face opposée a la face de sortie et en
supposant que tout rayon partant vers la face de sortie intercepte celle-ci, la quantité maximale
correspond a la moitié de ce qui est guidé par RTI (les rayons qui partent dans le bon sens). Sur cette
quantité qui arrive jusqu’a Sgortie, I'Objectif est d’en extraire le maximum. Il parait évident que le
maximum sera atteint lorsque la différence d’indice Ans, sera nulle. Cependant, il n’est pas toujours
aisé de trouver un matériau laser qui ait le méme indice optique que le concentrateur utilisé pour le
pomper. En conséquence, une partie seulement de la lumiere arrivant jusqu’a Sgortie S€ra extraite du
concentrateur vers le matériau laser. Ainsi, pour obtenir la quantité de lumiére extraite, c’est-a-dire
1No/0 finalement, il suffit de multiplier cette efficacité d’extraction par le produit précédent. Voici ci-
dessous I'expression détaillée de I'efficacité optique-optique, avec pour rappel les différents termes :

A 0
pompe  MRTL 723 o Eq. llI-17

Nojo = T12-Nabsorption-MpLoy- 53— - '
/ P A¢mission 2 2T

Pour différents indices optiques de matériau adaptateur d’indice (colle ou cristal laser), nous obtenons
les courbes suivantes :
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Figure Ill-13 : Efficacité optique 1,,, du concentrateur en fonction de son indice, pour différents indices optiques
du milieu laser, en supposant un concentrateur sans perte avec g = 1.

Nous pouvons observer deux régimes sur ces courbes, avec une discontinuité lorsque n, = ns.
En effet, lorsque I'indice du concentrateur n, est inférieur a celui du milieu laser ns, la lumiére est
entierement transmise a travers la surface Sgprtie, @ I'exception de la réflexion de Fresnel. Cependant,
des que n, devient supérieur a ns, la lumiéere est de nouveau guidée par RTI au niveau de l'interface
Scortie, réduisant de fagon importante I'efficacité d’extraction, et de fait, I'efficacité globale.

La conclusion apportée par ce graphique est que la plus grande quantité de rayons qu’il est
possible d’extraire est obtenue pour un concentrateur ayant un indice optique autour de 1,8. Bien
entendu, la quantité maximale de lumiére extraite est atteinte pour des matériaux ayant le méme indice
optique que le concentrateur, et peut atteindre 30%. Cependant, utilisons maintenant ce graphique
pour illustrer un cas pratique. Prenons un concentrateur optimal, ayant un indice optique de 1,8. Collons
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ce concentrateur a un barreau laser avec une colle UV d’indice optique 1,6 (indice un peu élevé pour
une colle, mais soyons optimistes). On voit ainsi que cette quantité de lumiere extraite chute a 15%.
Cependant, cela reste tout de méme plus de 3,5 fois plus important que la configuration sans adaptation
d’indice (extraction dans I'air). Dans les faits, I'indice optique d’une colle UV est typiquement autour de
1,5, ce qui signifie que I'apport de la colle par rapport a une extraction dans I'air est plutot d’un facteur
2,9. Ceci montre I'importance du choix du concentrateur (et donc de son indice optique) ainsi que de
I'indice de la colle associée pour extraire la lumiere réémise qui constituera la pompe du barreau laser
considéré. A noter qu’il est tout a fait possible de récupérer une partie de la lumiére guidée vers I'autre
extrémité a I'aide d’un miroir par exemple et ainsi de doubler la quantité de lumiére extraite (dans la
pratique, cette augmentation est plutdt comprise entre 50% et 60% a cause des pertes).

Ainsi, avec une approche purement d’optique géométrique, sans aucune considération sur la
géométrie du concentrateur mais uniquement sur son indice optique, il est possible d’obtenir un
majorant du rendement global du concentrateur 1, /.

Pour rappel, cette approche utilise quelques approximations comme une absorption totale de
la pompe (Mapsorption = 1), un rendement quantique de fluorescence maximal (np oy = 1) et une
absence de pertes dans le concentrateur. Ces grandeurs pourraient facilement étre prises en compte
en ajoutant un coefficient multiplicatif. Cependant, elles sont plus difficiles a estimer précisément. Par
exemple, il est beaucoup plus complexe d’essayer de trouver une expression analytique du libre
parcours moyen effectué par les rayons réémis, et donc des pertes rencontrées lors de cette
propagation. De plus, dans les faits, le concentrateur luminescent n’est pas infiniment large, ainsi le
guidage est également plus complexe puisque la lumiére réémise va dépendre de la position du point
source considéré (s'il est proche d’un bord ou pas...). Ce sont pour ces raisons que |"utilisation d’un
logiciel de tracé optigue non-séquentiel tel que LightTools devient nécessaire.

I11.2.4 L’effet des pertes

Les pertes vont influer sur 14/, au niveau de ey €t Ngpp. Nous allons appeler « pertes » tout
phénomene physique induisant une diminution de la puissance d’un rayon lumineux au cours de sa
propagation. Nous ferons également la distinction entre deux types de pertes.

La premiere catégorie concerne les pertes par absorption de la matrice due a des impuretés
(par exemple). Il s’agit la de pertes pures et simples pour lesquelles le photon incident (de pompe ou
réémis) n’a aucune chance d’étre réémis sous forme lumineuse. Pour diminuer ces pertes, nous ne
pouvons compter que sur la qualité cristalline des concentrateurs utilisés.

Nous allons regrouper dans la seconde catégorie, les pertes par diffusion ainsi que les pertes
par réabsorption (définie comme la superposition des bandes d’absorption et d’émission de I'élément
fluorescent du concentrateur, voir Figure lll-14). En effet, dans les deux cas, le photon incident a une
probabilité non-nulle d’étre réémis au sein du concentrateur. Cependant, étant donné qu’il s’agit d’un
processus d’émission spontanée, ce dernier a lieu dans tout I'espace (4 sr!). Ceci signifie que la
direction du rayon absorbé change a chaque rediffusion/réabsorption et que son énergie est
redistribuée. Enfin, dans le cas de la réabsorption, s’ajoute le rendement quantique de fluorescence,
qui lorsqu’il est différent de 1, peut engendrer une émission de chaleur suite a I'absorption d’un photon
incident.
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Figure 11l-14 : Exemples de matériaux présentant un fort (DCM) et un faible (Rhodamine 640) déplacement de
Stokes (ou « Stokes shift ») (Forget & Chénais 2013).

Les exemples de la Figure 1lI-14 ont été choisis parmi des colorants, mais bien entendu, cela
reste valable pour tout matériau présentant un processus d’absorption et de réémission. Ainsi, bien que
les deux matériaux présentés émettent sur la méme plage spectrale (= 580-700 nm), nous privilégierions
plutot le DCM pour le tres faible recouvrement spectral entre la bande d’absorption et d’émission.

De maniere générale, le libre parcours moyen d’un rayon se propageant a l'intérieur d’un
concentrateur est supérieur a la longueur de ce dernier, car la majorité des rayons ne se propage pas
directement vers les faces de sortie et subissent une grande quantité de réflexions avant de sortir du
concentrateur. Ainsi, méme les pertes les plus faibles peuvent avoir une incidence non négligeable sur
la puissance de sortie. Cette tendance est illustrée par des simulations réalisées a 'aide de LightTools
en Figure IlI-15.

Puissance normalisée en sortie
du concentrateur (u.a.)

0O 01 02 03 04 05 06 07 08 09 1
Pertes (cm™)

Figure I1I-15 : Evolution de la puissance (normalisée) en sortie d’un concentrateur parallélépipédique
(100x2,5x1 mm?3), pour différents libres parcours moyens, en fonction des pertes passives de la matrice.

I11.2.5 Bilan : comment définir un concentrateur ?

En conclusion, pour définir un concentrateur efficace, permettant d’obtenir des facteurs de
concentrations élevés, il est nécessaire de préter attention a certains criteres importants comme :
- Avoir un rapport L/h le plus élevé possible,
- Tapisser le concentrateur avec le plus de LEDs possible,
- Enlienavecle 1* critére, il faut choisir un matériau dont les techniques de croissance cristalline
autorisent de grandes longueurs, tout en garantissant de tres faibles pertes. Pour cela, outre la
qualité cristalline, il faut également privilégier les matériaux avec un déplacement de Stokes
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aussi faible que possible (afin de limiter le défaut quantique) tout en garantissant un
recouvrement des spectres d’absorption et d’émission le plus faible possible,

- Le matériau choisi doit avoir un rendement quantique de fluorescence le plus élevé possible,

- Une géométrie parallélépipédique, bien adaptée au pompage par LED,

- Enfin, dans la mesure du possible, il faut choisir un matériau ayant un indice optique autour de
1,8.

Dans la suite de cette thése, nous tacherons de respecter au mieux ces différents critéres dans le choix
de notre concentrateur.
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I11.3 Etude expérimentale

Sur le papier, les concentrateurs semblent avoir un fort potentiel pour augmenter I'éclairement
des LEDs. Bien évidemment, nous avons voulu tester dans la pratique ce qu’il en était. Nous allons dans
la suite de ce chapitre exposer les principaux concentrateurs existants couvrant la gamme du visible,
afin de voir quels peuvent étre les triplets « LED + concentrateur + milieu a gain » envisageables. Pour
cela, il faut bien évidemment un accord spectral entre les LEDs, le concentrateur et le milieu laser. Les
propriétés d’émission et d’absorption de ces composants doivent donc vérifier : A§RLssion =
ACDSOTRUIOR s QEMISSION e = ADDSOTPLOT par gilleurs, les colorants et les boites quantiques
introduisant trop de pertes, la composition des concentrateurs considérés se réduit essentiellement a
des matrices cristallines dopées par des ions terres rares.

I11.3.1 Choix du concentrateur pour un pompage laser

Le critere de sélection d’un matériau concentrateur est fait a partir des matériaux laser que I'on
souhaite pomper par la suite et a partir des LEDs que I'on peut utiliser pour le pomper. Il se trouve que
dans le cadre de cette thése, les matériaux laser qui nous intéressent doivent pouvoir se pomper dans
le visible ou le proche infrarouge, avec comme objectif principal le saphir dopé au titane. C'est pourquoi,
nous allons privilégier les matériaux concentrateur émettant dans cette gamme spectrale. Il se trouve
que nombre de scintillateurs inorganiques respectent cette contrainte (matériau massif émettant dans
le visible) et s’averent étre de trés bons candidats. Bien entendu, il existe une variété tres importante
de scintillateurs différents, aussi, je ne présenterai ici que les principaux et/ou les plus courants, qui
répondent a notre problématique. Pour une description plus exhaustive, je vous renvoie vers un site
trés complet et bien référencé : http://scintillator.lbl.gov/.

Les scintillateurs sont particulierement utilisés en physique des particules, pour la détection de
rayons alpha, beta ou gamma, ils servent aussi comme imageurs UV, XUV et rayons X ou encore de
faisceaux d’électron et de proton. Un recueil de proceedings issus d’une conférence sur les scintillateurs
inorganiques tenue a Delft en 1995 regroupe nombre d’applications (Dorenbos & Caret W.E. van Eijk
1995). Une application répandue est la tomoscintigraphie par émission de positons (TEP ou PET scan en
anglais). Dans toutes ces applications, les scintillateurs ont le réle de « compteur a scintillation ». Pour
cela, les scintillateurs sont souvent couplés a un photomultiplicateur qui va amplifier la lumiére qu'il
recoit. Il est ainsi possible d’estimer le flux de photons dans le scintillateur et de remonter au nombre
de particules (ou plus généralement, de « dépdts énergétiques ») incident sur le scintillateur. Etant
donnée la plus forte efficacité des photomultiplicateurs dans le visible et le proche UV, les scintillateurs
ont surtout été développés pour émettre dans cette gamme de longueurs d’onde. Cependant, de plus
en plus de travaux visent la fabrication de concentrateurs luminescents émettant dans le rouge (Xie et
al. 2008) et le proche infrarouge (Wang 2011).

II1.3.1.a Accord LED — concentrateur : Aémission LED = Aabsorption concentrateur

L’émission des LEDs de puissance couvre approximativement tout le spectre visible (de 365 nm
a 940 nm environ). Ceci exclu donc le pompage des matériaux concentrateur ayant une bande
d’absorption inférieure a 365 nm. Les scintillateurs sont prévus pour étre excités par des particules ou
des rayonnements fortement énergétiques, ce qui explique leur tendance a absorber dans les basses
longueurs d’onde.
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Figure Ill-16 : Comparaison des bandes d'absorption des matériaux concentrateur (en haut) et d'émission des
LEDs (en bas).

Il existe trois bandes majeures d’émission pour les LEDs UV (365 nm, 385 nm et 405 nm), on
trouve de facon quasi-continue des LEDs bleues de 430 nm a 470 nm et enfin, quelques LEDs vertes
autour de 500 — 515 nm. Les LEDs émettant a des longueurs d’onde plus élevées ne sont pas
représentées ici car mes recherches bibliographiques ne m’ont pas permis de trouver des matériaux
concentrateur ayant une bande d’absorption située au-dela de 500 nm. Certains concentrateurs
(comme le BGO ou le CdW0O,) ont une absorption croissante vers les basses longueurs d’onde.

Concernant les plages d’émission des scintillateurs, elles varient beaucoup en fonction de la
combinaison « matrice + dopant », voir la Figure Ill-17 ci-dessous.
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Figure 11I-17 : Exemples de scintillateurs couvrant le spectre visible (source : Crytur).

Par exemple, les matrices dopées aux ions europium émettent plutot des pics relativement fins
alors que les matériaux dopés cérium eux, émettent un spectre large. L'émission peut également
changer en fonction de la nature de la matrice : différents spectres peuvent étre obtenus selon que la
matrice est un cristal ou une céramique par exemple.

Voici un tableau récapitulant certains parametres physiques de différents scintillateurs.
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Longueur d'onde  Largeur spectrale Tempsde  Indice

=Sl d’émission (nm) FWHM (nm) vie (ns) optique Hygroscopie
Ce:LYSO 420 125 40 1.82 non
Ce:GSO 430 65 60 1.85 non
Eu:CaF; 435 30 940 1.44 non
Ag:ZnS 450 70 110 2.36 non
BGO 480 150 300 2.15 non
CdWO4 490 130 5000 2.2-2.3 non
Ce:LUAG 515 100 70 1.84 non
Ce:YAG 550 100 70 1.83 non

Yb:SrSi,O,N; 615 120 25000 1.75 -

Te:ZnSe 645 40 50 000 2.6 non

Tableau Ill-1 : Parametres physiques de quelques scintillateurs, classés par longueur d’onde d’émission croissante
(sources : SAINT GOBAIN CRYSTAL; Crytur; Baccaro et al. 1995; Melcher 2000; SELLES 2006).

II1.3.1.b Accord concentrateur — matériau laser : Aémission concentrateur = }\absorption laser

Les différentes caractéristiques spectrales de ces matériaux concentrateurs font que certains
d’entre eux sont plus appropriés pour le pompage laser dans le visible que d’autres. Afin de déterminer
quels matériaux concentrateur seront les plus polyvalents ou seront a privilégier pour tel ou tel cristal
laser (se pompant dans le visible et correspondant a ceux qui ont été discutés dans les chapitres
précédents), nous proposons de synthétiser ces informations sous forme de tableau.

Matériaux laser

Dopés Nd**
(YVO,, YLF, YAG)
Longueurd'onde | 5 50 500 | 4spetea0 | 420 et 600 490 Total
d’absorption (nm) de vert
Largeur spectrale

FWHM (nm)

Ce:LYSO
Ce:GSO
Eu:CaF,
Ag:ZnS
BGO
CdWO,
Ce:LUAG
Ce:YAG
YbISFSizozNz
Te:ZnSe

Cr:LiSAF Alexandrite Ti:saphir

5 60 et 100 60 et 90 130

Matériaux concentrateur

B RN R NN RN NN

Tableau IlI-2 : Récapitulatif du recouvrement des bandes spectrales d'émission du matériau concentrateur et
d'absorption du matériau laser. Accord spectral parfait, , désaccord spectral.

Sinous voulons utiliser des concentrateurs, c’est certes pour augmenter I’éclairement des LEDs,
mais c’est aussi et surtout pour essayer de pomper des cristaux laser avec une source plus puissante.
Ainsi, le critere n°1 dans le choix du concentrateur repose sur I'accord spectral entre la bande d’émission
du concentrateur et de la bande d’absorption du (ou des) cristal(ux) laser que I'on souhaite pomper.
L’objectif long terme de cette thése est d’essayer de faire laser un cristal de saphir dopé titane. En se
basant sur la classification faite dans le Tableau IlI-2, nous remarquons que 4 cristaux ont leur bande
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d’émission bien située par rapport a celle d’absorption du Ti:saphir (le BGO, le CdWQ,, le Ce:LUAG et le
Ce:YAG).

Dans l'optique de réutiliser ces concentrateurs pour d’autres cristaux laser que le Ti:saphir, le
BGO, le CdWO, (aussi appelé CWO) et le Ce:YAG semblent étre les plus intéressants (car ils totalisent le
plus d’accords spectraux parfaits). Au moment de départager ces trois matériaux, notre choix s’est
plutdt porté vers le Ce:YAG pour plusieurs raisons. Tout d’abord, la matrice YAG est une matrice connue
depuis longtemps, avec un processus de croissance maitrisé. De tres nombreuses publications
scientifiques (Bhattacharjee et al. 2002; Zhao et al. 2003; Mihdkova et al. 2007; Bachmann et al. 2009;
Zhang et al. 2014), theses (Sidahmed 2014) et brevets (Nightingale et al. 2004; Brukilacchio 2012;
Oxborrow 2013) portent sur ce matériau, bien plus que pour le BGO ou le CdWOQ,. Ce fait s’explique par
sa tres large utilisation comme scintillateur et comme phosphore pour la fabrication de LEDs blanches.
Par ailleurs, le Ce:YAG est un cristal plus disponible commercialement (Crytur, Castech, Roditi ou encore
Scientific Materials). Le Ce:YAG, avec une plage d’indices comprise entre 1,83 et 1,84 sur son spectre
d’émission, encadre tres bien I'indice optimal (1,835, voir la Figure II-12). Au contraire, le BGO et le
Cd:WOQ, possedent des indices tous deux supérieurs ou égaux a 2,15. Enfin, le Ce:YAG a une bande
d’absorption a 450 nm la ou le BGO et le CdWOQ4 absorbent surtout en deca de 350 nm. Or, les LEDs
bleues comprises entre 430 nm et 470 nm sont tres utilisées par le marché de I'éclairage (pour faire des
LEDs blanches). Elles sont puissantes (1 W/mm? a 1 A en continu), efficaces (= 30% de rendement
électrique-optique) et trés peu chéres (= 0,5€/puce de 1 mm?) ; ce qui est moins le cas des LEDs UV.

Concernant les dimensions du cristal, nous sommes partis sur une longueur de 100 mm et une
épaisseur de 1 mm. Trois largeurs différentes ont été utilisées : des cristaux de 2,5 mm de large, de
9 mm et de 14 mm. Les raisons de ces largeurs sont liées aux dispositifs de pompage utilisés et seront
expliquées plus en détail dans le prochain chapitre. Pour les largeurs de 9 mm et 14 mm, la longueur
maximale que notre fournisseur pouvait réaliser était 120 mm. Cependant, nous avons préféré
commencer avec des barreaux de 100 mm (peu importe la largeur) afin de garantir une bonne
homogénéité des cristaux. Les cristaux ont été pompés par des LEDs a 435 nm et 450 nm, disposées le
plus proche possible des concentrateurs.

Chaque concentrateur a été mesuré un a un. Comme le suggere la Figure 11I-23, a cause de
I’'encombrement mécanique, le concentrateur a été avancé afin de pouvoir coller (au sens « étre le plus
proche possible ») le puissance-meétre et ne rien perdre en sortie (d0 au rayonnement lambertien de la
face). Or, dans le cas ou le concentrateur pompe un cristal, la totalité du concentrateur est pompé par
les LEDs, ainsi, les puissances de sortie considérées sont les puissances mesurées et calculées a partir
d’un produit en croix (ce qui est acceptable dans le cas ou les pertes linéiques du cristal sont faibles).

II1.3.2 Mesures des pertes et de 'absorption

Une des grandeurs importantes est les pertes par propagation dans le cristal. En propageant un
laser & 532 nm sur 100 mm, ces pertes ont été estimées a 1,62.10%cm™. Par ailleurs, cette valeur
constitue plutdt un majorant, car cette longueur d’onde se situe dans la queue du spectre d’absorption
et proche de la plage d’émission du Ce:YAG. Ainsi, les pertes au pic d’émission (a 550 nm) sont a priori
plus faibles car il y a moins de réabsorption.

Nous avons ensuite mesuré les spectres d’absorption et d’émission des cristaux a I'aide d’un
spectromeétre et d’une sphere intégrante GL OPTI SPHERE 205, nous avons obtenu les résultats illustrés
en Figure 11I-18. Le dopage en ions cérium se situe entre 0,2% et 0,3% (les indications du fournisseur
n’étant pas plus précises).

108



=
[e)]

|

1

1
=

'g 14 1 —— Absorption g
=1 Fluorescence i 0-85
5 0
g1 06
©

S 6 - - 0.4 §
€ ]
k5 4 1+ b
2 - 028
= o
g 2+ 3
O L

0 ettt 0

200 300 400 500 600 700 800
Longueur d'onde (nm)

Figure 111-18 : Spectres d'absorption et d'émission du Ce:YAG.

Nous avons mesuré 'absorption a I'aide d’un spectromeétre et d’un puissance-meétre. Nous
avons placé les LEDs devant deux diaphragmes afin de ne garder que les rayons les moins divergents.
Le Ce:YAG est placé ou non entre les diaphragmes pour pouvoir mesurer 'absorption. Voici ci-dessous
un schéma qui résume le montage expérimental :

LED

|‘ Ce:YAG

Puissance-metre
ou spectrometre

Figure 111-19 : Schéma expérimental pour mesurer 'absorption du Ce:YAG apres 1 mm de propagation.

Deux longueurs d’onde différentes nous ont servi a pomper les concentrateurs. Dans un
premier temps, nous avons utilisé des LEDs bleues a 430 nm (nous avions choisi cette longueur d’onde
car les LEDs devaient également servir pour pomper un cristal de rubis, qui absorbe a 400 nm). Les
mesures avec le puissance-metre nous ont permis d’établir que la lumiére émise par les LEDs a 430 nm
était absorbée a hauteur de 75% (aprés déduction de la contribution des pertes de Fresnel). Puis, dans
un second temps, avec |'évolution rapide de la technologie des LEDs, nous avons utilisé d’autres LEDs
bleues, a 450 nm cette fois-ci (le pic d’absorption du Ce:YAG est a cette longueur d’onde). Nous avons
mesuré cette fois une absorption de 93%. Cette tendance se retrouve également trés nettement sur les
spectres mesurés.
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Figure I11-20 : Spectres des LEDs mesurés avant et aprés une propagation de 1 mm dans un concentrateur en
Ce:YAG.

Malgré une absorption moins efficace a 430 nm qu’a 450 nm, une grande majorité du spectre
est tout de méme absorbée par le Ce:YAG.

II1.3.3 Mesures de C (avec ngn = 1)

Afin d’étudier les limites des concentrateurs, nous avons cherché a les placer dans une
configuration de pompage idéale (c’est-a-dire proche d’un éclairage avec le soleil). Nous avons décidé
de faire ce test avec le concentrateur de 9 mm. Pour cela, nous avons éloigné notre source de pompe
du concentrateur (d’une distance supérieure ou égale a 50 cm) afin d’éclairer ce dernier de facon
homogene, avec de faibles angles d’incidence, et ce, sur toute la surface de collecte. Cette situation
correspond au cas ol nous avons artificiellement augmenté notre facteur de remplissage pour atteindre
Nrr = 1. Dans ce cas, Cppp devient donc équivalent a €. Nous avons mesuré le facteur de
concentration dans cette configuration. Or, nous savions que les pertes du Ce:YAG étaient faibles, donc
nous avons voulu savoir & partir de quelle longueur ces pertes devenaient non-négligeables. Etant donné
gu’il n’est pas possible de se procurer des concentrateurs monolithiques de 200 mm de long, nous avons
placé un miroir a I'extrémité opposée a la face de sortie. Nous avons également fait cette mesure
lorsque deux concentrateurs de 100 mm étaient disposés l'un derriére I'autre, séparés par une lame
d’air, avec et sans miroir. Ces mesures ont été effectuées en pompant le(s) concentrateur(s) que d’un
seul coté. Dans ce cas G = 100. Ces configurations ont également été simulées a I'aide du logiciel
LightTools, avec des concentrateurs sans perte, pour comparer nos performances a la théorie. Voici
résumé dans le tableau ci-dessous les résultats que I'on a obtenus :

Facteurs de concentration C
Configurations Expérience Simulation

Ce:YAG 100 mm s 8,7 8,8
+ miroir

2cevacioomm | [NNDNNRN I | 143 15,4

e 0 | | 12 | 2
+ miroir

Tableau I1I-3 : Comparaison des différentes mesures de facteur de concentration, configuration avec gy, = 1 et
sans perte.
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Ces résultats montrent que nos concentrateurs ont une tres bonne qualité cristalline et que
dans une configuration idéale (ns;; = 1), nous aurions des performances proches du maximum
théorique. Notre résultat obtenu avec la configuration la plus simple (un seul barreau, sans miroir) se
place parmi les meilleurs résultats de I'état de I'art (I'équipe de (Yang et al. 2009) a obtenu un facteur
de concentration de 7, puis de 10 une fois leur configuration optimisée, voir la partie 111.1.3). Ils montrent
également que malgré |'effet des pertes dans les concentrateurs, le cas ol deux concentrateurs sont
disposés I'un derriere 'autre reste intéressant. Avec cette derniére configuration et un miroir, nous
avons obtenu un facteur de concentration de presque 20, ce qui est bien au-dessus de ce que nous
avons pu trouver dans la littérature.

I11.3.4 Description des concentrateurs pompés par LED

Contrairement au cas idéal, la technologie des LEDs ne nous permet pas encore d’avoir des
surfaces émettrices aussi grandes que les concentrateurs, et donc d’avoir un taux de remplissage 7y
égal a 1. gy etant un parametre clef intervenant dans le calcul du facteur de concentration, il est
primordial qu’il soit le plus élevé possible. Dans cette perspective, nous avons mené plusieurs
développements sur les LEDs afin de le maximiser.

I11.3.4.a Panneaux matriciels de LEDs

La « deuxieme génération » de LEDs se démarque de la premiere (voir Chapitre IlI) de par les
dimensions des panneaux. Il ne s’agit plus de panneaux linéaires (avec 1 x N LEDs), mais de matrices
(avec N x N LEDs). Ainsi, pour le Ce:YAG de 9 mm, 14 panneaux de 25 LEDs chacun (voir Figure I1l-21),
soit 350 LEDs en tout ont été utilisées pour le pompage. Comparé a ce qu'il est possible d’obtenir
commercialement (typiguement des taux de remplissage pouvant atteindre jusqu’a 10%), un effort
technologique a été réalisé pour obtenir ces panneaux. Effilux a contacté une société spécialisée dans
la pose de puces semi-conductrices (il ne s’agit ici que de la partie émettrice seulement, sans I'emballage
entourant la LED) et leur a demandé de développer ces panneaux spécifiquement a nos besoins pour
dépasser les taux de remplissage disponibles a cette époque. Ainsi, chaque puce n’est séparée que de
0,3 mm de sa voisine dans une direction et de 0,8 mm dans I'autre. Le taux de remplissage obtenu est
doncde:

#de LED S1eD 350 ! i 19,4% Eq. [1I-18
. = —_— X —m = A -
Ny ¢ S pompée 2 X 900 mm? 0 g

1700

RE

Figure IlI-21 : Plan des 14 panneaux de LED utilisés pour le concentrateur de 9 mm. Les dimensions sont en mm.
II1.3.4.b Matrices de LEDs a haut taux de remplissage

Quelques mois plus tard, avec I'apparition de nouvelles LEDs et suite aux caractérisations faites
sur le concentrateur de 9 mm, nous avons pu concevoir une nouvelle architecture de pompage pour de
nouveaux cristaux de Ce:YAG. Ce pompage comprenait également de nouvelles LEDs avec un taux de
remplissage encore plus élevé car elles peuvent étre placées beaucoup plus proches les unes des autres.
Une nouvelle fois, c’est Effilux qui est a I'origine de ces nouvelles LEDs. Ils ont trouvé un fournisseur
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capable de poser les LEDs « a facon », c’est-a-dire de les placer selon un schéma fourni par le client. Ce
fournisseur est capable de réduire I'espace entre deux LEDs a 50 um, voire méme en dessous.
Cependant, en deca de cet espacement, le processus de positionnement se complexifie de facon
conséquente et devient moins précis et plus colteux. Ainsi, pour avoir un taux de remplissage le plus
élevé possible, nous avons disposé les LEDs téte-béche deux a deux, nous conduisant a une largeur
minimale de 2,5 mm (voir Figure Ill-22). Pour étre tout a fait rigoureux, nous pourrions augmenter
encore un peu plus le taux de remplissage en ne prenant qu’une seule ligne de LEDs au lieu de deux,
réduisant la largeur du concentrateur a 1 mm. Cependant, nous avons jugé que ce cas comportait au
moins deux défauts bloquants. Le premier est qu’il implique d’avoir un cristal laser de 1x1 mm? de
section, ce qui n"est pas pratique a manipuler et encore plus difficile a refroidir. Enfin, une largeur de
concentrateur de méme dimension que la surface émettrice des LEDs signifie que I'on ne peut pas se
permettre la moindre erreur dans la conception de la mécanique pour éviter tout désalignement entre
les LEDs et le concentrateur.

Ainsi, pour le Ce:YAG de 2,5 mm, 288 LEDs ont été utilisées. Le facteur de remplissage s’éléve
donc a288/(2 x 250) = 58%. Concernant le Ce:YAG de 14 mm, il faut cette fois-ci 1152 LEDs pour
couvrir la totalité des surfaces pompées. Ce sont les mémes que celles utilisées pour le concentrateur
de 2,5 mm. Dans ce cas, un taux de remplissage de 1152/(2 X 1400) = 41% est obtenu. Nous nous
attendions a ce que ce dernier soit plus faible que dans le cas du concentrateur de 2,5 mm. En effet, il
y a plus de zones non-émettrices dans le cas du pompage du Ce:YAG de 14 mm du fait des contacts
électriques.

2,5mm 14 mm
— < =
O o O O
O O o O
O o = O
1,7 mm O O O O
O o O =]|[= =]|[=! oo O
O o O o||= =[[= ][] O
1x1 |
1,3 mm X O o o =l o|@ == o
mm? [#] 0 O o I|[= l|[= o|3 O
a b C

Figure I1I-22 : (a) schéma et photo d'une LED Luxeon, (b) configuration de pompage Ce:YAG 2,5 mm, (c)
configuration de pompage Ce:YAG 14 mm.

I11.3.5 Mesures de Crep

Pour chacun de ces cristaux (2,5 mm de large, 9 mm et 14 mm), nous avons mesuré leur
rendement optique-optique et en avons déduit le tableau ci-aprés. Pour cela, nous avons procédé de la
facon suivante :

1) La puissance en sortie des concentrateurs est mesurée en les approchant le plus possible
du puissance-meétre (tel qu’illustré en Figure I1I-23). Etant donnée I'indicatrice de sortie du
concentrateur, nous considérons que la quasi-totalité du flux est récoltée par le puissance-
meétre lorsqu’il y a contact avec le concentrateur.
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Panneau de LED

Ce:YAG

Panneau de LED

Puissance-metre
Figure I1I-23 : Disposition des LEDs autour des Ce:YAG pour les mesures d'efficaciteé.

2) Pour mesurer la puissance de pompe, issue des LEDs, nous avons procédé de deux maniéres
en fonction de ce qui était possible de faire. Lorsque la mécanique nous le permettait, nous
disposions les LEDs a I'entrée d’une sphére intégrante (préalablement calibrée) et
mesurions la puissance. Dans le cas ou I'encombrement du support des LEDs rendait cette
manipulation impossible, nous placions au-dessus des LEDs un puissance-metre avec une
grande surface sensible pour récolter le plus de flux possible, tel qu’illustré en Figure IlI-24.
Cette méthode sous-estime la puissance des LEDs et surestime donc |'efficacité. Si nous
comparons les angles solides rentrant en jeu (voir Figure Il1-24), nous pouvons déterminer
que le puissance-metre collecte environ 95% du flux émis par chaque LED.

Angle de
collecte Angle d’émission

N

Panneau de LED

Figure I11-24 : Mesure de la puissance des panneaux de LEDs lorsqu'il n'était possible de le faire avec une sphére

intégrante.

Voici les résultats que nous avons obtenus pour chacun des concentrateurs :

Le Ce:YAG de 9 mm a été pompé par les 14 panneaux de 25 LEDs émettant a 430 nm. Les LEDs
sont pilotées en régime impulsionnel et émettent chacune des impulsions de 1,86 W créte
pendant 100 us (soit une puissance totale de 650 W) a quelques dizaines d’hertz. Le
concentrateur émet en sortie une puissance créte de 43 W (et donc un éclairement de sortie
d’environ 480 W/cm?), ce qui correspond a une efficacité de 6,6% et un facteur de
concentration Cygp de 2,6.

Le Ce:YAG de 2,5 mm a été pompé par 288 LEDs émettant chacune jusqu’a 5,5 W créte (a 8 A).
Différents régimes impulsionnels ont été testés (avec des durées d’'impulsion allant de 15 ps a
800 us et des fréquences de la dizaine d’hertz au kilohertz). Ces LEDs (Luxeon Z) ont un spectre
centré a 450 nm car elles ont été prévues pour pomper le Ce:YAG. Pour un courant de 8 A et
des impulsions de 15 ps, 'éclairement mesuré s’éléve a 3,5 kW/cm?, avec une émission dans
I'air. U'efficacité du concentrateur a été mesurée a 6,1% (+ 0,5% en fonction de la durée
d’impulsion choisie). Ainsi, le facteur de concentration obtenu est de 7,1.

Le Ce:YAG de 14 mm a été pompé par 1152 LEDs. Dans ce cas, |'éclairement maximal mesuré
est de 3,1 kW/cm? (impulsions de 15 ps a 8 A). Cet éclairement plus faible que dans le cas du
2,5 mm s’explique simplement par un taux de remplissage moins bon (en effet, nous venons de
voir qu’il n"était que de 41% au lieu de 58% pour le concentrateur de 2,5 mm). L'efficacité
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moyenne mesurée est de 7,2% (+ 0,5% en fonction de la durée d’impulsion choisie). Cela
correspond a un facteur de concentration de 5,9. Cette largeur a été choisie en lien avec la
conception de la téte de pompage du saphir dopé au titane (voir Chapitre 1V).
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Ce:YAG 2,5 mm 9 mm 14 mm
Pcréte' sortie (W) 87 (15 l.lS) 43 (100 l.lS) 434 (15 U.S)
Ecréte, sortie (kW/sz) 3,5 0,48 3,1
Efficacité i tal
1CaCite Nlo/o EXPETIMENtAIE 6,1% (8%) 6,6% (8,3%) 7,2% (8,4%)
(et théorique)
Taux de remplissage 1y 58% 19% 41%
Facteur de concentration Cygp
L . 7,1(9, 2,6(3,2 916,
expérimental (et théorique) (9.3) 6(32) >9(6,9)

Tableau Ill-4 : Récapitulatif des grandeurs d'intérét dans I'air pour 3 largeurs de Ce:YAG.

Dans les publications sur les concentrateurs luminescents disponibles dans la bibliographie, on
remarque que les résultats mis en avant sont souvent portés sur les propriétés spectroscopiques
(absorption, luminescence, réabsorption...) des matériaux concentrateur, sur leurs efficacités (bien
souvent optique-électrique car couplées a des cellules photovoltaiques) ou encore sur leur nature
(utilisations de matériaux organiques, scintillateurs, boites quantiques...). Ainsi, ce n’est que tres
récemment que le potentiel des concentrateurs en tant que source lumineuse de puissance a été
considéré (de Boer et al. 2016). Cette équipe de recherche a obtenu une luminance de 110 W/cm?/sr
en sortie de leur concentrateur (a I'aide d’'un CPC) en régime continu. En ce qui nous concerne, nous
avons été capables d’obtenir des luminances supérieures a 1,1 kW/cm?/sr (dans I'air), encore jamais
rapportées auparavant. De plus, avec des éclairements de quelques kW/cm?, la différence jusque-la
existante avec les diodes laser se réduit. Cette différence est encore plus faible dans le cas ou le
concentrateur est collé a un barreau laser.

Ensuite, nous remarquons que 'efficacité diminue lorsque la largeur du concentrateur diminue
(Tableau 1lI-4). Nous avons plusieurs pistes pour expliquer cette diminution : la premiere est liée aux
faces latérales. Pour un rayon ayant une inclinaison donnée, la probabilité d’interception d’une face
latérale est d’autant plus grande que le milieu est étroit (voir Figure I11-25).

Figure 11I-25 : Différence dans le nombre de réflexions en fonction de la largeur du concentrateur.

Les faces latérales étant a 90° des grandes faces pompées, un rayon en RTI par rapport aux faces
pompées n’est pas forcément en RTI sur les faces latérales. Il y a donc plus de rayons qui sortent d’un
concentrateur étroit. La simulation LightTools est capable de prendre en compte cet effet et nous
observons 'augmentation théorique de 1, /, avec la largeur.

Les deux pistes suivantes sont technologiques : la seconde pourrait étre liée a I'effet des coins
du concentrateur sur le guidage par RTI. Dans la pratique, les coins des concentrateurs ne sont pas
parfaitement a angle droit et cet angle pourrait étre une source de fuite des rayons (voir l'illustration
en Figure I11-26).
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Figure I11-26 : Effet des coins sur le guidage des rayons.

Enfin, la qualité du poli des faces du concentrateur peut avoir une influence sur la RTI (Godard 2016).
Avec le nombre de réflexions plus important sur un concentrateur étroit, cet effet deviendrait non-
négligeable.

Nous venons de le voir, I'efficacité optique des concentrateurs que nous avons testés, dans I'air,
peut dépasser les 7%. Ces mesures ont été réalisées avec 8 A injectés dans les LEDs pendant des
impulsions de 15 ps. Dans ces conditions, les LEDs ont une efficacité électrique-optique de I'ordre de
15%, ce qui signifie que I'efficacité électrique-optique des concentrateurs est de l'ordre de 1% ;
efficacité qui peut étre améliorée en utilisant un milieu d’indice.
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I1I.4 Bilan

Nous avons vu dans cette partie I'intérét des concentrateurs. Lorsqu’une source lumineuse telle
gu’une LED émet déja dans un demi-espace, I'unique moyen d’augmenter sa luminance est de passer
un composant utilisant le processus d’absorption et de réémission. En s’inspirant de ce qui existait pour
la concentration solaire, nous avons adapté cet outil a notre besoin en redéfinissant le facteur de
concentration.

Par ailleurs, nous avons soulevé trois aspects déterminants dans la réalisation d’un
concentrateur efficace : les pertes par propagation, la forme géométrique et I'extraction de la lumiere.
Afin de valider expérimentalement cette étude, nous avons arrété notre choix sur un matériau bien
connu et approprié au pompage par LEDs bleues, le Ce:YAG. Nous avons obtenu des facteurs de
concentration atteignant 7 fois I'éclairement d’'une LED (dépassant méme la dizaine de fois dans
I"'hypothése ol un matériau d’indice tel qu’un cristal laser est en contact optique avec la face de sortie).
Nous avons également vu qu’il était possible d’obtenir plusieurs kW/cm? en sortie d’un concentrateur,
méme dans l'air | Ainsi, les concentrateurs constituent une source lumineuse ayant un éclairement
plusieurs fois supérieur a celui des LEDs tout en émettant dans le visible. Ils nous paraissent tout a fait
appropriés pour le pompage de cristaux laser solides dans le visible.
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CHAPITRE IV :

Pompage indirect par LED
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IV. POMPAGE INDIRECT PAR LED

ous avons vu au chapitre précédent qu’il était possible d’augmenter la luminance

d’une LED par le biais d’'un concentrateur luminescent. Ainsi, dans la suite de ce

manuscrit, nous nous proposons d’utiliser cet ensemble « LED + concentrateur »
comme source de pompage : pompage que nous appelons indirect.

Tout d’abord, nous verrons au travers d’une expérience préliminaire la faisabilité de ce principe
encore jamais démontré auparavant. Nous étudierons par la suite quels sont les matériaux laser qui
étaient inaccessibles en pompage direct et qui sont désormais accessibles en pompage indirect avec un
concentrateur en Ce:YAG. Enfin, nous énoncerons les résultats laser que nous avons obtenus sur les
différents matériaux grace a la conception d’un dispositif de pompage optimisé.

IV.1 Démonstration de principe de la faisabilité d'un pompage indirect

IV.1.1 Principe

Afin de valider le potentiel des concentrateurs comme source de pompage, nous avons décidé
de réaliser un second dispositif de pompage et de réutiliser le cristal de Nd:YVO, utilisé en pompage
direct dans le Chapitre Il. Nous avons choisi ce cristal laser car il posséde des bandes d’absorption
comprises dans le spectre d’émission du Ce:YAG (voir Figure IV-1). Nous savons également qu’il s’agit
d’un cristal qui a fonctionné auparavant ; il nous sert ainsi de cristal de référence pour les systéemes de
pompage futurs que nous comptons concevoir. Enfin, en utilisant le méme cristal, nous pourrons
directement comparer les résultats obtenus en pompage direct par LED et indirect, par le biais d’un
concentrateur. Pour rappel, ce cristal laser avait pour dimensions 2x2x20 mm?3, était dopé 1 at.% et était
orienté « a-cut ».
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Figure IV-1 : Spectres d'absorption du Nd:YVO4 (moyenne des axes a et c) et de fluorescence du Ce:YAG.

Comme pour le premier dispositif de pompage réalisé (Chapitre Il), la mécanique du
concentrateur a été pensée autour du cristal de Ce:YAG pompé. Ainsi, deux faces du concentrateur sont
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consacrées au pompage par LED (les grandes faces), deux faces pour I'émission de lumiére (avec Sgprtie
d’un c6té et I'autre extrémité a laquelle nous pourrons mettre un miroir ou un second cristal) et enfin
les deux dernieres faces pour le maintien mécanique (voir Figure IV-2). Ces deux faces pouvant
difficilement servir au refroidissement car elles contribuent a la RTI : le contact mécanique est limité au
minimum pour éviter de frustrer la RTl. C'est pourquoi nous privilégierons une faible fréquence de
répétition pour limiter I’échauffement du concentrateur.

‘Ssortie

' Maintien

v meécanique

. nd
Miroir ou 2 concentrateur

Figure IV-2 : Schéma d'utilisation du concentrateur.

Le milieu laser est collé au concentrateur via un milieu adaptateur d’indice (Figure IV-3). Nous
avons congu une cavité laser trés simple, plan-concave. Le traitement HR du cristal laser constitue le
miroir de fond de cavité et un miroir concave avec un rayon de courbure de 500 mm sert de coupleur
de sortie. La transmission du coupleur varie de 1% a 20%. La longueur de la cavité peut varier de 50 mm
a 500 mm pour optimiser I'énergie de sortie. Le laser fonctionne en régime relaxé avec un pompage
impulsionnel.

Coupleur de sortie :
- T:1-20% @1064 nm
- Lcav=80mm
- R500 mm

Milieu adaptateur
d’indice

c-axis (o

Nd:YVO4 - 1% at. .
2x2x20 mm3 / / /1
; /

HR @1064 nm

1/
Ce:YAG Panneaux de LEBS répartis de
chaque c6té du concentrateur

Figure V-3 : Schéma complet de I'expérience.
IV.1.2 Réalisation

Pour cette démonstration, les LEDs utilisées sont celles en matrices de 5x5 LEDs, présentées
dans la partie lll.3.4.a du Chapitre lll. La matrice fait 9 mm de co6té, c’est pourquoi le choix d’un
concentrateur en Ce:YAG de 9 mm de largeur a été fait. Un développement technologique aupres du
fournisseur de LEDs a été nécessaire pour obtenir ces modules. Les modules sont disposés les uns a coté

123



des autres afin de pomper le concentrateur sur toute sa longueur, comme l'illustre la Figure IV-4. Ces
modules sont placés sur deux blocs en aluminium, qui sont refroidis par eau. La fabrication des blocs, le
positionnement des modules et les soudures ont entierement été assurées par Effilux. Au total, 24
modules de 25 LEDs (répartis sur deux blocs) ont été utilisés, soit 650 LEDs, émettant a 430 nm.
Cependant, une utilisation prolongée des LEDs autour de leurs limites (fréquence et courant
notamment) a entrainé la cassure de plusieurs d’entre elles. Ainsi, les résultats qui seront présentés
dans la suite ont été obtenus avec 350 LEDs, soit I’équivalent de 14 modules.

§-
o
&

o

Figure IV-4 : Photo d'un des deux blocs de LEDs. 12 modules de 25 LEDs sont disposés sur chaque bloc. Des
connecteurs a eau permettent le refroidissement de I'ensemble.

L'électronique de contrdle a été réalisée spécifiguement a nos besoins par un sous-traitant
d’Effilux, suite a I'établissement d’un cahier des charges. Elle est composée de 24 cartes « filles »
réparties sur deux cartes « meres ». Chaque carte « fille » contréle un module de 25 LEDs en régime
impulsionnel uniquement. 4 calibres permettent de faire varier la durée des impulsions électriques
(5 us, 100 ps, 3 ms et 10 ms). Quant au courant injecté dans les LEDs, I'électronique développée permet
de le faire varier de 3 A a 4 A selon une dizaine de calibres. Une armoire électrique permet d’alimenter
les cartes de contrdle.

| Cartes « filles >

Figure IV-5 : (A gauche) photo de I'électronique développée, avec 12 cartes « filles » clipsées sur la carte « meére ».
Un second exemplaire permet de piloter les autres LEDs ; (a droite) photo de I'armoire électrique alimentant
I’ensemble.

Des translations selon les axes X, Y et Z permettent de positionner le cristal avec précision. Un seul
concentrateur de Ce:YAG de 1x9x100 mm? a été utilisé pour cette démonstration.
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Figure IV-6 : Ensemble de la téte de pompage 2eme génération.

Concernant le contact entre le concentrateur et le cristal laser, la solution idéale serait
I'adhérence moléculaire. Cette technique permet de supprimer tout effet d’interface entre deux
composants optiques de méme nature. Cependant, pour des surfaces aussi petites que les nétres,
I'adhérence sera plutot fragile. Comme compromis, nous avons testé différentes solutions de contact
optique, et en particulier les huiles et les colles. Le principal avantage des huiles est la variété d’indices
optiques disponibles. Il est possible de trouver sans trop de difficulté des huiles ayant un indice optique
allant jusqu’a 1,8 (au-dela, il y a moins de fournisseurs et la composition des huiles augmente en
toxicité). Cependant, les huiles ont une facheuse tendance a sécher, ce qui supprime tout effet de
« vidange optique » du concentrateur. De plus, dans ces cas, un résidu gras pollue I'interface. Lorsque
cela se produit, il faut démonter le systeme, le nettoyer et remettre de I'huile... ce qui est relativement
contraignant. Au contraire, les colles résistent plutét bien au temps et aux contraintes mécaniques.
Ainsi, si au cours du temps les cristaux se mettent a bouger méme légerement, pour une raison
quelconque (thermique, serrage mécanique...) ; le contact optique est toujours assuré et est d’autant
meilleur que la surface collée est grande. C’'est principalement pour cette robustesse mécanique que
nous avons choisi d’utiliser de la colle UV (séchage rapide et simple) comme matériau adaptateur
d’indice dans nos systémes laser, malgré un indice plus faible que les huiles. La colle que nous avons
utilisée est la Vitralit VBB-1.

AN
i

Figure IV-7 : Zoom sur le concentrateur en Ce:YAG de 9 mm collé au cristal de Nd:YVOs, dans la téte de pompage.
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IV.1.3 Résultats laser

Pour rappel, I'électronique a disposition nous permet de pomper le Nd:YVO,4 pendant 100 us a
une fréquence de répétition de 100 Hz. Pendant cette durée, les LEDs sont capables d’émettre chacune
1,86 W créte (et donc un éclairement de 186 W/cm?), pour une puissance totale de pompe de 650 W
(ou une énergie de 65 mJ).

En sortie du concentrateur, une puissance créte de 43 W est obtenue sur une surface de 9 mm?
(soit un éclairement d’environ 480 W/cm?). D’aprés nos simulations LightTools, nous estimons qu’une
colle d’indice 1,5 permet d’augmenter la puissance de sortie du concentrateur d’un facteur 2,5. Ainsi,
la puissance que nous estimons étre couplée dans le milieu a gain est d’environ 107 W (énergie de
10,7 mJ) pour un éclairement de pompe d’environ 1,2 kW/cm?.

Le seuil laser apparait pour une énergie de pompe en sortie du concentrateur autour de 2 mJ.
La transmission maximale du coupleur avec laquelle nous avons observé un effet laser s’éleve a 20%
avec un seuil a 8 mJ, voir la Figure IV-8.

1.14 +

1.12 + 20%
U 110 T
© 0
®1.08 + 15%
[%]
E)’_ 106 L —@— Experimental
§ 104 4 Théorie simple

---A--- Théorie avec température
1.02 2% et désexcitation
1%
1.00 t f t f f I f I f I f I f I f I
0 1 2 3 4 5 6 7 8

Energie de pompe couplée dans le Nd:YVO, (m))

Figure IV-8 : Evolution du gain petit signal en simple passe Go en fonction de I'énergie couplée dans le Nd:YVOa,
pompage avec le concentrateur de 9 mm.

D’apres nos simulations, les seuils pour atteindre le gain nécessaire a I'obtention de I'effet laser
ne devraient pas étre aussi élevés. Il s'agit d’'un décalage que nous n’avons pas observé en pompant
avec les LEDs IR par exemple (voir Chapitre Il). Face a ce constat, nous pensons que plusieurs parameétres
peuvent étre a I'origine de cet écart. Parmi ces parametres, il se pourrait que le couplage de la pompe
dans le Nd:YVOq (i.e. injection dans le cristal + absorption par ce dernier) ne soit pas aussi bon que le
prévoie notre simulation. Méme si ce facteur ne suffit pas a lui seul d’expliquer la totalité de I"écart, il
pourrait y contribuer. Nous avons également une piste d’explication concernant une (ou plusieurs)
désexcitation(s) non-radiative(s) du niveau excité vers des niveaux intermédiaires autre que celui de la
transition laser (nous donnons quelques détails dans I’Annexe 3). Enfin, nous avons pensé a l'influence
de I"échauffement thermique sur la spectroscopie du Nd:YVO, (diminution des sections efficaces et du
temps de fluorescence (Délen, Balembois, and Georges 2011)). Cependant, cela permettrait d’expliquer
la courbure pour les plus hautes énergies, mais pas la différence de seuils pour les plus faibles coupleurs
(car pour ces coupleurs, I'énergie de pompe requise pour atteindre le seuil est relativement faible).

Parmi les différentes configurations testées (voir Figure IV-9), I'énergie maximale de 360 W a
été obtenue avec le coupleur ayant une transmission de 3%, pour une énergie de pompe de 10,8 mJ,
correspondant a une efficacité de 3,3% par rapport a I'énergie en sortie du Ce:YAG qui est couplée dans
le cristal de Nd:YVOQa.
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Figure 1V-9 : Evolution de I'énergie en sortie du laser en fonction de I'énergie couplée dans le Nd:YVO4, pour
différentes transmissions du coupleur de sortie. Pompage avec le concentrateur de 9 mm pendant 100 us a
100 Hz, cavités plans-concaves, longueurs = 70 - 85 mm.

Nos simulations sous LightTools tiennent compte du recouvrement spectral entre la bande
d’émission du Ce:YAG et d’absorption du Nd:YVQ,, elles nous permettent donc d’estimer la quantité de
lumiere qui est absorbée par notre milieu a gain. Pour ce systeme, cette grandeur est estimée a 36%.
Ainsi, par rapport a I’énergie réellement absorbée par notre barreau de Nd:YVO,, I'efficacité précédente
s’éleve dorénavant a 9,3%. Enfin, si I'on compare maintenant a I'énergie totale émise par les LEDs,
I'efficacité optique-optique est de 0,6%.

Par ailleurs, nous pouvons voir avec la Figure IV-10 I'effet de la thermique sur le systéme laser.
En trait continu bleu est tracée I'évolution expérimentale de |'énergie laser en fonction de la
transmission des coupleurs utilisés. Nous constatons qu’avec une énergie de pompe maximale de
10,8 mJ, le coupleur optimal se situe autour de 4-5% de transmission. Nous avons souhaité expliquer
I'allure de cette courbe théoriqguement. Pour cela, nous sommes partis de la formule exprimant
I’éclairement de sortie laser en fonction des pertes introduites par le coupleur de sortie :

Ep Es
Eoue =T - — Eq. IV-1

pp +in (ﬁ) ’

ou T est la transmission du coupleur de sortie, Ej, est I'éclairement de pompe, E; I'éclairement de
saturation et p,, les pertes passives introduites par le cristal. Ainsi, en utilisant la relation Eg. IV-1, nous
obtiendrions le tracé en pointillés rouges. Nous remarqguons qu’au-dela de cette transmission optimale,
les énergies obtenues expérimentalement diminuent rapidement pour se limiter a quelques dizaines de
W tout au plus, marquant une nette différence avec la courbe théorique. Nous attribuons cette baisse
d’énergie a I'effet de la thermique qui est plus marquée pour les hautes transmissions. En effet, pour
ces coupleurs, le seuil laser étant plus élevé, I'inversion de population a atteindre I'est également,
augmentant la charge thermique au sein du cristal.
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Figure IV-10 : Evolution de I'énergie de sortie & énergie de pompe maximale (10,8 mJ) en fonction de la
transmission des coupleurs de sortie.

Ces travaux ont fait I'objet d’une publication dans la revue Optica (Barbet et al. 2016)
(disponible en Annexe 4) ainsi que d’un brevet (n°1562823 déposé le 18/12/2015).

Ainsi, en comparant ces résultats avec ceux obtenus dans la partie I1.2.6.c en pompage direct
par les LEDs Z PC Amber (qui ont également une émission autour de 590 nm), voici ce que nous pouvons
en dire :

\ Pompage direct par Z PC Amber Pompage indirect par Ce:YAG

Energie de sortie (W) 180 360
Energie des LEDs (mJ) 31,5 65
Efficacité optique Niaser/ieo (%) 0,58 0,55

Tableau IV-1 : Comparaison entre le pompage par LED direct et indirect, durée de pompe 250 us.

Nous remarquons que I'énergie laser obtenue en pompage indirect est deux fois plus grande
gu’en pompage direct, pour une efficacité identique, malgré un composant intermédiaire (le
concentrateur) | L'avantage majeur du pompage indirect est la montée en puissance. En effet, en
pompage direct, le nombre de LEDs est limité par la surface de pompage du cristal laser. Dans le cas du
pompage indirect, c’est justement le concentrateur qui permet de déporter le nombre de LEDs sur des
surfaces de pompage différentes de celles du cristal laser, permettant ainsi d’en utiliser beaucoup plus.
A noter que dans le cas du pompage indirect, le barreau laser (long de 20 mm) n’a été pompé que d’un
coOté et sur 9 mm seulement | Ceci nous permet d’envisager une énergie bien plus importante dans le
cas du pompage indirect.

Suite a ce constat, nous décidons de reconsidérer des cristaux laser qui étaient inaccessibles en
pompage direct et qui deviennent dorénavant envisageables en pompage indirect par concentrateur.
Maintenant que nous avons une démonstration de principe, nous pouvons calibrer nos simulations avec
et étudier le potentiel du pompage indirect pour des cristaux tels que le saphir dopé au titane.
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IV.2 Cristaux envisageables en pompage indirect par Ce:YAG

Bien que cette étude puisse également s’appliquer a d’autres matériaux concentrateurs, elle ne
sera faite que dans les conditions fixées par la fin du chapitre précédent : concentrateur en Ce:YAG
massif, parallélépipédique, d’épaisseur 1 mm, de longueur 100 mm et de largeur variable (2,5 mm et
14 mm). Lorsque nous regardons le Tableau IlI-2, le Ce:YAG semble bien adapté pour pomper
I'alexandrite et le Ti:saphir et Iégerement moins pour les matériaux dopés aux ions néodyme. Qu’en est-
il dans les faits ? Que peut-on réellement attendre d’un pompage par Ce:YAG ? Cette partie va tenter
de donner quelques éléments de réponse.

IV.2.1 Nouveaux spectres et éclairements de pompe a considérer dans les
simulations

Comme pour le Chapitre Il le critére d’'importance est le gain laser. Pour plus de précisions dans
les simulations, le concentrateur en Ce:YAG est simulé avec I'aide du logiciel LightTools. Il existe un
module dédié a la simulation de phosphores, prenant en compte les processus d’absorption, de
réémission et de réabsorption. Ce module est traditionnellement utilisé pour simuler les LEDs blanches
ayant un dépot de phosphore, mais il est parfaitement possible de simuler le cas d'un « bloc » de
phosphore (représentant un cristal par exemple). Pour cela, il suffit de rentrer certains parameétres
comme le rendement quantique ou encore les spectres d’absorption et d’émission du matériau.
Toujours dans le cadre de '’ANR EDELVEIS, Thomas Gallinelli, doctorant au LPL, m’a apporté un grand
soutien dans la mise en place de ces simulations. Nous pouvons ainsi représenter l'intégralité du
systeme laser (les LEDs, les concentrateurs, la colle et le cristal laser) avec LightTools. Toujours d’apres
le Tableau llI-2, le spectre d’émission du Ce:YAG a un recouvrement non nul avec les matériaux dopés
néodyme, l'alexandrite et enfin le saphir dopé titane. Voici une représentation spectrale de ces
recouvrements respectifs.
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Figure IV-11 : Spectres d'émission du Ce:YAG et d'absorption du Ti:saphir (moyenne des axes a et c), du Nd:YAG,
du Nd:YVOq (axe c) et de l'alexandrite (paralléle a I'axe b)?°, avec les dopages associés.

Pour chaque cristal, nous adaptons la durée des impulsions de pompe au temps de vie T du
matériau choisi (le temps de pompe varie typiqguement de T a 37 en fonction du matériau et de
I'électronique de contrdle utilisée). De la méme fagon, le courant maximal que I'on peut injecter dans

20 Courbe issue de (Walling et al. 1979)
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les LEDs dépend grandement de la durée d’impulsion. La fréquence de répétition maximale dépend elle-
méme des deux précédents parametres (courant + durée). Ainsi, en fonction du matériau choisi, nous

n’aurons pas la méme puissance créte de pompe issue des LEDs, voir le récapitulatif dans le Tableau
IV-2.

Cristaux Ti:saphir Nd:YVO, Nd:YAG Alexandrite
Temps de pompe (us) 15 250 250 750
Courant maximal (A) 7 5 5 2,5
Puissance créte LED (W) 5 3,5 3,5 2,1
Energie totale des LEDs (J) 0,11 1,27 1,27 2,27
Eclairement de pompe dans le cristal (kW/cm?) 8,0 15,7 24,8 2,4

Tableau IV-2 : Tableau récapitulatif des caractéristiques des LEDs pour chaque cristal envisagé par un pompage
par concentrateur en Ce:YAG.

Enfin, le gain dépend naturellement de la géométrie de pompage. Ainsi, afin de déterminer le
gain théorique que I'on peut attendre de notre systeme de pompage, la configuration simulée consiste
a utiliser deux concentrateurs, de différentes largeurs (2,5 mm et 14 mm) pour pomper le milieu a gain
considéré a la fois longitudinalement et transversalement (voir Figure IV-12).

i

/ Ce:YAG 2,5 mm

Milieu a gain
Colle

Ce:YAG 14 mm ‘

Figure IV-12 : Géométrie du dernier dispositif de pompage congu.

Aprés avoir rentré tous ces parametres dans LightTools et avoir lancé la simulation, nous en
b o T . dEy, .
extrayons |'éclairement de pompe spectral a l'intérieur du cristal J(O,O,Z) pour injecter cette
P
information dans I'équation du calcul de gain linéique (Eq. II-14, de la méme maniére que dans le
Chapitre I1).

IV.2.2 Bilan : peut-on de nouveau considérer ces matériaux laser ?

De facon analogue au Chapitre Il, en calculant le gain petit signal simple passage Go, nous
obtenons les résultats du Tableau V-3 :

Cristaux Ti:saphir  Nd:YVO, Nd:YAG Alexandrite
Dopage (at.%) 0,25 1,0 1,0 0,22
Temps de vie (us) 3 90 230 260
Gain théorique simple passage Go 1,07 5,0 3,7 1,05

Tableau 1V-3 : Récapitulatif des résultats de simulation avec un pompage analogue a celui de la Figure IV-12, pour
les puissances par LED affichées dans le Tableau IV-2.
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Nous pouvons tirer deux conclusions de ce tableau. Tout d’abord, nous voyons qu’en théorie, il
est possible d’atteindre le seuil laser pour tous les milieux considérés. Ainsi, le pompage par
concentrateurs luminescents permet d’atteindre le seuil de cristaux laser qui étaient auparavant
inaccessibles en pompage direct par LED, comme I'alexandrite ou le Ti:saphir par exemple.

Dans la suite, nous allons nous intéresser a trois cristaux en particulier : le Nd:YAG, le Nd:YVO,
et le Ti:saphir. En effet, les deux matériaux dopés aux ions néodyme présentent un gain théorique
conséquent et sont largement répandus dans la communauté ainsi que dans les systemes laser
commerciaux. Nous avons également voulu faire un test sur un cristal de Ti:saphir car il s’agit du
matériau solide ayant le seuil laser le plus élevé et celui qui est visé a terme par le projet EDELVEIS.
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IV.3 Résultats expérimentaux des lasers pompés par concentrateur

IV.3.1 Description du dispositif de pompage optimisé

Pour atteindre les seuils laser les plus élevés (tel que celui du Ti:saphir), nous avons essayé
d’exploiter au mieux le potentiel des concentrateurs en concevant un nouveau dispositif de pompage
exploitant la forte compacité des nouvelles LEDs Luxeon. C'est ce dernier dispositif qui a été utilisé pour
le pompage des trois milieux a gain abordés dans la suite de cette partie. Pour allier puissance et
efficacité, nous avons décidé de pomper ces derniers transversalement et longitudinalement. Cette
géométrie de pompage conditionne les dimensions des milieux a gain. Le pompage longitudinal impose
une largeur du cristal laser de 2,5 mm et le pompage transverse impose une longueur de cristal de
14 mm. Un effort de compacité sur le positionnement des LEDs a été fait pour tendre vers un taux de
remplissage le plus grand possible (voir Chapitre Ill). Dans ces conditions, un total de 1440 LEDs est
nécessaire pour pomper les concentrateurs. Voici uneillustration de la téte de pompage en Figure IV-13,
entierement réalisée par Effilux.

Figure IV-13 : Photos de la téte de pompage a I'arrét (a gauche) et en fonctionnement (a droite).

Dans un souci de co(t et de temps d’approvisionnement, I'alimentation des LEDs est assurée
par des contrdleurs électroniques commerciaux (voir Figure IV-14), solution déja éprouvée par Effilux
pour leurs produits. Le cablage des LEDs a été prévu pour que chaque contrdleur puisse piloter 4x16
LEDs en série, soit 64 LEDs. Il faut donc un total de 22 contréleurs et de 3 alimentations de puissance
pour piloter I'ensemble des 1440 LEDs. L'ensemble peut étre contrélé par ordinateur a I'aide d’un
logiciel spécialement modifié pour nos besoins. Avec un tel montage électronique, il nous est possible
d’envoyer des impulsions électriques de la ps a la ms (au-dela de quelgues ms, la tension requise pour
alimenter les LEDs dépasse celle que peut fournir les contrdéleurs) ou un signal continu (mais avec un
courant inférieur a 'ampére dans ce cas). Ceci nous permet de tester le pompage de tous les matériaux
laser cités précédemment.
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Figure IV-14 : Photos d'un contréleur et de I'armoire électrique, en cours de montage.

Afin de « calibrer » cette nouvelle téte de pompage, nous avons commencé par pomper une
nouvelle fois un cristal de Nd:YVQ,, ayant des dimensions adaptées a ce nouveau dispositif de pompage
(1x2,5x14 mm3).

IV.3.2 Laser Nd:YVO4

Le cristal de Nd:YVO4 est dopé a hauteur de 1 at.% pour avoir une absorption aussi grande que
possible tout en évitant les effets d’extinction de fluorescence (ou concentration quenching).
Egalement, 'orientation du cristal a été choisie de facon a maximiser I'absorption, c’est-a-dire que le
pompage se fait selon les axes (a,c). Toutes les faces du cristal sont polies pour que la pompe puisse se
réfléchir sur les faces internes. Sur 'une des faces laser (1 x 2,5 mm?), un traitement antireflet (AR) a
1064 nm a été appliqué alors que sur I'autre face, un traitement dichroique laisse passer les longueurs
d’onde du concentrateur en pompage longitudinal (HT > 95% sur 550 — 650 nm) et réfléchi
completement la longueur d’onde signal (HR > 99,5% a 1064 nm).

Traitements :
AR @550-650 nm

HR @1064 nm
Axec A

Traitement :
AR @1064 nm

14 mm

Figure IV-15 : Orientation cristalline du Nd:YVOs utilisé.

Le contact entre les grandes faces du cristal (14 x 2,5 mm?) et la mécanique refroidie a I'eau est assurée
par de la graisse thermique ou des feuilles d’indium.
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Figure IV-16 : lllustration du bloc de refroidissement du cristal.

Nous avons testé différentes configurations de pompage: des pompages longitudinaux
uniquement, transversaux uniguement, puis les deux a la fois. Par ailleurs, nous également testé
différentes cavités laser : des cavités linéaires plan-concave ou plan-plan, cavités en V (avec un rebond
sur laface HR du Nd:YVO,) plan-concave ou plan-plan également ou encore des cavités en losange (avec
un rebond sur trois faces du cristal laser, voir Figure IV-17).

Nd:YVO4 Nd:YVO4
- Ce:YAG Coupleur Ce:YAG
‘ de sortie
Couplel.Jr Miroir HR Miroir
de sortie | Ce:YAG dichroique Ce:YAG | dichroique
Cavité linéaire Cavité en losange

Figure IV-17 : Types de cavités laser testées.
1V.3.2.a Cavité plan-plan

Parmi toutes ces configurations, celle qui nous a permis d’obtenir les meilleurs résultats est
celle avec la cavité linéaire plan-plan. En pompant pendant 250 us a une cadence de 30 Hz, nous avons
été en mesure d’obtenir un effet laser pour des coupleurs de sortie ayant une transmission jusqu’a
80% ! Ceci correspond a un gain petit-signal en simple passage Go de 2,26. L'énergie maximale que nous
avons mesurée en sortie du laser est de 6 mJ avec un coupleur ayant une transmission de 20%, pour un
courant injecté dans les LEDs de 5 A. Pour ce courant, I'énergie en sortie des concentrateurs Ce:YAG,
couplée dans le cristal de Nd:YVO, s’éléve a 204 mJ. Celles émise par les LEDs a 1,27 J (3,5 W créte par
LED). Ceci correspond a des efficacités optique-optique de 3% et de 0,5% respectivement. Apres
quelques cm de propagation en sortie de la cavité, |a taille du faisceau était de I'ordre de 1,4 x 2,5 mm?.
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Figure IV-18 : Evolution de I'énergie en sortie du laser en fonction de I'énergie couplée dans le Nd:YVOa, pour
différentes transmissions du coupleur de sortie. Pompage avec les concentrateurs de 2,5 et 14 mm pendant
250 us a 30 Hz, cavités plan-plan, longueur = 35 mm.

1V.3.2.b Cavité plan-concave

Pendant les mesures, nous avons remarqué la présence de deux autres taches laser, en plus du
faisceau laser principal émettant 6 mJ. Nous attribuons I'existence de ces deux points supplémentaires
a un mode pouvant laser de facon stable dans une cavité en losange en plus de la cavité linéaire (voir la
Figure 1V-19).

Nd:YVO4
Ce:YAG
Coupleur o
de sortie Miroir
dichroique
6ml
1m) 1.2 m) Ce:YAG

Figure IV-19 : Trois points laser en sortie de la cavité plan-plan.

Nous avons alors mesuré la puissance et nous sommes apercus que plus de 2 mJ étaient
contenus dans ce mode, soit 30% de I'énergie du point central | C'est pourquoi nous avons congu une
cavité en losange telle que celle présentée en Figure IV-17 afin d’essayer de récupérer cette énergie
supplémentaire dans un seul et unique faisceau laser. Pour ce faire, nous avons utilisé un miroir plan
HR a 1064 nm sur I"'une des deux voies de sortie et un coupleur de sortie concave, avec un rayon de
courbure de 500 mm sur "autre voie. La longueur totale de la cavité était d’environ 150 mm.
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Figure IV-20 : Evolution de I'énergie en sortie du laser en fonction de I'énergie couplée dans le Nd:YVOa, pour
différentes transmissions du coupleur de sortie. Pompage avec les concentrateurs de 2,5 et 14 mm pendant
250 us a 30 Hz, cavités losange plan-concave, longueur = 150 mm.

Nous avons réussi a obtenir un peu moins de 3 mJ dans un profil monomode transverse (dont
la taille est d’environ 1,4 mm a 40), pour des transmissions de coupleurs allant jusqu’a 25%. Ainsi, nous
pouvons comparer ces résultats a ceux obtenus avec les deux autres dispositifs de pompage que nous
avons utilisés pour concevoir un laser Nd:YVO, et observer les améliorations réalisées.

s G EATRE R Direct Indirect Indirect
Ambre IR ZPC Amber Ce:YAGOmm  Ce:YAG 2,5/14 mm
Longueur cristal (mm) 20 20 20 20 14
Nombre de LEDs en jeu 36 36 60 350 1440
Temps de pompage (us) 100 100 250 100 250
Puissance créte par LEDs (W) 0,64 2 2,1 1,9 3,5
Energie totale des LEDs (mJ) 2,3 7,4 31,5 65 1270
Energie laser (W) 11,7 40 180 360 6 100
Efficacité du systeme (%) 0,51 0,54 0,57 0,55 0,47

Tableau IV-4 : Comparatif entre les différents systéemes laser Nd:YVOa4 développés.

Depuis notre premiere démonstration le 14 juin 2013 avec le laser Nd:YVO. pompé par des LEDs
ambre, quelques progres ont été réalisés. Nous sommes partis d’'une énergie en sortie de cavité d’a
peine 12 W a plus de 6 mJ avec la derniere version, soit quasiment 3 ordres de grandeur d’amélioration.
Au cours des évolutions des dispositifs de pompage, nous nous sommes progressivement dirigés vers
des systemes utilisant des LEDs bleues, bien plus puissantes que toutes les autres (grace notamment au
marché de 'éclairage). En effet, avec de telles LEDs, il est possible d’injecter des courants plus élevés
pendant un temps plus long générant ainsi des puissances crétes toujours plus grandes. Méme en
pompant a une longueur d’onde plus faible et avec un concentrateur, les systemes de pompage indirect
conservent une efficacité autour de 0,5%. Ceci est rendu possible grace a un éclairement de pompe plus
important, générant un gain plus grand. Ceci conduit a un laser plus efficace qui compense I'inefficacité
du systeme de pompage. De plus, les concentrateurs permettent d’augmenter radicalement la surface
de pompage et de déporter 'encombrement des LEDs loin du cristal laser. Ainsi, alors que I'on était
limité a quelques dizaines de LEDs en pompage direct, les concentrateurs nous permettent de dépasser
le millier de LEDs tout en utilisant un cristal laser plus petit | De plus, bien qu’a priori, la large bande
d’émission du Ce:YAG entraine une plus faible absorption de la pompe (et donc une plus faible
efficacité), cette derniere peut étre partiellement compensée car cette largeur permet d’exploiter
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plusieurs bandes d’absorption du Nd:YVO,. Ces travaux ont été présentés a |'occasion de deux
conférences internationales (Europhoton 2016 et ASSL 2016, voir Annexe 4).

A notre connaissance, en dehors de nos travaux, aucune autre équipe de recherche n’a réalisé
de laser Nd:YVO, pompé par LED, que ce soit en pompage direct ou indirect.

1V.3.3 Laser Nd:YAG

Le second matériau laser que nous avons voulu considérer est le Nd:YAG. En effet, le Nd:YAG
présente plusieurs avantages : il a un plus long temps de vie que le Nd:YVO,4 (230 us au lieu de 90 pus) et
donc un plus long temps de stockage de I'énergie de pompe. Il y a de trés nombreuses publications
parmi I'état de I'art sur le pompage par LED portant sur le Nd:YAG, particulierement dans les années
1970 mais également trés récemment avec (Villars, Hill, and Durfee 2015; Huang et al. 2016). Ensuite,
le Nd:YAG possede une conductivité thermique légerement supérieure a celle du Nd:YVO4 (Délen 2013),
ce qui est un bon atout dans la gestion de la thermique et la montée en cadence. La matrice de YAG est
également largement répandue dans les systéemes utilisant I'adhérence moléculaire (Adhesive free-
bonding dans la langue de Shakespeare), ce qui permet de coller d’autres matériaux (comme le Cr:YAG
ou le Ce:YAG par exemple) tout en garantissant une absence totale d‘interface entre eux. Enfin, le
dernier argument en faveur du Nd:YAG est justement lié aux points précédents : il est possible de
réaliser un laser Nd:YAG déclenché passivement bas co(t en utilisant un absorbant saturable, qui peut
étre adhéré au milieu a gain. Cette application rentre parfaitement dans la logique du pompage par LED
qui permet la réalisation de systemes laser bas co(ts.

Absorbant saturable

‘YA
. (CrYAG)  \4:vaG
P I Ce:YAG
i\
Coupleyr Miroir
de sortie Ce:YAG dichroique

Figure IV-21 : Schéma de la cavité laser en déclenchement passif a I'aide d'absorbants saturables.

Les cristaux de Nd:YAG ont les mémes caractéristiques que les Nd:YVQ,, c’est-a-dire qu’ils sont
également dopés a hauteur de 1 at.%, qu’ils ont pour dimensions 1 x 2,5 x 14 mm? et que toutes leurs
faces sont polies. Sur les faces laser (1 x 2,5 mm?), les mémes traitements ont été appliqués (AR a
1064 nm d’un coté et un traitement dichroique laissant passer les longueurs d’onde de pompe et
réfléchissant la longueur d’onde signal de 'autre), voir Figure IV-21.

A éclairements de pompe égaux, le Nd:YAG ayant un gain plus faible que le Nd:YVOs, nous avons
choisi d’utiliser une cavité plan-concave pour garantir la stabilité. La longueur de cette cavité est
d’environ 80 mm. A I'exception de la Figure IV-26, tous les coupleurs de sortie utilisés ont un rayon de
courbure de 500 mm. Toutes les mesures ont été réalisées a une cadence de 10 Hz?.

Nous avons dans un premier temps étudié notre laser en régime relaxé. Pour cela, nous avons
mesuré pour un courant fixé a 4 A, la puissance en sortie de la cavité pour différentes transmissions de
coupleurs, nous avons obtenu les résultats en Figure IV-22.

21 J’en profite d’ailleurs pour remercier Daniel Blengino pour son aide précieuse dans la collecte de ces mesures.
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Figure IV-22 : Energie laser pour différentes transmissions des coupleurs de sortie (R = 500 mm), en régime relaxé.
Pompage avec les concentrateurs de 2,5 et 14 mm pendant 250 us a 10 Hz, cavité plan-concave, Lcav = 80 mm.

Nous avons également mesuré 'énergie laser en sortie de la cavité pour une transmission de
coupleur de sortie fixée a 25%. Ainsi, lorsque 5 A sont injectés pendant 250 us dans les 1 440 LEDs
(pompage longitudinal et transversal), nous obtenons jusqu’a 5 mJ, pour une énergie en sortie des
concentrateurs de 204 mJ (soit une efficacité de 2,5%) et émise par les LEDs de 1,27 J (soit une efficacité
de 0,4%). Cette caractérisation est illustrée en Figure IV-23.

laser de sortie (m)J)
N w H

Energie
[EEY

o

z

0 50 100 150 200
Energie de pompe couplée dans le Nd:YAG (mJ)

Figure IV-23 : Evolution de ['énergie en sortie du laser en régime relaxé en fonction de I'énergie couplée dans le
Nd:YAG, pour une transmission du coupleur de sortie de 25%, R = 500 mm. Pompage avec les concentrateurs de
2,5 et 14 mm pendant 250 us a 10 Hz, cavité plan-concave, Lcav = 80 mm.

Cette démonstration constitue a notre connaissance la premiére réalisation d’un laser Nd:YAG
pompé par des concentrateurs (en Ce:YAG) pompés par LED. Il ne s’agit pas du premier laser Nd:YAG
pompé par LED, loin de la. Les plus récents travaux sur ce type de matériau ont été réalisés par (Villars,
Hill, and Durfee 2015) et (Huang et al. 2016). Ces équipes ont pompé leur milieu a gain pendant 1 ms,
alors que nous l'avons fait pendant 250 pus uniquement. Ainsi, en pompant pendant une durée
équivalente, nous serions en mesure d’extraire une vingtaine de mJ environ (c’est-a-dire 1000/250*5 =
20 mJ, ce qui suppose une évolution linéaire de I'énergie, hypotheése raisonnable étant donnée
I’'absence de saturation sur la Figure IV-23).

Une fois notre laser caractérisé, nous avons investigué ses performances en régime déclenché.
Pour cela, nous avons utilisé deux absorbants saturables en Cr:-YAG que nous avons placé dans la cavité.
Le premier absorbant posseéde une transmission initiale en simple passage To de 85% et le second de
80%. Dans le but de connaitre le nouveau comportement du laser aprés avoir inséré I'absorbant

138



saturable ayant une transmission de 85% (dans un premier temps) dans la cavité, nous avons refait le
méme type de mesure que pour la Figure IV-22 (a savoir, la mesure de la puissance en sortie du laser
pour différents coupleurs). Nous avons obtenu la méme tendance que sans absorbant saturable, voir la
Figure IV-24 ci-dessous.
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Figure IV-24 : Energie laser pour une émission multimode transverse pour différentes transmissions des coupleurs
de sortie, en régime déclenché. Pompage avec les concentrateurs de 2,5 et 14 mm pendant 250 us ou 70 us a
10 Hz, cavité plan-concave (R = 500 mm), absorbant saturable To = 85%, Lcav = 80 mm.

Comme pour le régime relaxé, un optimum semble se situer pour un coupleur ayant une
transmission autour de 15%. Pendant une durée de pompe de 250 us, I'absorbant a le temps de saturer
a plusieurs reprises (3 a 5 fois selon les pertes introduites par le coupleur utilisé). Ainsi, afin de ne
mesurer |'énergie comprise que dans une seule impulsion laser, nous avons réduit la durée de
I'impulsion de pompe a 70 s (voir Figure IV-25).
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Figure IV-25 : Profil temporel typique des impulsions laser Q-switch pour des durées de pompe différentes.
Mesures réalisées avec un oscilloscope Tektronix TDS3032 (bande passante = 300 MHz).

Cette fois-ci, I'énergie augmente graduellement et 'optimum ne semble pas encore atteint.
Afin de poursuivre cette caractérisation, nous avons par la suite aligné la cavité de facon a obtenir un
mode spatial purement monomode, ceci pour différents coupleurs de sortie et toujours avec une
transmission de I'absorbant saturable de 85%.
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Figure IV-26 : Energie laser pour une émission monomode transverse pour différents coupleurs de sortie, en
régime déclenché. Pompage avec les concentrateurs de 2,5 et 14 mm pendant 80 us a 10 Hz, absorbant saturable
To= 85%, Leav =80 mm.

On voit ainsi que les meilleures performances sont obtenues avec le coupleur de sortie concave
ayant un rayon de courbure de 500 mm. Malheureusement, pour ce rayon de courbure, nous n’avions
pas de coupleur avec une transmission supérieure a 25%. Ainsi, pour augmenter les pertes et espérer
avoir des énergies plus grandes, nous avons utilisé I'absorbant saturable ayant une transmission initiale
To de 80%.

Ainsi, avec ce nouvel absorbant, nous avons obtenu le meilleur résultat avec le coupleur ayant
une transmission de 10%. Cette configuration nous a permis d’extraire jusqu’a 263 W dans des
impulsions de 33 ns, correspondant a une puissance créte de 8 kW. La bande passante (de 300 MHz) de
I'oscilloscope utilisé (Tektronix 3032) étant trop faible pour assurer un bon échantillonnage des
impulsions, nous avons utilisé un analyseur de spectre optique. Voici ci-dessous les profils temporel et
spatial de ces impulsions.
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Figure IV-27 : Profils temporel et spatial de I'impulsion laser monomode transverse, ayant une énergie de 263 1.
Pompage avec les concentrateurs de 2,5 et 14 mm pendant 250 us a 10 Hz, absorbant saturable To = 80%,
coupleur de sortie T = 10%, R = 500 mm, Lcav = 80 mm.

Il est important de noter que notre démonstration n’est pas la premiere en son genre. En effet,
une publication du début des années 1980 (Kuratev 1984) présente, pour la premiere fois, les résultats
d’un laser Nd:YAG pompé par LED fonctionnant en régime impulsionnel a I'aide de déclenchements
actifs ou passifs. Kuratev obtint ainsi entre 6 et 10 W en utilisant des éléments acouto-optiques et
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électro-optiques (pour des durées entre 60 et 100 ns) et 2,5 W en déclenchement passif (pour une
durée d’impulsion de 35 ns), correspondant a une puissance moyenne de 50 uW. Avec plus de 250 W
pour des durées d'impulsions identiques et une puissance moyenne de 50 mW, notre démonstration
fait état d’énergies 100 fois plus importantes, voire 1 000 fois au regard de la puissance moyenne. Enfin,
contrairement a notre systeme, Kuratev a fait sa démonstration a des températures bien en deca de la
température ambiante, améliorant ainsi les performances globales de son systeme laser.

Comparons avec les puissances crétes qu’il est possible d’obtenir aujourd’hui a partir de
systemes laser déclenchés passivement. Il existe deux moyens de générer de fortes puissances crétes
P_rate, ON peut soit augmenter I'énergie laser Ej e, S0Oit diminuer la durée des impulsions At.

La premiére catégorie, qui cherche a diminuer la durée des impulsions, est celle des micropuces
(ou microchip en anglais). Ces composants étant généralement monolithiques pour garantir des
longueurs de cavité de quelques mm, permettent d’obtenir des impulsions plus courtes, de I'ordre de
guelques dizaines a centaines de picosecondes, pour des énergies rapportées de quelques centaines
de W, c’est le cas de (Zayhowski 2000) par exemple qui a obtenu 250 pJ dans des impulsions de 218 ps.

Plutét que de jouer sur la durée des impulsions, le but de la seconde catégorie est d’obtenir les
énergies les plus élevées possibles. Pour cela, I'utilisation de cavités laser étendues avec des cristaux de
taille centimétrique sera privilégiée. Les longueurs de cavité étant bien plus grandes que
précédemment, les durées d’impulsion obtenues seront plutét de I'ordre de la dizaine de ns. En
contrepartie, de fortes énergies peuvent étre extraites de ces systémes, de I'ordre de plusieurs dizaines
de mJ (Lee et al. 2012; Lebedev et al. 2014, Zendzian, Kaskow, and Jabczynski 2014; Adnan et al. 2016).

Ces pompages laser sont certes plus performants (ces deux technologies permettent d’obtenir
des puissances crétes de l'ordre de plusieurs MW) mais potentiellement plus chers, du fait de
I"utilisation de puissantes diodes de pompage.

IV.3.4 Preuve de concept sur le Ti:saphir

1V.3.4.a Montage expérimental

L’objectif le plus ambitieux de cette these est trés probablement le fait de vouloir faire laser un
cristal de Ti:saphir avec un pompage par LED. Nous avons vu que les simulations nous permettent
d’espérer un gain théorique maximal d’environ 1,15. Nous avons voulu relever expérimentalement ce
défi.

Pour cela, de fagcon analogue aux autres milieux a gain, nous nous sommes procurés deux
cristaux de saphir dopés au titane ayant des dimensions adaptées a la téte de pompage
(1x2,5x 14 mm?3), ayant toutes leurs faces polies et ayant cette fois-ci, un dopage de 0,25 at.%. Un
traitement AR autour de 800 nm et un traitement dichroique HR 800 nm + HT 550-650 nm ont été
appliqués sur les faces laser (1 x 2,5 mm?) du cristal de Ti:saphir.

Compte tenu de la difficulté, nous avons mis en place un montage spécifique utilisant un laser
auxiliaire (un Verdi de Coherent émettant jusqu’a 6,5W a 532 nm). Ce laser a plusieurs roles. Tout
d’abord, il nous sert de laser dalignement et nous permet donc d’aligner la cavité laser par
autocollimation. Ensuite, il nous sert a valider la qualité du cristal (par I'effet laser). Le cristal de Ti:saphir
étant pompé transverse, il y aura plus de gain d’un c6té du cristal que de I'autre. Ainsi, nous pouvons
méme explorer un peu plus en détail la qualité cristalline d’une part, mais également la qualité du
traitement dichroique d’autre part ; ceci afin de déterminer quel coté est le plus apte a étre pompé
(dans le cas ou le cristal serait inhomogéne). De la méme maniere, nous avons choisi nos composants
(cristal + miroirs) ainsi que la position dans le cristal de facon a minimiser le seuil laser obtenu avec le
Verdi. Enfin, nous verrons que ce laser nous permet également de quantifier la contribution des LEDs
parmi le gain total du laser.
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Figure IV-28 : Montage expérimental du laser Ti:saphir pompé par LED assisté d'un Verdi, PD = photodiode.

Nous avons placé un hacheur en sortie du Verdi afin de réduire la puissance moyenne de pompe
(et donc I’échauffement dans le cristal). Ce hacheur nous permet d’obtenir des impulsions de pompe
de 230 ps a une fréquence de 33 Hz. Une lame demi-onde nous permet de régler la polarisation du laser
de pompe afin de maximiser son absorption par le cristal de Ti:saphir. Plusieurs diaphragmes sont
disposés a divers endroits pour faciliter aussi bien I'alignement du faisceau de pompe que sa réflexion
sur les différentes optiques pour I'aligner par autocollimation la cavité. Plusieurs miroirs de transport et
un miroir dichroique permettent d’amener la pompe jusqu’au milieu a gain tout en extrayant le signal
une fois la cavité laser alignée. Une lentille convergente de 125 mm de focale permet d'imager le
faisceau de pompe dans le cristal sur un diametre compris entre 150 et 200 um. La cavité laser est
formée de la face du cristal ayant le traitement dichroique décrit précédemment et d’un coupleur de
sortie concave ayant un rayon de courbure de 100 mm étant HR a 760 nm et HT a 515 nm. Aprés
propagation a travers toutes les optiques, la puissance maximale du Verdi disponible a I'entrée du cristal
est de 5,2 W (pour une puissance de consigne de 6,5 W). Une lentille de 35 mm nous permet d’imager
le signal laser sur une caméra ou une photodiode pour réaliser les mesures des profils temporel et
spatial. Enfin, un filtre interférentiel nous permet d’éliminer la pompe résiduelle restant apres le miroir
dichroique.
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IV.3.4.b Résultats laser

Résultats des seuils

Malgré les précautions expérimentales mises en place, nous n’avons pu réussir a obtenir un
effet laser en pompant uniquement par les LEDs. Par conséquent, pour essayer de quantifier I'apport
des LEDs dans le pompage, nous avons décidé d’utiliser le Verdi, seul, dans un premier temps et de
noter la puissance au seuil Pygrgi sewi- PUiS, dans un second temps, lorsque I'effet laser est obtenu, nous
allumons les LEDs. La contribution des LEDs permet d’abaisser le seuil et donc la puissance du Verdi
nécessaire pour atteindre ce dernier. La puissance apportée par les LEDs peut donc s’exprimer en
fonction de celle du Verdi: Pigp = Pyerdi seut — Prerdi+Lgp, correspondant a un gain laser simple
passage que I'on peut exprimer en fonction de la puissance :

Gopp = e9LEpl = eKPLED = oK(Pverdiseur=Pverdi+LED) Eq.1IV-2
ou K est une constante comprenant I'expression du gain linéique g, gp (2 I'exception de la puissance de
pompe) et la longueur du cristal L. Pour déterminer la constante K, une étape de calibration est
nécessaire. Nous nous servons de la valeur de seuil mesurée lorsque seul le Verdi pompe le cristal pour
étalonner notre systéeme.

Ainsi, en pompant avec la configuration de la Figure IV-28, c’est-a-dire avec des durées
d’impulsions issues des concentrateurs (de 2,5 mm et de 14 mm) de 15 ps et de 230 ps en sortie du
hacheur, voici a quoi ressemble le créneau de pompe :

—> |
15 us
Impulsion
des LEDs
P Impulsion
X 230 us du Verdi

v

Figure IV-29 : Schéma des impulsions de pompe.

Ceci nous a permis de mesurer les seuils suivants :

Courant LED (A)  Peeteeo (W) Energie sortie Ce:YAG (mJ)  Pverai @ fournir (W)

0 0 0 3,67 1,000
1 1,3 4,3 3,25 1,004
2 2,1 7,8 2,99 1,007
3 2,8 10,6 2,80 1,009
4 3,5 12,8 2,64 1,010
5 4,1 14,8 2,48 1,012
6 4,6 16,6 2,37 1,013
7 5,0 18,1 2,28 1,014

Tableau IV-5 : Gain laser apporté par les LEDs en pompant un cristal de Ti:Al203 avec des durées d'impulsion de
15 us et 230 us.

Ainsi, au courant maximal, les LEDs parviennent a abaisser la puissance nécessaire a fournir de
la part du Verdi de 3,67 W a 2,28 W, soit 1,4 W. Ceci correspond a un gain laser d’environ 1,4%, alors
que les pertes estimées sont plutét de I'ordre de 8% (la FOM du cristal est spécifiée pour étre supérieure
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a 250, ce qui correspond a environ 2,5% de pertes en simple passage sur 14 mm, une transmission du
coupleur de sortie de 1,5% et une réflexion du traitement dichroique sur la face laser du cristal de
99,5%). Ainsi, nous pensons qu’il faudrait une puissance 2,5 plus grande environ pour atteindre le seuil
laser uniqguement avec les LEDs. Ceci est envisageable en choisissant un cristal de Ti:saphir un peu plus
dopé, pour absorber toute la pompe en un seul passage, ce qui permettrait de pomper
transversalement des deux cotés et multiplier ainsi la puissance de pompe par 2.

Enfin, outre les améliorations que I'on pourrait apporter aux concentrateurs, il serait possible
de combler la puissance manquante en améliorant la gestion de la thermique au sein du cristal. En effet,
afin de recycler le plus de pompe possible et maximiser son absorption, nous avons disposé un diffuseur
en papier autour du cristal laser, dégradant probablement de fagon conséquente son refroidissement
(d’ol un fonctionnement a une fréquence de répétition faible, ici 33 Hz). On peut voir avec la Figure
IV-30 ci-dessous, que dans I'hypothése ou le cristal est trés bien refroidi (maintenu a température
ambiante), il serait possible d’atteindre des gains laser de plusieurs pourcents.

1.08 +
S1.07 +
1.06 +
1.05 + &— Simulation
1.04 +
1.03 +
1.02 +
1.01 +

Gain apporté par les LEDs G

i.00 +—+—r"t+—+—+—"+—+—+—+—+—+—+—+—++—+—+—+—++

Energie de pompe couplée dans le Ti:saphir (mJ)

Figure IV-30 : Comparaison théorique et expérimentale du gain laser apporté par les LEDs en fonction de I'énergie
de pompe en sortie des concentrateurs en Ce:YAG.

Cependant, si dorénavant nous considérons une augmentation linéaire de la température avec
I'énergie de pompe, ce gain théorique diminue fortement jusqu’a atteindre 1% pour des élévations de
température d’environ 90 a 100 °C. Cette élévation de température est prise en compte dans
I'expression du gain linéique (voir Eq. IV-3) par la diminution du temps de vie T des ions Ti**. Ce
phénomene, appelé temperature quenching, a été étudié par (Moulton 1986). Ainsi, I'évolution de ce
temps de vie est basée sur cette étude.

Ap2
n dE,(0,0,z) Aty
90(0,0,2) = g . T(I) f h—z.aap(ap).ap.#.dap.(ye r> Eq. IV-3
P
Ap1

Ou I est la température du cristal de Ti:saphir.

Résultats temporels

L"électronique de contrdle permet de faire au minimum des impulsions de 15 us (ce qui
correspond a 5 fois le temps de vie du Ti:saphir, soit 99% de la valeur maximale du gain). En sortie du
hacheur, le Verdi délivre des impulsions de 230 ps. Ainsi, pour synchroniser le pompage entre le Verdi
et les LEDs, ces dernieres étaient déclenchées par une horloge externe (un générateur de délai Stanford
DG645). Voici ce que I'on pouvait mesurer temporellement :
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Figure IV-31 : Signal temporel de I'impulsion laser en sortie du laser Ti:saphir.

Nous pouvons constater que la puissance créte délivrée par les concentrateurs Ce:YAG est bien
plus grande que celle délivrée par le Verdi. Ainsi, les LEDs ne permettent pas d’atteindre le seuil.
Cependant, I'effet sur le signal laser est parfaitement visible. Expérimentalement, il n’était pas possible,
a l'oscilloscope, d’observer a la fois la totalité du pic laser sans « écraser » le signal correspondant au
Verdi. Ainsi, la Figure IV-31 ne nous permet pas d’observer proprement |'évolution du signal laser, au
sommet de I'impulsion de 15 us. C'est exactement ce que représente le schéma en Figure IV-32.

0 5 10 15 20 25
Temps (us)

Figure IV-32 : Zoom sur le sommet du profil temporel de I'impulsion laser.

Ainsi, en zoomant sur le profil de I'impulsion, il est possible d’observer les oscillations de
relaxation correspondant au mode transitoire du laser (les spiking en anglais) lié au pompage par LED.
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IV.4 Conclusion et perspectives

Dans un premier temps, nous avons validé notre hypothése de départ qui consistait a vérifier la
faisabilité d’'un pompage laser par LED a I'aide d’un concentrateur luminescent en Ce:YAG. Pour illustrer
cette démonstration, nous avons réalisé un dispositif de pompage laser utilisant des matrices de LEDs
adaptées a la géométrie d’'un concentrateur. Nous avons également réutilisé un cristal de Nd:YVO,,
cristal qui nous sert de référence et de point de comparaison dans cette thése car c’est celui avec lequel
nous avons obtenu un effet laser en pompage direct par LED. Cette architecture de pompage nous a
permis d’obtenir 360 W d’énergie laser en sortie et un gain petit-signal en simple passage Go de 1,13
(correspondant aux pertes introduites par un coupleur ayant une transmission de 20%).

Suite a cette preuve de principe, nous avons étudié théoriquement quels étaient les cristaux
laser qu’il était possible de pomper a partir d’un systéme a base de concentrateurs en Ce:YAG. Nous en
avons sélectionné trois parmi les quatre identifiés. Pour concevoir ces lasers, une nouvelle monture
meécanique a été réalisée. De méme, de nouvelles LEDs offrant un meilleur taux de remplissage ont été
utilisées.

Ainsi, un premier systeme, dont le milieu a gain est un cristal de Nd:YVO,4, nous a permis
d’explorer le potentiel de ce dispositif de pompage et de tester différentes configurations de cavités
laser. Ces investigations nous ont permis d’obtenir des énergies record en sortie d’un laser Nd:YVO,
pompé par LED. En effet, prés de 3 mJ ont été obtenus dans un profil monomode transverse et plus de
6 mJ en sortie d’une cavité plan-plan avec un faisceau faiblement multimode (M? de 3 x 1,4). Nous avons
observé un effet laser pour des transmissions allant jusqu’a 80%, correspondant a un gain petit-signal
Gode 2,26 !

Un second systéme, nous a permis d’obtenir des performances en puissance inédites a partir
d’un laser Nd:YAG en régime déclenché passivement a I'aide d’un absorbant saturable en Cr:YAG. En
effet, nous avons obtenus 5 mJ en régime relaxé et plus de 260 u dans des impulsions de 33 ns
(correspondant a une puissance créte de 8 kW) dans un régime de déclenchement passif.

Enfin, grace a la mise en place d’un montage spécifique, nous avons pu avoir une estimation du
gain apporté par les LEDs dans un systeme laser basé sur un cristal de saphir dopé au titane. Nous avons
montré que les LEDs contribuent a I'effet laser (en abaissant le seuil et en augmentant I'énergie de
sortie). Un pompage de ce cristal par un autre type de concentrateur (comme le Ce:LUAG par exemple
qui présente une bande d’émission plus proche de celle d’absorption du Ti:saphir) permettrait de
gagner en efficacité et se rapprocher d’une configuration entierement pompée par LED.

Différentes pistes d’amélioration sont envisageables. Tout d’abord, nous nous sommes apergus
au cours de nos manipulations, que la colle qui relie tous les cristaux entre eux avait une forte influence
sur les performances globales du systéme, malgré les fines épaisseurs en jeu. Il est important dans la
suite du projet de poursuivre une étude afin de trouver une colle qui soit a la fois suffisamment
transparente, tout en étant résistante aux fortes températures. Des colles du type NOA164 ou OAD61,
non encore testées peuvent s’avérer intéressantes.

Ensuite, différents facteurs peuvent contribuer a I'augmentation de la puissance de sortie. Dans
les trois cas testés précédemment, la pompe en sortie du Ce:YAG n’est pas suffisamment absorbée dans
le milieu a gain. Utiliser des matériaux avec un dopage plus élevé permettrait de pomper
transversalement des deux cotés et de doubler la puissance de pompe, et dong, a efficacité constante,
la puissance de sortie. Certaines matrices comme le YAG peuvent avoir des longueurs allant jusqu’a
150 mm. Ainsi, pour augmenter la puissance en sortie du laser, il est tout a fait envisageable de pomper
transversalement un milieu a gain plus long. Avec un dopage un peu plus élevé et une longueur 10 fois
plus grande (140 mm typiquement), nous pourrions obtenir des énergies en sortie jusqu’a 20 fois plus
élevées et atteindre ainsi la centaine de mJ en régime relaxé ou bien la centaine de kW créte en régime
déclenché. Aussi, nous avons vu que ['efficacité des concentrateurs augmentait avec la largeur. Nous
pourrions donc imaginer des concentrateurs aussi larges que la longueur du milieu a gain.
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Enfin, il est envisageable de pomper d’autres cristaux avec le Ce:YAG. Cest le cas de
I'alexandrite qui présente une large bande d’émission ou bien du rubis.
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V. CONCLUSION GENERALE ET PERSPECTIVES

V.1 Bilan des travaux

ans le Chapitre |, nous avons analysé les différents systémes laser réalisés aussi bien

dans les débuts du laser qu’a nos jours. Les améliorations constantes de la technologie

des LEDs permettent aujourd’hui de revisiter completement le pompage par LED, avec
des matériaux pompés tels que des polymeres, des fibres, des cristaux ou encore des semi-conducteurs.
Les différentes configurations des LEDs (CC, FC, VTF, TFFC) ont contribué a l'augmentation de
I'extraction de la lumiére émise et donc de la puissance des puces. Enfin, les LEDs actuelles émettent
un rayonnement pouvant couvrir le visible (au sens large, c’est-a-dire la bande 360 — 940 nm) avec des
éclairements typiques de 100 W/cm? lorsqu’elles sont alimentées par un courant d’1 A. Un régime
impulsionnel des LEDs permet d’augmenter leur éclairement créte jusqu’a un ordre de grandeur
pendant quelques ps.

Le Chapitre Il a été le sujet du calcul du gain laser. Nous avons établi comment nous estimions
ce parametre déterminant en utilisant LightTools. Ce logiciel de tracé de rayons nous permet de
modéliser une grande diversité de systemes optiques et d’en déduire I'éclairement de pompe au sein
des cristaux laser. Ces différentes simulations nous ont permis d’en déduire quel était le cristal le plus a
méme de produire un effet laser avec un pompage par LED. Nous avons ainsi choisi le Nd:YVO4 pour
faire nos premiers tests de pompage en direct, a I'aide de trois types de LEDs différentes. Pour cela, un
dispositif de pompage sur-mesure a été réalisé, donnant lieu a des énergies laser allant jusqu’a 180 W,
pour une énergie de pompe de 31,5 mJ, correspondant a une efficacité optique de 0,6%. Ces tests nous
ont permis de calibrer nos simulations en étudiant I'influence de certains parametres comme |’évolution
du spectre d’émission des LEDs avec le courant, la distance entre les LEDs et le cristal ou encore le
désalignement des LEDs par rapport a ce dernier. Ces travaux constituent, a notre connaissance, la
premiére démonstration d’un laser Nd:YVO4 pompé par LED. Enfin, nous en avons conclu que pour
tenter de pomper d’autres cristaux comme le saphir dopé titane, nous aurions besoin d’une source de
pompage avec un éclairement plus élevé.

Nous nous sommes donc attelés a trouver une solution, qui consiste a utiliser des
concentrateurs luminescents. Le Chapitre Ill expose les principes qui permettent a un tel composant
optique d’augmenter |'éclairement d’une source incidente. Apres avoir présenté les critéres auxquels il
faut préter attention pour concevoir des concentrateurs efficaces, nous avons sélectionné le Ce:YAG qui
peut étre pompé par LED et qui est adapté au pompage laser. La grandeur appropriée pour quantifier
le pouvoir concentrateur se nomme le coefficient de concentration C;gp. Nous avons mesuré des
coefficients de concentration dans I'air pouvant aller jusqu’a 19 (c’est-a-dire que I'éclairement en sortie
du concentrateur est 19 fois plus élevé que I'éclairement incident). De plus, des éclairements en sortie
(toujours dans Iair) jusqu’a 3,5 kW/cm? ont été mesurés. Nous avons également montré qu’il est
possible d’augmenter I'efficacité d’un concentrateur en choisissant un matériau d’indice adapté en
sortie du concentrateur. Ainsi, en accolant un matériau d’indice 1,5 a la face de sortie du concentrateur,
nous estimons que ses performances sont améliorées d’un facteur 2,5. Ces sources de lumiere viennent
combler le manque qui existe entre les LEDs (quelques centaines de W/cm?) et les diodes laser (de
quelques kW/cm? a plusieurs dizaines de kW/cm?).

La quatrieme partie de cette thése se concentre sur la réalisation de systémes laser pompés
indirectement par des concentrateurs en Ce:YAG. Pour valider le concept, nous avons congu un
dispositif de pompage comprenant 650 LEDs pour une puissance créte totale d’environ 1 kW. Cette
validation s’est faite sur notre cristal de référence qu’est le Nd:YVOa.. Elle nous a permis de nous
confronter aux différentes difficultés que pouvaient entrainer cette nouvelle source de pompage
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(comme un éclairement de pompe relativement faible ou encore une émission lambertienne). Etant
mieux préparés, nous avons pu concevoir un dispositif de pompage optimisé, plus puissant afin de
tenter d’obtenir un effet laser avec des cristaux comme le saphir dopé titane. Ce nouveau systéme est
capable de délivrer pas moins de 6 kW de puissance optique (créte) puisqu’il est composé de prés de
1 500 LEDs. Nous avons ainsi obtenu jusqu’a 6 mJ d’énergie en sortie d’un laser Nd:YVO4 avec un profil
multimode et prés de 3 mJ en monomode. Un laser basé sur un cristal de Nd:YAG nous a permis quant
a lui d’obtenir 5 mJ d’énergie de sortie. Un régime impulsionnel déclenché passivement a 'aide
d’absorbants saturables a également été obtenu. Nous avons mesuré des énergies allant jusqu’a 260
dans des impulsions de 33 ns, menant a des puissances crétes inédites pour un systeme pompé par LED
de 8 kW. Enfin, a I'aide d’'un montage spécifique, nous avons pu obtenir une estimation expérimentale
du gain en pompant par LED un laser a saphir dopé titane. Cette estimation s’éléve a environ 1%.

En conclusion, ce n’est pas moins de 7 dispositifs laser qui ont été réalisés au cours de cette
these (3 en pompage direct et 4 en indirect). Voici résumées dans le tableau suivant leurs principales
caractéristiques et performances.

Dispositifs laser Nombrede  Puissance de pompe  Energie de

Cristal Pompage LEDs en jeu créte totale (W) sortie (W)
Nd:YVOq LED ambre 36 23 11,7
Nd:YVO, LED IR 36 74 40
Nd:YVO, LED Z PC Amber 60 315 180
Nd:YVO, Ce:YAG 9 mm 350 665 360
Nd:YVO, Ce:YAG 2,5 mm + 14 mm 1440 5040 6100
Nd:YAG Ce:YAG 2,5 mm + 14 mm 1440 5040 5000
Ti:saphir Ce:YAG 2,5 mm + 14 mm 1440 7 200 -

Tableau V-1 : Caractéristiques principales des dispositifs laser réalisés.

Nous voyons ainsi qu’en trois ans, la technologie des LEDs et I'utilisation des concentrateurs permettent
de multiplier le nombre de LEDs participant au pompage et donc la puissance créte a disposition. Ceci
nous a permis de multiplier par 500 |'énergie de sortie entre le premier systéme laser que nous avons
congu et le dernier.

V.2 Perspectives

Outre une série de résultats, ces trois années de travail ont engendré plusieurs pistes
d’investigation et d’amélioration.

Parmi les investigations possibles, I'étude d’un laser utilisant un cristal d’alexandrite serait
probablement la premiére d’entre elles. Les simulations prévoient un gain laser plus important qu’avec
le Ti:saphir, ce qui permettra peut-étre d’obtenir un effet laser avec un pompage par LED uniquement.
Ce cristal est intéressant car il présente également une bande large d’émission (700 — 820 nm environ,
voir Annexe 5) ainsi qu’une large bande d’absorption dans le visible. Différentes applications utilisent ce
cristal comme le détatouage ou encore I'imagerie médicale photoacoustique. De plus, a I'heure actuelle,
les diodes laser rouges ont des efficacités bien inférieures a celles dans le proche infrarouge.

Avec les concentrateurs comme source de lumiére de forte luminance, nous pouvons non
seulement nous intéresser a d’autres matériaux cristallins avec un seuil laser élevé, mais également a
d’autres milieux a gain. Il serait tout a fait envisageable, en imaginant une architecture adaptée, de
pomper des semi-conducteurs ou des fibres optiques par exemple.
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Concernant les améliorations, elles sont nombreuses, nous pouvons les regrouper en trois
catégories (voir Figure V-1) : celles portant sur les concentrateurs, sur le milieu adaptateur d’indice et

sur les cristaux et cavités laser.

Figure V-1 : Regroupement des pistes d'amélioration en 3 parties : 1) concentrateurs, 2) milieu adaptateur
d’indice et 3) matériau et cavité laser.

Ces pistes d’amélioration sont regroupées dans le tableau suivant et détaillées dans la suite.

Groupe @ Composant(s) Suggestion d’amélioration

Concentrateurs Géomeétrie optimisée (h =0,5 mm, L > 100 mm)

1 Concentrateurs Améliorer 1.4y (frustration RTI, structures photoniques)
Concentrateurs Diversité des concentrateurs (cristaux laser, boites quantiques)

2 Colle Trouver des colles haut indice et résistantes aux hautes températures

Cristal laser Améliorer 1, en recyclant la pompe non-absorbée

3 Cavité laser Architectures plus complexes (plusieurs passages dans milieu a gain)

Laser déclenché | Utilisation d’AOM/EOM ou de cavités ultra-compactes (collage des AS)

Tableau V-2 : Résumé des pistes d’amélioration suggérées. AS = Absorbant saturable.

Plusieurs pistes d’amélioration sont envisageables pour les concentrateurs. Nous pourrions
encore améliorer le pouvoir de concentration en adaptant la géométrie. Les limites technologiques
acutelles permettent d’obtenir des concentrateurs de 0,5 mm d’épaisseur, multipliant ainsi le facteur
de concentrateur par un facteur 2. Des longueurs supérieures a 100 mm doivent également étre
atteignables. L'efficacité d’extraction peut également étre améliorée. Pour cela, il existe au moins deux
solutions : la premiere basé sur la frustration de la RTl a I'interface Sgor¢ie €t la seconde sur I'utilisation
de structures photoniques guidant la lumiére préférentiellement dans une direction. Enfin, augmenter
la diversité des concentrateurs permettrait d’offrir un choix de sources lumineuses couvrant une bande
spectrale plus large. Pour ce faire, il serait envisageable d’utiliser des matériaux laser comme
concentrateurs ou bien des matériaux a base de boites quantiques, permettant de choisir la longueur
d’émission a loisir. Davantages de détails sur ces propositions sont disponibles en Annexe 6.

De maniere plus générale, je pense que pour les futurs systemes laser, il est important de se
diriger vers des sources émettant dans le proche infrarouge pour gagner en efficacité (dans le cas des
matériaux dopés néodyme par exemple). C'est justement une part du travail que doit accomplir le
doctorant qui prend la suite de ces travaux. De méme, afin de gagner en efficacité, nous pourrions, pour
les systemes laser a venir, nous inspirer des architectures imaginées par (Huang et al. 2016) en
concevant une cavité laser avec plusieurs passages dans le milieux a gain. Ceci entrainerait un meilleur
recouvrement entre le signal et la pompe en utilisant des zones du cristal pompées non exploitées.

Une piste d’amélioration concernant a la fois les concentrateurs et les cristaux laser, est la
recherche d’'un matériau d’indice adhéquat. En effet, coller les barreaux entre eux par adhérance
moléculaire serait une solution idéale, a I'exception que cela rendrait I'ensemble tres fragile. Se tourner
vers une solution a base colle comme nous I'avons fait, permet de garder une certaine souplesse (il est
facile de changer de cristal si besoin en disolvant la colle dans de I'alcool par exemple). Cependant, il est

152



important de trouver une colle ayant un indice suffisamment élevé (idéalement, du méme ordre de
grandeur que le concentrateur et le milieu a gain), mais qui supporte également de fortes températures,
de forts éclairements et qui soit suffisamment transparente. En effet, pendant nos expériences, nous
avons constaté a plusieurs reprises que certaines colles brulaient parce que leur transmission n’était
pas suffisamment élevée, méme sur une épaisseur de quelques dizaines de um. De plus, adopter un
protocole de collage précis permettra de gagner en répétabilité et ainsi éviter de trop fortes variations
dans les performances laser entre deux collages.

Pour certains matériaux, il arrive que le coefficient d’absorption en jeu soit trop faible pour un
pompage transverse (soit a cause d’un dopage limité par 'extinction de fluorescence, soit parce que la
largeur du cristal est trop faible). Ainsi, il est important d’imaginer d’autres solutions pour augmenter
I'absorption de la pompe dans le milieu a gain. Cela peut aller d’un simple miroir placé a I'autre
extrémité du cristal qui réfléchit la pompe non-absorbée a une chambre réfléchissante (comme dans le
cas du pompage par flash) ou diffusante. Par exemple, (Villars et al. 2015) ont réussi a multiplier
I'absorption de leur barreau de Ce:Nd:YAG d’un facteur 3 a 7 (ils ont utilisé deux types de LED) en placant
leur cristal et leurs LEDs dans une chambre diffusante faite de teflon. Cette remarque est aussi bien
valable pour les cristaux laser que pour les concentrateurs pour absorber encore plus efficacement la
lumiére des LEDs.

Concernant le laser Nd:YAG que nous avons développé, plusieurs axes peuvent étre investigués
pour améliorer ses performances. Nous pouvons d’un coté réduire la taille de la cavité au maximum afin
gu’elle ne soit limitée que par la taille du milieu a gain. Ceci est possible en collant 'absorbant saturable
au milieu a gain et le coupleur de sortie a I'absorbant saturable, comme dans le cas d’un micro-laser
d’une certaine facon. Cela demande une qualité d’alignement élevée puisqu’il ne sera plus possible de
le modifier aprés collage. Par ailleurs, il est possible d’utiliser un modulateur acousto ou électro-optique
pour déclencher le laser. Cela entrainerait moins de pertes, mais demanderait de fortes tensions
d’alimentation. Enfin, une derniére piste serait d’utiliser des coupleurs de sortie ayant des rayons de
courbures plus élevés, afin d’obtenir des modes laser plus gros, permettant une meilleure extraction de
I’énergie de pompe.

Enfin, dans cette thése, nous nous sommes particulierement intéressé a I'exploration du
pompage par LED, c’est-a-dire que notre but consistait essentiellement a étudier dans un premier
temps si I'effet laser est atteignable avec un cristal donné. Puis, dans un second temps, quelles sont les
performances énergétiques (puisque nous utilisons les LEDs en régime impulsionnel) que nous pouvons
atteindre, dans I'hypothése ou notre laser est limité seulement par I'éclairement de pompe. Cest
pourquoi, pour la plupart des résultats présentés, la fréquence de répétition était limitée a quelques
dizaines de hertz afin que I'échauffement thermique ne soit pas un facteur limitant par exemple.
Cependant, toujours dans la perspective d’une industrialisation des systéemes laser développés dans
cette these, il est nécessaire de considérer ces autres facteurs limitants, et en premier lieu la dissipation
thermique. En effet, malgré nos faibles cadences de travail, nous avons pu constater dans certains cas
I'influence de ce parametre sur nos performances laser. Ce fut également le cas de (Villars et al. 2015),
qui ont certes réussi a extraire jusqu’a 18 mJ de leur systéme laser, mais par « intermittence ». C’'est-a-
dire que leur systeme ne fonctionnait a 10 Hz que pendant quelques secondes avant de |'éteindre
pendant plusieurs minutes le temps qu’il se refroidisse, et ainsi de suite. Ainsi, dans le cadre d'une
montée en énergie des futurs systémes, il sera crucial de s’attarder a la qualité du contact thermique
entre la mécanique de refroidissement et les cristaux (concentrateur ou laser).

Références bibliographiques :
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ANNEXE 1 — ANALYSE DE L'INDICATRICE DE SORTIE D'UN
CONCENTRATEUR LUMINESCENT MASSIF

Cette annexe compare le diagramme d’émission d'une LED avec celui en sortie d’un
concentrateur luminescent massif, afin de démontrer qu’un calcul du facteur de concentration basé sur
les luminances ou les éclairements est équivalent, dans ce cas bien précis.

Dans le cas de concentrateurs solaires, le raisonnement se fait a partir de I'éclairement car les
cellules photovoltaiques étant collées au concentrateur, I’angle d’incidence n’a pas d’importance, tant
que tout le flux en sortie est récolté. Cependant, dans le cas du pompage par LED, le but est d’obtenir
une source de pompage ayant une plus forte luminance que celle des LEDs. Or, pour un concentrateur
luminescent massif, le rayonnement émis par chacune des faces est également lambertien. Pour s’en
convaincre, nous avons simulé chacun de ces systemes sous LightTools. Avec ce logiciel, il est possible
de placer un récepteur en sortie d’'une source lumineuse afin de déterminer certaines de ses
caractéristiques physiques (comme le flux émis par cette source, son éclairement, la longueur d’onde
d’émission et en particulier son intensité). Ainsi, il est possible de créer une LED non-lentillée, ayant une
taille typique de 1 x 1 mm? (par exemple) et de mesurer son diagramme d’émission (ou indicatrice de
sortie). C'est ce qui est représenté a gauche de la Figure Al- 1. Ce diagramme est l'illustration parfaite
d’un rayonnement lambertien.

Intensité (u.a.) Intensité (u.a.)

Figure A1- 1 : Diagrammes d'émission (a) d'une LED et (b) d'un concentrateur luminescent, avec en rouge et en
bleu les indicatrices dans les directions verticale et horizontale. Simulations obtenues avec LightTools.

Maintenant, si nous créons un concentrateur constitué de millions de petites particules de
phosphores sous LightTools, que nous l'illuminons par des LEDs dont leur spectre d’émission est absorbé
par ce concentrateur, alors ce concentrateur va réémettre de la lumiéere et va a son tour devenir une
source lumineuse. Comme précédemment, LightTools dispose des outils permettant de caractériser les
propriétés physiques de n‘importe quelle source. Ainsi, vous avez a droite, le cas (b) qui illustre le
rayonnement en sortie d'un concentrateur luminescent parallélépipédique, de dimensions
1x2,5x 100 mm?3. Nous constatons tout d’abord que le rayonnement en sortie du concentrateur est
également lambertien. Il y a un |éger décalage entre les directions horizontale et verticale qui s’explique
par la dissymétrie de la géométrie du concentrateur. Ainsi, dans le cas particulier d’un concentrateur
luminescent massif, dire qu’un tel dispositif augmente la luminance d’une LED d’un facteur x revient
exactement a dire qu’il augmente son éclairement de ce méme facteur x.
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Attention, j'insiste bien sur le fait que cette équivalence de raisonnement entre luminance et
éclairement n’est valable que dans le cas d’un concentrateur massif, monolithique. Ceci deviendra faux
dans le cas d’un concentrateur constitué d’une fine couche de polymére déposé sur un substrat par
exemple. Pour avoir plus de détails sur ce sujet, il est possible de consulter un article récemment publié
par une équipe anglaise, basé sur une analyse théorique et expérimentale de la distribution angulaire
de concentrateurs solaire luminescents (Parel et al. 2015)%.

22 parel, T.S. et al., 2015. Modelling and experimental analysis of the angular distribution of the emitted light from
the edge of luminescent solar concentrators. Optical Materials, 42, pp.532—-537.
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ANNEXE 2 — ETUDE ANALYTIQUE DES FACTEURS DE
CONCENTRATION ET DE LA LUMIERE PIEGEE DANS UN
CONCENTRATEUR

Cette annexe expose certaines réflexions de Sébastien Chénais autour des concentrateurs.
L'objectif de cette étude est d’obtenir un outil analytique permettant de donner une approximation
raisonnable de la partie de la lumiere (réémise) qui est piégée dans un concentrateur, ceci sans aucun
présupposé sur la géométrie du concentrateur. Elle apporte également quelques indications sur les
facteurs de concentration que I'on peut attendre d’un concentrateur (une fois la géométrie fixée).

Géométrie et notations
Soit un concentrateur parallélépipédique de dimensions (L, I, h) :

“grande face”
L / &

: ‘ I

& . / / “petite face”

Pompage

“face de coté”
Figure A2- 1 : Géométrie du concentrateur considéré.

Nous nommons les faces de ce concentrateur de la fagon suivante :

Face C2.... Fz7:e ¢l
Facse P2 : ‘ ¥

A

.v /,/

Face P1
0 « A

/ ----------- Face G2
Face C1

Figure A2- 2 : Dénomination des faces.

Soit n I'indice du concentrateur (milieu supposé isotrope) et no I'indice de son environnement. Nous
nous intéressons au flux lumineux sortant par la face P1 : ®p;.
Nous définissions le facteur de concentration en éclairement Cz comme :

Eq A2-1
A q

_ émittance de la face P1 ((bm) L1\ (L) ®pq
E™ éclairement incident sur G1 — N

L.h)\oine pine

Dans le cas idéal ou toute la lumiere incidente se retrouverait a sortir par la face P1, on aurait :
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L
Cr = (Cp)max = 7= facteur de concentration géométrique G Eq A2-2
Enfin, nous considérons que la réémission de lumiere a I'intérieur du concentrateur est isotrope.

Quelle est la condition pour laquelle les rayons sortent par I'une des 6 faces ou soient piégés ? Pour

répondre a cette question, nous allons raisonner en termes de vecteur d’onde. Soit k le vecteur d’un
Znn _2m
FEC N
Tous les rayons existant dans le concentrateur sont donc décrits par un point sur une sphére de rayon
k dans I'espace réciproque. On va utiliser les coordonnées sphériques avec correspondant a la plus

petite dimension.

— P
rayon lumineux. Nous avons k = nk avec kg =

|
Y
x>

Figure A2- 3 : Repeére dans lequel sont définies les coordonnées sphériques.
Les coordonnées de k sont donc :

. sinycosa
k =nky| siny sina Eq. A2-3
cosy

Les rayons qui sortent par les grandes faces sont ceux qui sont compris dans le cone de %-angle « tel
que a, = sin~1(1/n).

Figure A2- 4 : Angle limite avant réflexion totale interne al'interface entre I'air et un matériau d'indice n.

-
De maniere générale, les rayons qui sortent, pour un vecteur k quelconque dans le milieu d’indice n,
incident sur une surface dont la normale est 71, sont les rayons tels que a < aj.
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||Er_i|| > nky|cos ay|

> nky/1 — sina

Eq. A2-4

-
Ceci est la condition de sortie d’un rayon k incident sur une surface de normale 7.

Ainsi, pour la grande face 7t = %1, et k.u, = k. La condition devient : |k,| = koy'n® — 1. Il s'agit des
points appartenant a la calotte sphérique d’angle solide ;4 associés aux rayons sortant par la grande
face, avec Qg1 = 2m(1 — cos ay).

nko

Figure A2- 5 : Calottes sphériques (en hachuré) pour lesquelles les rayons s'échappent.

Le méme raisonnement s’applique aux 5 autres faces, indépendamment de leur taille. Par exemple,
pour qu’un rayon sorte par la face P1 (celle qui nous intéresse), il faut qu’il ne soit pas réfléchi
totalement, soit |k, | = kovn* — 1, c'est-a-dire nkg|siny cos a| = koy/n? — 1. Et de la méme facon,

|ky| = koyn? — 1.

Pour imaginer a trois dimensions les rayons qui sortent du concentrateur, il faut imaginer I'intersection
de la sphére de rayon k = nk, avec un cube de coté a = 2ky/n* — 1.

) 1

1
Calotte sphérique
par lesquelles les

rayons sortent

Figure A2- 6 : Coupe a 2D des rayons sortant et piégés.
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ks
k,
face car aucune de leur 2 (mais en général 3) composantes n’est assez grande. Ce sont les rayons piégés.

lls correspondent a :
lky| < kgvn®—1
|ky| < kovn®*—1 Eq. A2-5
lk,| < kgvn?—1

Siune seule de ces relations n’est pas vérifiée, il y aura réflexion totale sur les faces pour lesquelles elles
sont vérifiées, puis le rayon va sortir.

Les rayons dans la zone bleue correspondent a des vecteurs k( ) gui ne peuvent sortir par aucune

A deux dimensions
On voit facilement quelle est la condition pour qu’il existe des rayons piégés : il suffit que I'angle de
réflexion totale a soit inférieur a 45°.

Figure A2- 7 : Condition pour qu'il y ait guidage a 2D.

En effet, si I'angle d’incidence sur la face G1 est a, apres réflexion, ce rayon arrive sur P1 avec I'angle

T ‘s . - . -1 (1 L . s s
B =7 —a.llyapiégeage sia et f§ sont supérieurs a ap = sin™* (- ). Ainsi, cela revient & résoudre :

a>a a>a
VA s _
E_“>“°(:)“<E_“° Eq.A2-6

Cette condition est vérifiée si @y = sin™1 1/n < %, C’est-a-dire sin > V2.
En conclusion, en I'absence d’absorption, il est possible que des rayons soient piégés définitivement dés

que 'indice du concentrateur devient supérieur a V2 = 1,41. Graphiquement, cela correspond a cette
situation (les zones bleues ont été réduites a un trait) :

ke,

nko

.
. ,
. .
|
ol
.
J
T = N2k
R 0
S
R IS
.
.
.

Figure A2- 8 : En 2D, la condition limite pour qu'il y ait des rayons piégés est n > /2.
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Qu’en est-il a trois dimensions ?
C’est un peu plus difficile a imaginer, en trois dimensions, la situation précédente se schématise de la
maniére suivante, ce qui permet de mettre en évidence qu’il reste des rayons piégés.

Figure A2- 9 : Représentation en 3D de la sphére de rayon nk, avec le cube de cété 2k,vn? — 1.

Il N’y aura plus de rayons piégés quand le cube sera totalement inscrit dans la sphere, ce qui arrive
lorsque le diamétre de la sphére 2R est égal a la diagonale d du cube : d = a+/3. Or, nous savons que

R = nko eta = Zko\/nz —1.

Nous n’avons donc plus de rayons piégés lorsque :

d < 2R

2koV3yYn? — 1 < 2nk, Eq. A2-7
4k3(n? — 1) x 3 < 4nk,y?
n? <V(3/2) ~ 1,22

Dans la pratique, il n’existe pas beaucoup de matériaux pouvant faire office de concentrateur ayant un
indice si faible. Ainsi, nous pouvons quasiment conclure qu’il y a toujours des rayons qui sont piégés.

D’accord, mais dans quelle proportion ?

7 H 7 . —_— 1
L’angle solide d’une calotte de J-angle au sommet @, = sin™?! (;) est:

Q=2n(1 - cosay)

=27 <1 — /1 — sinza()) Eq. A2-8
= 2n<1 - /1 - 1/n2>

Il'y a 6 calottes comme celle-ci (une par face), donc la fraction de rayons piégés vaut :
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Xpisge =1 —

Xpiégé 1-— Eq AZ-9
3vn2—-1-2n

Xpigge =————————

n

On a Xpiegse = 0 pourn = 3/4/5 ~ 1,34. Pourquoi obtient-on un résultat différent du raisonnement
avec la diagonale du cube ?

On peut dire que ce qui n'est pas piégé sort par uniqguement une des 6 faces, si les calottes ne se
chevauchent pas, ce qui est le cas des que oy < %, c'est-a-dire sin > V2 ~ 1,41. En deca de cette

valeur, un méme rayon peut sortir par plusieurs faces, ce qui signifie que chaque calotte contribue un
peu plus d’une fois au calcul.

k,

AN N\

Figure A2- 10 : Lorsque l'indice du concentrateur est inférieur a \/2, les calottes sphériques finissent par se
superposer?3.
3Vn2-1-2 , .
Donc la formule Xpiegs = T West valable que pour n = /2. Le calcul analytique pour 1,22 <
n

n < 1,41 n’est pas trés utile car comme le montre le Tableau IlI-1 résumant les concentrateurs les plus
courants, aucun n’ont un indice optique inférieur a 1,41. Voici a quoi ressemble la tendance :

100% T
80% T

60%

é (%)

N

iég

40% T

Xp

20%

0% i i i i i i i i i I
1 12 14 16 18 2 22 24 26 28 3
Indice optique n

23 La calotte dans le plan de la feuille (selon I'axe y) n’est pas dessinée pour plus de lisibilité.
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Figure A2-1 : Evolution de la quantité de rayons piégés en fonction de I'indice du concentrateur.

Remarque : tous ces raisonnements sont indépendants de |a taille du concentrateur, la seule hypothese
porte sur sa géométrie.

Quelle est le rendement du concentrateur ?
Si nous nous intéressons a la fraction de la puissance qui sort par la face P1, nous avons :

dp1 0 \
== ou 2=2n(1-cosa Eqg. A2-10
n btotal émis 4m nPLQY ( 0) q
Avec 7MpLoy le rendement quantique de fluorescence du concentrateur considéré. Approximations
faites pour ce calcul : nous négligeons la contribution des réflexions de Fresnel des rayons sortants. En

remplacant @ par sa définition en fonction de I'indice, nous obtenons la relation suivante :

Eq. A2-11

Voici la représentation graphique :
50%

— 40% -

30% T

20%

Rendement (%

10% +

0% I I I I I I I I I I
1 12 14 16 18 2 22 24 26 28 3
Indice optique n

Figure A2-2 : Evolution du rendement optique de la face P1 en fonction de I'indice du concentrateur.

Etant donné que I'on s’intéresse a la face P1, le rendement maximum théorique est 50% (la moitié de
la lumiére part dans la direction de P1 et I'autre moitié dans celle de P2). Maintenant, si I'on prend un
cas pratique tel qu’un concentrateur en Ce:YAG (dont I'indice est 1.83 a la longueur d’onde d’émission
centrale et un np oy = 1), long de 100 mm et épais d’1 mm, nous obtenons un rendement de 8,1% et
un facteur de concentration de 8,1.

Comment récupérer les rayons piégés ?

Cette question est primordiale, car pour le cas du Ce:YAG par exemple, ces rayons piégés peuvent
représenter jusqu’a 50% de la totalité des rayons (et donc de I'énergie !).

Idée pour récupérer ces rayons : privilégier une face de sortie en adaptant l'indice a I'interface avec
cette face (la face P1 dans notre cas).
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Figure A2- 11 : Juxtaposition d'un matériau d'indice identique a celui du concentrateur (par exemple un cristal
laser).

La question est : si on considére un rayon piégé, quelle est la probabilité qu’il rencontre la face P1, face
en contact avec une adaptation d’indice ? Le fait est qu’il existe des rayons qu’on ne pourra jamais
récupérer. Par exemple, les rayons qui se propagent dans un plan parallele a la face P1. Face a cette
difficulté d’estimer précisément la quantité de rayons récupérables, nous pouvons toujours donner un
majorant en imaginant que I'on arrive a récupérer tous les rayons. On obtient ainsi un gain x en facteur
de concentration définit comme :

rayons qui sortent par P1 + rayons piégés
x = Y 1 .p 4 pieg Eq A2-12
rayons qui sortent par P1

R S OV O L

n n %(1_m)_ n—vn?—1

Voici I'évolution du gain en fonction de l'indice du concentrateur (pour une adaptation d’indice
identique a celle du concentrateur).

x Eq. A2-13

0 I I I I I I I I I I
1 12 14 16 1.8 2 22 24 26 28 3
Indice optique n

Figure A2-3 : Evolution du gain x apporté par I'adaptation d'indice sur la face P1 en fonction de l'indice du
concentrateur.

Ainsi, dans le cas du Ce:YAG, si on respecte l'indice optique entre le concentrateur et le matériau laser,
on peut espérer améliorer nos performances jusqu’a un facteur 7,3.
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ANNEXE 3 — INFLUENCE D’'UNE DESEXCITATION NON-
RADIATIVE SUR L’INVERSION DE POPULATION DANS LE
ND:YVOq.

Cette annexe expose le calcul de I'inversion de population dans un cristal de Nd:YVO4 (milieu
associé a un systeme 4 niveaux) en présence d’'une (ou d’'un ensemble de) désexcitation(s) non-
radiative(s) du niveau excité vers des niveaux autres que celui de la transition laser.

En faisant des recherches dans la bibliographie, nous n’avons pas trouvé de données claires sur
les différents processus de transition d’énergie (upconversion, absorption a deux photons, désexcitation
radiatives ou non vers des niveaux intermédiaires...) ayant lieu dans le Nd:YVO, lorsqu’il est pompé
autour de 540 nm et 590 nm (sur le niveau *Gy,, voir Figure A3- 1). Dans tous les cas, ces transitions
pourraient étre a I'origine d’une inversion de population au niveau de la transition laser plus faible
gu’attendue (expliquant des seuils d’énergie plus élevés). Afin de simplifier cette analyse, nous avons
considéré un terme de désexcitation global (dont la probabilité de désexcitation serait y"). Ce terme
regrouperait donc toutes les transitions (radiatives ou non) ramenant les ions dans leur état
fondamental (niveau O dans la Figure A3- 1) sans passer par la transition laser. Explicitons cette
hypothese a I'aide d’un schéma (Figure A3- 1) et de quelques calculs.

G 72 3
' 14
4
o Ly . 2
W, A |w
4 ‘\\
! 15/2 1
| y
4 :
A A 4
I9/2 0

Figure A3- 1 : Diagramme des niveaux d'énergie du Nd:YVOa. y est la probabilité par seconde de désexcitation non-
radiative des transitions 3 - 2 et 1 - 0 (1/y = typiquement quelques ns), y' est la probabilité par seconde de
désexcitation non-radiative de la transition 3 — 0, A est la probabilité par seconde d’émission spontanée a la
longueur d’onde 4, W, est la probabilité par seconde d’absorption et d’émission stimulée a la longueur d’onde 2,
et W est la probabilité par seconde d’absorption et d’émission stimulée a la longueur d’onde A.

Dans la Figure A3- 1, les probabilités W, et W sont respectivement égales aux produits o, E, et oE, ou
g, et g sont les sections efficaces des transitions de pompe et laser. Enfin, E, et E sont les éclairements
photoniques des faisceaux de pompe et signal. Si nous faisons le bilan d’évolution des populations, nous
obtenons les équations différentielles suivantes :
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—— =yny + Wy(n3 —ng) +y'ng

—=An, —yny + W(n, — n,)
Eq. V-1

= TYnz — W})(n3 —ng) —y'ng

Avec ngy, nq, n,, ng les populations des niveaux 0, 1, 2 et 3 par cm?. De ces équations, nous pouvons en
déduire les égalités suivantes a |'état stationnaire :

Mgy M yHW me _ yiWpty

ny ", AW ny Wy

etn=ny+n; +n,+nz Eq V-2

Avec n la quantité totale d’ion Nd3* par cm®. Avant de calculer le gain, nous devons exprimer l'inversion
de population An :

n
n=n,—ny = (n—z—l)nl Eq V-3
1

Ainsi, en I'absence de désexcitation directe 4’67/2 - 419/2 (c’est-a-dire lorsque y' = 0), I'inversion de
population s’écrit :

A W Eq. V-4
n=n—m——— V-
W, +W +A4A 7
Dans le cas d’'un pompage a 590 nm, I'inversion de population devient :
r__ Wp
dn'=n Eq. V-5

Wp+W+A+y7(A+W)

Ainsi, a cause de ce terme supplémentaire au dénominateur, I'inversion de population effective est plus
faible que ce que I'on pensait, expliquant que notre premiére courbe théorique (en vert sur la Figure
IV-8) prévoyait des seuils plus faibles d’un facteur 7. En utilisant I'Eq. V-5, nous pouvons déterminer une
condition sur le rapport y'/y pour que ce facteur soit vérifié :

An y' W, +W+A
MmM<— & —26 —— Eq. V-6
7 y W+ A
Or, dans le cas d’un gain petit signal, nous cherchons a comparer Ang avec Ang (avec W = 0). De plus,
pour les premiers coupleurs avec de faibles transmissions (inférieures ou égales a 3%), |'éclairement de
pompe est suffisamment faible pour que W, < A soit vérifie. Ceci signifie que la condition donnée par
I'EQ. V-6 se résume a :
y' =6y Eq. V-7

Bien que cette condition ne donne pas de valeur précise de y' (pour cela, il faudrait connaitre
précisément y), nous pouvons tout de méme en déduire un ordre de grandeur. En effet, la désexcitation
non-radiative de la transition 3 — 2 est de I'ordre de quelques ns (soit y = 107). Certaines études
(Zverev, Kolodnyi, and Onishchenko 1971) permettent de penser que la valeur de ¥’ puisse étre de cet
ordre de grandeur.
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C'est a partir de cette condition que la courbe théorique en violet sur la Figure IV-8 a été tracée.
De plus, le Nd:YVO, étant particulierement sensible a I'élévation de la température (Délen, Balembois,
and Georges 2011), nous avons supposé une élévation linéaire de la température avec I'énergie de
pompe (jusqu’a un peu plus de 100 °C). Ainsi, la saturation que I'on observe pour les plus grandes valeurs
de transmission peut étre expliquée par un échauffement thermique entrainé par des énergies de
pompe bien plus importantes (d’autant plus que pour cette démonstration de principe, le cristal n’était
pas refroidit).

En conclusion, il semblerait que dans le pompage par Ce:YAG (c’est-a-dire en exploitant la raie
d’absorption principale a 590 nm), il y ait des paramétres réduisant la population n, (et donc I'inversion
de population). Notre piste d’explication est basée sur un terme qui englobe probablement plusieurs
choses et qui ne peut vraisemblablement pas expliquer a lui seul I'écart constaté. Cependant, cette
démarche permet de quantifier le manque a gagner.
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Communications diverses en dehors d’un contexte scientifique

Article de vulgarisation intitulé « Pompage laser : les LED contre-attaquent », publié a I'INP du
CNRS : http://www.cnrs.fr/inp/spip.php?article3379

Cet article a été, entre autres, repris par les sites :

- DelaSFP: https://www.sfpnet.fr/pompage-laser-les-leds-contre-attaquent

- De Science Niooz : http://science.niooz.fr/pompage-laser-les-led-contre-attaguent-
2468847.shtml

- De Technoscience : http://www.techno-science.net/?onglet=news&news=13609

- Du CNRS Magazine SPRING 2015, n°37, p.10 (version anglaise) :
http://www.cnrs.fr/fr/pdf/cim/37/index.html#/10/

Une vidéo « time-lapse » sur la réalisation d’un laser (pompé par LED dans notre cas) a été réalisée :
https://www.facebook.com/institutoptique/posts/926879514017624

J'ai également participé pendant ma thése au concours « Ma Theése en 180 secondes » afin de
communiquer sur mes travaux sur le pompage par LED : https://www.youtube.com/watch?v=7KIxagH-

yH8
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Revisiting of LED pumped bulk laser: first
demonstration of Nd:YVO4 LED pumped laser
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We describe here what is, to the best of our knowledge, the first LED pumped Nd:YVOs laser. Near-IR LED arrays with
a wavelength centered close to 850 nm were used to pump transversely the crystal. By pulsing LEDs, with a duration of
the order of the laser transition lifetime, we obtained sufficient pump intensities to reach the laser threshold. At a frequency
of 250 Hz, we obtained an output energy of 40 pJ at 1064 nm for an input pump energy of 7.4 mJ, which corresponds to
an optical efficiency of 0.5%. Experimental results of small signal gain are compared with theoretical analysis. © 2014

Optical Society of America

OCIS Codes: (140.3530) Lasers, neodymium, (140.3580) Lasers, solid-state, (140.3460) Lasers, (140.3410) Laser resonators,

(230.3670) Light-emitting diodes
http.//dx.doi.org/10.1364/0OL.39.006731

After the first demonstration of the flashlamp pumped
ruby laser by Maiman [1], LED pumping was
demonstrated for the first time in 1964 in Dy:CaF2
crystal [2]. In the 1970s, different works on neodymium
lasers (such as Nd:YAG or Nd-pentaphosphate) were
published with LED as the pump source [3-8]. Laser
effect was also demonstrated with an LED pumped
Yb:YAG crystal [9]. LED pumped solid-state lasers
were generally cooled below room temperature to
Increase the emission cross section of the gain media,
LED¥s efficiency, and hence the laser efficiency.

At the beginning of the 1980s, LED pumping was
progressively forsaken with the emergence of laser
diodes. Thanks to their high efficiency and brightness,
they rapidly became the favorite way to pump solid-
state lasers. However, driven by the lighting market,
LED performance have been recently improved by
order of magnitudes. Starting from intensity of 0.1 to
10 W/cm? at cryogenic temperatures in the 70s, it now
reaches up to 100 W/em? (in continuous wave at 1 A) at
room temperature with efficiencies greater than 200
Im/W [10]. In parallel, LED prices experienced a
dramatic drop because of a massive production.
Moreover, contrary to laser diodes, LEDs are less
sensitive to electrostatic discharges and have a lifetime
3 to 4 times higher than laser diodes.

Those improvements have triggered a new interest
and LED pumping has started to be revisited since
2008. Turnbull and co-workers [11,12] took the
opportunities offered by high performance visible blue
LED to pump polymer lasers. By pulsing LEDs during
few tens of ns, they succeeded to inject up to 160 A,
leading to a LED optical intensity of 255 W/cm?2 at 450
nm and demonstrated a laser effect at 568 nm from a
polymer distributed feedback laser. Htein et al [13,14]
used a white LED to exploit all absorption bands of
erbium and neodymium doped fibers in the visible
range. They obtained 12 dB (at 1550 nm) and 6 dB (at
1400 nm) of amplification gain. Liu et al [15]
demonstrated a laser effect from a semiconductor
monolithically pumped by a LED which operates in a
thermoelectrophotonic regime.
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Surprisingly, LED pumping of bulk crystals as in the
pioneer ages has not been revisited yet. Recently, a
Korean team studied theoretically the pumping of five
gain media (Nd'YAG, Ndiglass, Nd/Cr:'YAG,
Ti:sapphire and solid dye) by two types of LEDs, white
and blue [16], but gave no experimental demonstration
of laser effect.

Furthermore, it is worth noting that many results
were reported on LED pumped Nd:YAG lasers but
nothing with Nd:YVOs crystals (probably partly
because a YVO. matrix appeared after the vanishing
of LED pumping). Compared to Nd:YAG, the product
of the emission cross section by the lifetime is still two
times higher and can, therefore, produce a much
higher optical gain. Consequently, Nd:YVOs lasers
combined with new intensities of today’s LEDs should
result in promising performance. In this Letter, we
investigate both experimentally and theoretically an
Nd:YVOq laser transversely pumped by pulsed near
IR-LED.

As pump source, we used near-IR LEDs centered at
850 nm from Light Avenue. A dice of 1 mm by 1 mm
emits an intensity of 25 W/em?2 at a continuous drive
current of 1 A. Basic calculations based on small signal
gain (see below for theory) show that this value is
currently too low to reach the laser threshold.
Therefore, we operated the LEDs in pulsed regime.
The current driven by PCO-6131 (Directed Energy,
Inc) injected into the LEDs had a square shape, with a
pulse duration of 100 ps (in accordance to the Nd:YVO4
lifetime). By increasing the current, each chip emits a
peak output intensity of 200 W/ecm? at 40 A, eight times
higher than in the CW operation. Beyond this current,
the one mil (= 25 um) gold wires between the dices and
the electrical track evaporated. In pulsed operation, we
measured the emission spectrum (Fig. 1) and found
that the spectral width increases from 35 nm to 60 nm
between 10 and 40 A. This effect can be explained by
the temperature increase of the LEDs at high current
values.

An LED array consists in a line of 18 1 mm x 1 mm
chips. We used two arrays of LED, on two opposite
sides of the laser crystal. Each chip is separated by 0.3
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Fig. 1. Spectral deformation with respect to the
injected current and Nd:YVO4 absorption bands for 1
at. % doping concentration [23].

mm from each other (llustrated in the inset of the
Fig. 2). Each LED array is placed on a water cooled
copper mount to reduce the LED heating. We studied
the energy contained in a 100 ps pulse at 40 A as a
function of the repetition rate of the LEDs. Figure 2
illustrates this measurement for all the LEDs. We
observed that, at this current, the energy was stable
(around 7.4 md) for frequencies below 250 Hz and
began to drop slightly for higher frequencies to finally
stop to emit above 400 Hz. At this frequency and this
current, the gold wires melt. This is why all our
measurements have been done far below this value
(namely 250 Hz).

As the emission diagram of LED is lambertian, it is
very difficult to collect all the emitted flux with optics.
It is nearly impossible to focus the LED beam with a
higher intensity (in W/cm? than the intensity at the
surface of the dice itself. Therefore, we chose to design
a pumping configuration without optics, the LED
beam being close coupled in the laser crystal. To
increase the number of LED, we use a transverse
pumping configuration to distribute the LED all along
the crystal faces in a setup described on Fig. 3.

The laser crystal is an a-cut 20 mm long Nd:YVOq
crystal with a doping concentration of 1 at.% and a 2
mm X 2 mm square section. The orientation of the
crystal has been picked to maximize the absorption,
that is to say that the pumping is done along the (a,c)
axes. The doping concentration has been chosen to be
as high as possible while avoiding concentration
quenching [17,18]. Two transverse faces are polished
for the pumping. However, the transverse faces are not
AR coated. The two other faces are used to cool the
crystal. As the large emission cross section of Nd:YVO4

1 s 3 1 . s ! 1 : 1 : X !
T t t T + + T t t T t t T D

100 160 220 280 340 400
LED frequency (Hz)
Fig. 2. Evolution of the pump energy emitted by the two
LED arrays as a function of the repetition rate. Inset:
illustration of the LED array.

is very sensitive to temperature changes [19,20], the
crystal 1s held by two water cooled copper mounts to
extract the heat induced by the pumping. Both crystal
laser facets are AR coated with a reflectivity below
0.1% at 1064 nm. We designed a plano-concave cavity
with an HR coated end mirror having a radius of
curvature of 500 mm and a plane output coupler. The
cavity length can be adjusted from 200 to 500 mm to
optimize the output energy.

First, we measured the performance of our system
for different transmissions of the output coupler
(Fig. 4). Our best results have been obtained with a 1%
transmission output coupler. In this configuration, we
found a pump energy threshold of 1.84 md and
obtained nearly 40 pJ of laser energy for an input
energy of 7.4 mdJ at a repetition rate of 250 Hz. This
corresponds to an optical efficiency between the laser
energy and the total energy emitted by the LEDs of
0.5%. Additionally, we studied the spatial profile of our
laser by imaging the beam waist with a 75 mm focal
length lens in a 2f-2f configuration. We measured an
M2 factor of 19, corresponding to the large pump
volume related to the transverse pumping
configuration. We have also monitored the laser pulse
shape (Fig. 4). For a pump pulse duration of 100 ps, the
laser pulse is about 65 us long at 40 A. We clearly
observe the transient buildup of the laser with the
spiking behavior at the beginning of the pulse. Then,
the laser converges to a continuous value in the second
half of the pulse, corresponding to the quasi-continuous
regime.

Subsequently, to explore the maximal gain
available, we progressively increased the transmission
of the output coupler and noted the corresponding
pump energies required to reach the laser threshold.
Figure 5 illustrates the small-signal gain Go as a
function of the pump energy at the laser threshold. We
obtained a single pass small signal gain Go up to 1.042.
The solid and dash curves represent the theoretical
evolutions from our simulations presented in the
following paragraph.

To calculate the small signal gain available with this
LED pumped system, we used the gain coefficient
(cm™) described by Eq. (1), taking into account that
LEDs are non-monochromatic sources:

dr,

_ Nt /1p2
= — Oap (A1)
g f ap( p) pdlp

he  J2p1

dh, )

where n; 1s the total population density of Nd3* ions in
the YVOy, g, is the absorption cross section at the
pump wavelength, g,; is the emission cross section at
the laser wavelength, I, is the pump intensity (in
Wiem?), 4, is the pump wavelength, h is the Planck
constant, ¢ is the speed of light in vacuum, and 7 is the

Nd:YVO, - 1% at.
2x2x20 mm? @ c-axis

RoC = 500 mm

HR @ 1064 nm l I|
I.l Plane coupler
LED

T=1-6% @ 1064 nm
Fig. 3. Experimental setup.
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Fig. 4. Evolution of the output energy as a function of the
input pump energy. Inset: spatial and temporal profiles
of the laser beam at a pump energy of 7.4 md.

lifetime of the laser transition. Finally, as the pump
pulse duration (100 ps) is the same order as the lifetime
of Nd in YVOs4 (90 ps), the real gain is not the steady-
state gain. To take the transient buildup into account,
we defined a gain coefficient g’ at the end of the pump
pulse to be

At

g' =g(1—e_?) 2

where At is the pump pulse duration. Considering L as
the crystal length, we can now calculate the small-
signal gain Go (in single pass):

GO = eg,L (3)

Crystal losses @ were assumed to be negligible.
Thus, we deduce from the relations (1) and (3) that we
need to know I, at any point in the crystal to have
access to Go. Thereby, we have used a ray tracing
software (LightTools) which allowed us to simulate our
system numerically [21]. After entering all the
parameters, we have access to the pump intensity at
any points in the crystal and are able to determine the
repartition of laser gain inside the crystal.

These simulations allow us to highlight the effects of
the LED’s spectrum on the gain. Indeed, on the Fig. 5,
the dashed line represents the theoretical evolution of
the small signal gain when we consider a 35 nm wide
spectrum (corresponding to 10 A driving current)
regardless of the injected current, while the solid line is
the result when we take into account the broadening of
the spectrum versus the driving current. Thus, we
deduce from our simulations that the LED spectral
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Pump energy emitted at threshold Eem,th (mJ)
Fig. 5. Theoretical and experimental small-signal gain
as a function of the pump energy Eemh needed to reach
the laser threshold for, different output couplers.
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broadening is a critical parameter, strongly limiting
the small signal gain and hence the laser performance.

Since the simulation was validated by experimental
data in Fig. 5, it became a tool to investigate the
influence of other key parameters coming from the
pump geometry, namely the distance between the
LED and the crystal (parameter X described in Fig. 6)
and the misalignment between the two LED arrays,
called Y.

First, Fig. 7 shows that the small signal gain is very
sensitive to the distance X between the LED arrays
and the crystal; since the incident pump intensity
(W/em?) depends on the square of the distance to the
crystal, a small increase of the LED-crystal distance
can lead to an important decrease of the gain inside the
crystal. In our setup, the working distance cannot be
less than 700 pm due to the protective glass and the
bond line (see Fig. 6); this reduces the gain by a factor
of 0.5 compared to the maximum value (reached when
the LEDs and the crystal are very close).

Gain evolution with a misalignment Y between the
LEDs is less sensitive. However, one has to control this
parameter carefully since a misalignment of 1 mm
(namely half of the crystal size) between each LED
array and the crystal can reduce the gain by 20%. This
curve has been done with X set to 700 pm (the real
distance between the crystal and LEDs), allowing us to
place our experimental point on this curve. This gives
an estimation of the LED misalignment in our setup:
close to 1.5 mm. This high value can be explained by
the setup itself having no controlled adjustment to
move the LED arrays precisely.

Our simulation can also estimate the absorbed
energy. Indeed, only 78% of the LED energy reaches
the crystal because of the distance between the latter
and the LEDs. Then, another 10% are lost because of
the non-AR coated pumped crystal faces. Moreover, as
anticipated in Fig. 1, the absorption is relatively weak.
It is partially compensated by the optical path inside
the crystal by non-perpendicular rays or rays being
trapped by total internal reflection. Taking in account
all the rays coming from the LEDs, we estimated using
LightTools that 30% of the pump energy is absorbed.
Hence, from the 7.4 mJ emitted by the LED, only
1.5 md is really absorbed. This leads to an optical
efficiency of 2.6% related to the absorbed energy.

To increase the output energy and efficiency, there
are several possible axes of improvement. As presented
in Fig. 7, a chip on board LED with shorter working
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Fig. 6. Transversal view of the pumping scheme with the

crystal at the center and the LED arrays on two opposite
sides. X & Y are two key spatial parameters.
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Fig. 7. Evolution of the theoretical small signal gain Go
as a function of the misalignment between the two LEDs
(Y) and the distance between LEDs and the crystal (X).
This calculations are used to estimate the misalignment
Y in our experiment.

distance would allow a better pump coupling into the
crystal. Also, LEDs with same intensity but with a
spectrum centered near the 808 nm absorption band
instead of 850 nm could widely improve the results.

Energy scaling may also be considered by using
double stack LEDs emitting 1.6 times more than single
LEDs for the same emitting area [22]. In addition, it
could be possible to use 2 lines of 18 LEDs to have a
pump area as large as the transverse dimension of the
crystal. It may be also possible to use dices with bigger
gold wires, which would allow to operate the LED at
higher currents and higher repetition rates.

In conclusion, we have demonstrated that it is
possible to create a laser effect, at a room temperature,
from a Nd:YVOs laser transversely pumped by LED
near 850 nm. To the best of our knowledge, this gain
medium was never LED pumped before this work and
represents the first LED pumped Nd:YVOys laser. We
obtained 40 pJ at a frequency of 250 Hz. The
corresponding optical efficiency is about 0.5% (2.6%
related to the absorbed energy). LED lighting is a very
active and growing market, constantly improving the
LED performance. This first demonstration with
Nd:YVO4 shows that it will be worth to consider LED
pumping of bulk crystals in the future, particularly in
the visible range where LED are highly optimized.

The authors acknowledge the Agence Nationale de
la Recherche (EDELVEIS project), the Labex PALM
and the Conseil Régional dIle de France for the
funding of this research.
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Light-emitting diode pumped luminescent
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High-power light-emitting diodes (LEDs) today are twice
as powerful as four years ago while meantime their price
have been divided by 4 making them promising sources
for laser pumping. However, their irradiance still falls
short by one order of magnitude of what is needed to
efficiently pump solid-state lasers. We demonstrate that
an LED-pumped Ce:YAG luminescent concentrator (LC)
can increase the irradiance of blue LEDs by a factor of 10,
with an optical efficiency of 25%, making them much
more suitable to pump solid-state lasers. In our
demonstration, we used 100 Hz pulsed LEDs emitting
190 W/cm? at 430 nm to illuminate a Ce:YAG LC, leading
to an output irradiance of 1830 W/cm?. The LC is used to
pump a Nd:YVO4 laser producing 360 pJ at 1064 nm,
corresponding to an optical efficiency of 2.2% with
respect to the LC. LED-pumped luminescent
concentrators pave the way for high-power, low-cost,
solid-state lasers. © 2016 Optical Society of America

OCIS codes: (140.3530) Lasers, neodymium, (140.3580) Lasers solid-
state; (220.1770) Concentrators, (230.3670) Light-emitting diodes.

http://dx.doi.org/10.1364/optica.99.099999

Solid-state lasers are typically devices that convert low-brightness
pump light (e.g, from flashlamps or laser diodes) into a high-
brightness laser beam. Controlling how efficiently the pump light is
transferred to the gain medium is an essential part of laser design
governing efficiency, threshold and power scalability, and generally
consists in maximizing the pump irradiance starting from a source
with a given brightness.

The classical way to do so is to use geometrical concentration, based
either on imaging or non-imaging optics [1]. Since the brightness is
conserved in virtue of the brightness theorem [2], increasing
irradiance goes along with altering the pump light directionality.
Consequently, no irradiance enhancement is possible atall whenever
the pump source is a Lambertian emitter, which is the case for light-
emitting diodes (LEDs).

LEDs show however great promise for pumping solid-state lasers
at low costs. While the first demonstration of LED pumping of laser
materials goes back to 1964 [3], it has recently experienced a
renewed interest driven by the spectacular development of LEDs for
the lighting market. Thus, various LED pumped laser media have
been reported as follows: polymers [4], fibers [5], semiconductors [6]
and more recently Nd doped matrices [7,8].

Even though LED performance has been remarkably improved
since the 1970s [9], the power densities of LEDs (typically
100 W/cm?) are still several orders of magnitude lower than those
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attained with laser diodes. Because geometrical concentration cannot
be used, the design of low-cost, efficient and power-scalable LED-
pumped laser systems requires novel design strategies.

The brightness conservation rule can be broken as far as the
wavelength is changed, a principle at work in luminescent
concentration. In this Letter, we use a luminescent concentrator (LC)
to increase the irradiance of LEDs and make them suitable for efficient,
low-cost and power-scalable solid-state lasers.

LCs have been thoroughly studied for decades for harvesting solar
energy in the context of photovoltaic energy production. A typical LC
is a slab of a transparent material embedding fluorescent
luminophores such as dyes, luminescent ions or quantum dots. Those
luminophores absorb the incident light through the large “pumped”
areas and then emit lower-frequency light which is for a large part
guided by total internal reflections (TIR) up to the small end surfaces,
leading to an increase of the output irradiance directly related to the
ratio between the large and small surface areas.

Cone of escaped light

Fig. 1. Schematic representation of a light concentrator pumped by
LEDs. (1) Pump light is absorbed by a luminophore. (2) Light is
reemitted and guided toward the edges of the LC by TIR. (3) A part of
the reemitted light escapes the LC and is lost.
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Fig. 2. Ce:YAG (red) and Nd:YVO4 absorption coefficient (average of
cand a axes, black) and emission spectra of Ce:YAG (green) and LED
in pulsed regime (100 ps, 4 A, 10 Hz, room temperature, blue).

LCs have been widely used to collect sunlight and concentrate it
onto solar cells [10], but also for greenhouse applications [11] or for
indoor illumination [12]. However, in the context of laser pumping the
requirement for an efficient LC are quite different, as the input source
is more monochromatic, and the output device (the laser) has narrow
absorption bands and is sensitive to the irradiance at the output of the
LC. To our best knowledge, LCs have been used only once for laser
pumping, when G. Turnbull and co-workers illuminated an organic LC
made of fluorescent dyes embedded in a polymer thin film with an
optical parametric oscillator (to emulate LEDs), and then used it to
pump a distributed feedback polymer laser [13].

In this Letter, we propose for the first time the experimental
demonstration of a solid-state laser pumped by a luminescent
concentrator illuminated by LEDs. As a proof of principle, we used
Nd:YVOs as laser medium and a robust crystalline LC made of Ce3*
ions ina YAG matrix.

The basic scheme of our luminescent concentrator is described in
Fig. 1. It consists in an optically polished YAG slab (with dimensions
LxIxh) doped by Ce3*ions. LEDs are close-coupled to the large faces
of the slab (Spump = 2L x I). The light re-emitted by the luminophores
and guided by TIR is collected through the edge face Sy,+ (Sout=1x h).
C performance are generally described with the concentrator factor C
defined as the ratio of the output to the input power densities (in
W/cm?). With the given parameters, it can be written as the product
of the geometrical concentration factor G (which equals Sy,ymp/Sout)

by the optical efficiency 1, /,:

C = Iout _ Pout Spump __ G (1)

- no/o

Ipump Ppump Sout

where P,y the incident pump power passing through the pumped
faces (Ipump = Poump/Spump) and P,y is the output power
through Sour (loutr = Pout/Sout)-

When LCs are illuminated by sunlight, they receive a uniform
irradiance over the whole exposed area. However, in the case of LED
pumping, the incident pump lighting is non-uniform and composed of
multiple light spots. Therefore, to take this into account, we introduce
a parameter 75, to obtain a new definition for the concentration
factor, Crep:

Crep = NojoMfinG (2)

where 7, is the filling factor of the pumped surface by LEDs and
defined as:

nfill = #Of LE‘DSSLi (3)
pump
where S} gp is the emitting surface of one LED (1 mm? in our case).
Thus, the light concentration ratio Cep can be defined as the ratio of
the output irradiance (in W/cm?) to the irradiance of one LED.
Equation (2) shows that in order to maximize Ciep, the pump surface

has to be as large as possible. In the case of a slab, it means that both
faces (top and bottom) should be used and filled by LEDs.

The filling factor plays also a key role: the LED packaging has to be
optimized and the space between LEDs reduced to a value as low as
possible. In case of a slab with double side pumping, the ratio
Spump/Sour €an be simply expressed as Spymp/Sout = 2L/h .
Hence, a high concentration ratio Crep means also a high aspect ratio
for the slab. Besides geometrical factors, the optical efficiency 7, /, of
the concentrator also needs to be maximized and can be expressed by:

710/0 = rlexcnPLQYnTanextr (4)

where 1, is the fraction of the LED power collected by the surfaces
Spump and absorbed by the luminophores, 7p gy is the
photoluminescent quantum yield of the luminophore, 1z is the
fraction of the re-emitted light guided by TIR to the edges of the LC,
and 7., is the extraction efficiency of the concentrator, that is the
output power P,,,; divided by the power carried out by all the TIR
guided rays. It is worth noting that 1, is specific to our application
since we use only a small part of the edges (S, see Fig. 1),as opposed
to photovoltaic LC using solar cells glued on all the edge surfaces.

Our LC is a slab of Ce doped YAG, chosen in virtue of its high
photoluminescence quantum yield 7p; oy (assumed to be greater
than 90% according to [14]) and the relatively good overlap between
its absorption band and the emission spectrum of the blue LEDs
available in our lab (see Fig. 2). The Cerium emission band is in the
yellow-red, matching absorption bands of many solid-state lasers like
Nd:YAG, Nd:YVO4, ruby, Ti:sapphire, or alexandrite.

Our slab dimensions are 100 mm x 9 mm x 1 mm (L x [ X h,
corresponding to a geometrical concentration factor G = 200). The
thickness of the LC (1 mm) was chosen to optimize the LED
absorption (and hence the 1, ratio) for the doping concentration in
Cerium ions of our sample (between 0.2% and 0.3%). For LEDs with
the spectrum shown in Fig. 2, the pump absorption is about 80%.

We can observe in Fig. 2 that the overlap between Ce:YAG
absorption and emission spectra is very small, meaning that the re-
absorption losses are very low for the light emitted by Ce3* ions. In
addition, YAG is a well-known material whose growing process has
been optimized for years: this guarantees low internal losses
(measured at 1.62.102 cm! in our sample). Those properties help to
maximizing gy

Because of the Ce:YAG high refractive index (typically 1.83 in the
visible), the escape cone has here amuch smaller aperture than typical
polymer or glass LCs, then maximizingnr;z : 84% (for an emission
centered at 550 nm) compared to 70-75% for polymers.

However, this advantage becomes a drawback when one need to
extract the light on the edge surface. In order to lower this effect and
increase 1,,¢-, one solution is to frustrate the TIR on the output
surface by bonding the LC directly on the laser crystal, the
intermediate glue having a refractive index much higher than the air.

As the laser medium we chose a Nd:YVOs crystal presenting an
absorption band matching the Ce:YAG emission in the yellow range
(Fig. 2). Moreover, Nd:YVOs4 is a well-known crystal with low losses

Qutput coupler:
- T:1-20% @1064 nm
- Leav=80mm %

- Rsoomm =T

Index matching
medium

c-axis (@
Nd:YVO,— 1% at. |1 A L

2x%2%20 mm? T \ “ y,

HR @1064 nm

\
14 arrays of 5x5 LEDs distributed
on either side of the concentrator

Ce:YAG

Fig. 3. Overall setup of the experiment. Inset: illustration of an LED
array.

175



T 114

350 - 1112

o
1
o

[
o
[

small signal gain

=
o
=

Small signal gain G,

T 104

T 102

1.00

2 4 é i; 10 lIZ 14 lI6 18

Ein from Ce:YAG (mlJ)
Fig. 4. Evolution of the output energy from a 3% transmission output
coupler (with an optical adhesive between the Ce:YAG and the
Nd:YVO4) and the small-signal gain for different transmissions of
output coupler, as a function of the output energy from the
concentrator. Inset: spatial profile of the laser beam ata pump energy
of 16.5 m].

and a high "emission cross section x lifetime" product leading to high
gains and low thresholds for laser oscillators.

The Nd:YVO4 laser crystal is an a-cut 20-mme-long crystal with a
doping concentration of 1 at.% and a 2 mm x 2 mm square section. The
crystal is oriented to maximize the absorption (pumpingalongaand ¢
axes). The doping concentration is chosen as high as possible while
avoiding concentration quenching [15]. A transverse face (20 mm x
2 mm) is polished for the pumping but not anti-reflection (AR) coated.
One of the crystal laser facets is high reflective coated at 1064 nm,
while the other facet is AR coated with a reflectivity below 0.1% at
1064 nm.

The LED arrays are custom-made to ensure a high LED density over
alarge area. An LED array consists of a matrix of 5x5 chips of 1 mm?
each (Fig.3). A total of 350 LEDs are used on either side of the
concentrator and distributed in 14 arrays. The LEDs are close-coupled
to the LC whose width (9 mm) is chosen to match the LED array
dimensions. Each chip is separated from one another by a 0.3 mm gap
in one direction and a 0.8 mm gap in the other way (illustrated in the
inset of the Fig. 3). In our case, the filling factor n¢;;; is 19.4%.

In the continuous wave regime, each LED emits 1 W for a driving
current of 1 A. To increase the emitted power, we operate the LEDs in
the pulsed regime. We design and made a specific electronic driver
delivering square current pulses with a duration of 100 ps (matching
the Nd:YVOq4 lifetime). The output spectra do not show much variation
between continuous and pulsed operations. We operate the LEDs at
3.75A, far below the breakdown current at 5 A. At this current, each
chip emits an output power of 1.9 W corresponding to an irradiance
of 190 W/cm?. Thus, the maximal pump power emitted by LEDs is
650 W and the corresponding energy is 65.2 mJ.

The overall setup is given in Fig. 3. We can distinguish three main
parts in the setup: the pump source, the concentrator and the laser
cavity. We design a plano-concave cavity with an output coupler
having a radius of curvature of 500 mm. The cavity length can be
adjusted from 50 to 500 mm to optimize the output energy.

Before testing laser operation, we investigate the concentrator
performance. By using a power meter placed at the output edge (with
an air gap between the LC and the power-meter), we measure an
output peak power of 43 W corresponding to an efficiency 7, /, of
6.6% and so, a light concentration ratio CLED of 2.6.

Then, the Nd:YVO4 is bonded on the Ce:YAG concentrator by using
an UV-curing adhesive (Vitralit VBB1-Gel). The refractive index of the
glue is between 1.4 and 1.5 by the measurement of transmission at
633 nm through two YAG crystals, with or without glue. The power
coupled in the Nd:YVO4 cannot be measured directly, once it is glued
to the Ce:YAG. Therefore, we use a ray-tracing software (LightTools
®) to estimate this value. Upon taking into account the Ce:YAG losses
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(measured at 1.62.102 cm) and the refractive index of the glue, we
Table 1. Comparison of the LC's performance for various index

matching media?
Configuration Pout (W) CLep No/0 (%)
Air 43 2.6 6.6
Adhesive 165 10 252
Ideal case 300 18 46.3

aldeal case (no losses, identical refraction indices for LC, optical adhesive and gain medium)

calculate the performance are considerably improved: the output
peak power coupled into the Nd:YVO4 reach 165 W, that is to say a
pump energy of 16.5 mJ,an optical efficiency 17, , 0f25.2%,and alight
concentration ratio Crep of 10. Ray tracing simulation shows that the
concentration ratio Cep can be improved up to 18 (17, /, up to 46.3%),
assuming that the glue has exactly the same refractive index as both
the LC and the laser crystal and that all the propagation losses are
negligible. The different configurations and important values are
gathered in Table 1.

For laser operation, the LEDs are driven at 100 Hz repetition rate to
limit the thermal effects on the uncooled crystals. Hence the average
pump power is only 6.5 W incident on Ce:YAG and 1.65 W onto the
Nd:YVOs crystal.

Laser oscillation threshold is reached for a Ce:YAG pump energy of
4 m] approximately. We measure the performance of our system for
different transmissions of the output coupler (Fig. 4). Our best results
are obtained with a 3% transmission output coupler. The output
energy is then 360 pJ at 1064 nm for a Ce:YAG energy launched in the
Nd:YVO4 estimated to be 16.5 mJ. This corresponds to an optical
efficiency of 2.2% and 0.6% related to the total energy emitted by the
LED arrays.

Following the spectral overlap (between LED spectrum and the
averaged absorption spectra for ¢ and a axes) and the doping
concentration of the vanadate, we calculate an absorption of 36%. As
expected by the transverse pumping configuration and the low
absorption, the laser profile is highly multimode, filling the crystal
aperture (inset of the Fig. 4).

Subsequently, to explore the maximal gain available, we
progressively increase the transmission of the output coupler and
measure the pump energy required to reach laser threshold. From
these measurements we deduce the single-pass small-signal-gain Go
and plot it versus the pump energy (Fig. 5). This gain reaches up to
1.13. Above 5%, one can observe an inflection in the gain curve
certainly related to thermal effects: since the Nd:YVO4 is not cooled,
the pumping induces an increase of the crystal temperature and
consequently a decrease of the emission cross section [16].

Extending the pumping duration to 3 ms at 5 Hz repetition rate is
also allowed by our electronic driver. In this configuration, we obtain
8.5 mJ of laser energy for an input energy estimated at 500 m]J from
the concentrator and 2 ] from the LED arrays. This result corresponds
to an optical efficiency of 1.7% and 0.4% related to the total energy
emitted by the LED arrays. We attribute these lower efficiencies,
compared to short pulse pumping, to a higher thermal load in the gain
medium.

Despite a pumping scheme slightly different, compared to the
Nd:Ce:YAG laser demonstrated by Villars et al. [8] (which is the latest
published result to our knowledge), we obtained a lower optical
efficiency (0.6% compared to 6.2%). This is mainly due to a better
energy transfer from Ce to Nd in the case of a co-doped crystal. In our
case the energy transfer is achieved by emission and absorption
processes and the spectral bands of Ce and Nd are not perfectly
overlapped.

Consequently, several ways of improvements exist: the first one
consists in using a concentrator doped with luminophores having a
narrower emission spectrum, like quantum dots [17], with better
matching of the narrow lines of Nd crystals. The second one consists
in choosing laser crystals with larger absorption bands in the yellow



range: ruby, alexandrite or Ti:sapphire are good candidates for
spectral matching with Ce:YAG.

Using a concentrator as an intermediate between LED and laser
medium presents however many advantages. Our results showa laser
threshold 15 to 40 times lower than in [8], resulting from the
combination of the higher emission cross-section of Nd:YVOs over
Nd:YAG at 1064 nm and the concentration effect that allowed a pump
irradiance at the concentrator output as high as 1830 W/cm?, typically
one order of magnitude higher than the irradiance available in direct
LED pumping [8].

We believe that the pump irradiance and the corresponding
concentration ratio are far from maximum. 7, ,, can be improved by
a better index matching between the concentrator and the laser
medium or even by additive free bonding between the two crystals.
The filling factor can be easily increased in our setup : we used only 14
arrays compared to a potential of 20 arrays according to the
dimensions of our Ce:YAG. It can also be improved by more compact
LED packaging flip-chip technology [18]. Moreover, the aspect ratio
L/h can be increased by several methods: LEDs with an emission
spectrum shifted towards 450 nm lead to a lower absorption length in
Ce:YAG. Consequenly slabs with a lower thickness h could be used
(500 pm is mechanically possible for a length L of 100 mm in a single
crystal). To increase L, one could also bond Ce:YAG crystals together.
Our calculations show that the concentration ratio increases by a
factor 1.6 when two crystals of 100 mm are bonded (assuming losses
as low as 1.62.10-2 cm?). Finally, we can also recycle the output light
on the other edge of the concentrator with a mirror.

The other advantage of LED-pumped concentrators compared to
direct LED pumpingis power scaling. Indeed, the transverse surface of
alaser crystal is limited to few tens of cm? (14 cm? in [8]) clamping the
LED pump power to a few hundred of watts (322 W [8]). In our
Ce:YAG concentrator, the pump surface is 18 cm? with an LED pump
power of 650 W and despite the unoptimized conversion efficiency
(100 = 25.2%)) of the concentrator, the converted pump power
launched in the laser medium reached already 165 W. Instead of
covering the crystal surface by LEDs, it can be covered by the output
edge of concentrators. As we obtain a concentration ratio Crep of 10, it
means that a laser crystal can be (at least) LED pumped with a power
10 times higher thanks to concentrators.

In conclusion, we demonstrated for the first time a high power LED
pumped Ce:YAG concentrator. It emits 165 W peak power with an
irradiance reaching 1830 W/cm? and an optical efficiency of 25.2 %.
To the best of our knowledge, this paper reports also the first
solid-state laser (Nd:YVOs) pumped by an LED concentrator.
Operating with pump pulses of 100 ps at 100 Hz, the laser produces
an energy of 360 pJ at 1064 nm. The corresponding optical efficiency
is about 2.2% with respect to the concentrator output (6% related to
the absorbed energy) and 0.6% with respect to the LED pump energy.

As LED lighting is a very active and growing market, constantly
improving the LED performance and reducing the cost per watt. LED-
pumped concentrators open the way for high-power, low-cost, solid-
state lasers tunable in the red-near-infrared such as Ti:sapphire.

Funding. Agence Nationale de la Recherche (ANR-12-BS09-0012-
01); Labex PALM (ANR-10-LABX-0039); Conseil Général de 'Essonne.
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ANNEXE 5 — CARACTERISTIQUES PHYSIQUES DES

PRINCIPAUX CRISTAUX LASER

Cette annexe rassemble les caractéristiques physiques les plus utiles pour les simulations, des

principaux cristaux laser communément utilisés et pouvant se pomper dans le visible.

Alexandrite (Cr3+:BeAl204)

L"alexandrite est un cristal laser biaxe qui possede deux bandes d’absorption, autour de 410 nm
et 590 nm. Concernant I’émission, il se comporte comme un systéme 3 niveaux avec deux raies situées
a 678 nm et a 680 nm et comme 4 niveaux pour la bande d’émission comprise entre 700-820 nm. La
section efficace d’émission pour les raies 3 niveaux est de 3.10% cm? et d’environ 5.102' cm? a 752 nm
(Kuper & Brown 2006). Contrairement a beaucoup de cristaux, sa section efficace d’émission augmente
avec la température, pour atteindre jusqu’a 2.102° cm? & 450 K. Le temps de vie a 300 K est de 260 ps.

La densité d’ions Cr¥* pour un dopage de 0,1% est de 3,51.10% cm™ (Koechner 2006).

I
5 Alexandrite

@
= 0.063 at% Cr* £
R 2 ! -
-— @
A :
£ 3 . >
) //\ For Polarization: /\ =
o !
£ 2 fi Ella Z
= =
= 4 Ellb =
2 1 Ellc

0
400 500 600 700

Wavelength {nm]

Ellb —Elb
-—Ellc
x 002 -ENld
P?
Eilc
Ella
L J s -
R, R, Ry R, R, R, 880 700 720
ACNM)

Figure A5 - 1 : (a gauche) absorption et (a droite) émission a 77 K de I'alexandrite (Bukin & Matrosov 1981;

Koechner 2006).
Section efficace d’absorption a 590 nm 1,4.10%% cm?
Section efficace de réabsorption a 680 nm 8,2.102° cm?
Section efficace d’émission a 680 nm 3.10% cm?
Section efficace d’émission a 752 nm 5.102' cm?
Temps de vie 260 ps
Densité d’ions chrome (0,1 at.%) 3,51.10%cm?3
Ella=1,737
Indices optiques a 755 nm Ellb=1,742
Ellc=1,735

Tableau A5- 1 : Tableau récapitulatif des propriétés de I'alexandrite.
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Cr:LiSAF (Cr3+:LiSrAlFe)

Le Cr:LiSAF est un cristal laser uniaxe qui possede deux bandes principales d’absorption, autour
de 440 nm et 650 nm. Concernant I'émission, il se comporte comme un systeme 4 niveaux avec une
large bande comprise entre 700-1100 nm. La section efficace d’émission est de 4,8.102° cm? & 850 nm
(Payne et al. 1994; Chang et al. 2002). Le temps de vie a 300 K est de 67 ps. La densité d’ions Cr3* pour
un dopage de 1,7% est de 1,4.10%° cm3(Payne et al. 1994).
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Figure A5 - 2 : Sections efficaces d’absorption et d’émission du Cr:LiSAF (Payne et al. 1989).

Section efficace d’absorption a 650 nm 5,5.102% cm?
Section efficace d’émission a 850 nm 4,8.10%° cm?
Temps de vie 67 us
Densité d’ions chrome (1,7 at.%) 1,4.10%°cm?3
. . . no=1.387
Indices optiques a 850 nm n. = 1.394

Tableau A5- 2 : Tableau récapitulatif des propriétés du Cr:LiSAF (Payne et al. 1989; Payne et al. 1994, Peterson et
al. 1999; Chang et al. 2002).
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Nd:YAG (Nd3+:Y3A15012)

Le Nd:YAG est un cristal laser isotrope qui possede de nombreuses raies d’absorption qui vont
du visible au proche infrarouge, dont les principales sont situées a 530 nm, 590 nm, 750 nm, 808 nm et
885 nm. Concernant I'émission, il se comporte comme un systéme 4 niveaux avec des raies situées a
946 nm, 1064 nm, 1319 nm et 1338 nm. La section efficace d’émission est de 2,8.10° cm? & 1064 nm.
Le temps de vie a 300 K est de 230 ps. La densité d’ions Nd** pour un dopage de 1% est de 1,38.10%° cm"
3 (Koechner 2006).

45 0.62% Nd-doped YAG, corrected for Fresnel loss 12 1% Nd-doped YAG, corrected for Fresnel loss
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Figure A5 - 3 : Spectre d’absorption du Nd:YAG (source : Northrop Grumman).

Section efficace d’absorption a 590 nm 3,9.10%° cm?
Section efficace d’absorption a 808 nm 6,2.102° cm?
Section efficace d’émission a 1064 nm 2,8.10° cm?
Temps de vie 230 s
Densité d’ions néodyme (1,0 at.%) 1,38.10°cm’3
Indice optique a 1064 nm n=1.815

Tableau A5- 3 : Tableau récapitulatif des propriétés du Nd:YAG (Koechner 2006).
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Nd:YLF (Nd3+:LiYF4)

Le Nd:YLF est un cristal laser uniaxe qui posséde trois raies principales d’absorption situées
autour de 792 nm, 797 nm et 863 nm dont les sections efficaces sont respectivement 1,3.10%° cm?,
7,5.102° cm? et 5,0.10% cm? (Neto 2012). Concernant I'émission, il se comporte comme un systéme 3
niveaux pour la raie située a 863 nm et comme un 4 niveaux pour les raies a 1047 nm, 1053 nm et
1313 nm. Les sections efficaces d’émission a 1047 nm et 1053 nm sont respectivement de 2,2.10'%° cm?
et 1,4.10% cm?. Le temps de vie a 300 K est de 485 ps. La densité d’ions Nd* pour un dopage de 1 at.%
estde 1,4.10°° cm™.
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Figure A5 - 4 : Sections efficaces d’absorption et d’émission du Nd:YLF (Neto 2012).

Section efficace d’absorption a 792 nm 1,3.10% cm? (axe ¢, 1)
Section efficace d’émission a 1047 nm 2,2.10"° cm? (axe ¢, 1)
Section efficace d’émission a 1053 nm 1,4.10" cm? (axe a, 0)
Temps de vie 485 us
Densité d’ions praséodyme (1,0 at.%) 1,4.10%°cm™3
Indice optique & 1053 nm ::; 12;%

Tableau A5- 4 : Tableau récapitulatif des propriétés du Nd:YLF (Neto 2012).
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Nd:'YVOyq

Le Nd:YVO, est un cristal laser uniaxe qui possede de nombreuses raies d’absorption qui vont
du visible au proche infrarouge, dont les principales sont situées a 530 nm, 590 nm, 750 nm, 808 nm et
885 nm. Concernant I'émission, il se comporte comme un systéme 4 niveaux avec des raies situées a
914 nm, 1064 nm et 1342 nm. La section efficace d’émission est de 12.10° cm? & 1064 nm. Le temps
de vie 8300 K est de 90 ps. La densité d’ions Nd** pour un dopage de 1% est de 1,26.10%° cm (Koechner
2006).
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Figure A5 - 5 : Spectre d’absorption du Nd:YVOa4 (a gauche, moyenne des axes a et ¢ pour un cristal dopé 1%, et
détails autour de 808 nm issus de Peterson & Jenssen 2002 a droite).

Section efficace d’absorption a 590 nm

. s . R 4-7.10° cm?
(calculée a partir de celle a 808 nm) cm

3.10 em? (axe ¢, m)*

Section efficace d’absorption a 808 nm 6.10% cm? (axe c, m)?
1,4.10'° cm? (axe a, 0)
Section efficace d’émission a 1064 nm 12.10 ecm? (axe ¢, i)
Temps de vie 90 us
Densité d’ions néodyme (1,0 at.%) 1,26.10°cm™
No = 1,959

Indice optique a 1064 nm

Ne=2.166

Tableau A5- 5 : Tableau récapitulatif des propriétés du Nd:YVOasl(Peterson & Jenssen 2002; Sato & Taira 2004),
2(Koechner 2006; Mcdonagh et al. 2006).
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Rubis (Cr3+:Al203)

Le rubis est un cristal laser uniaxe qui posséde deux bandes d’absorption, autour de 400 nm et
550 nm. Concernant I'émission, il se comporte comme un systéeme 3 niveaux avec deux raies situées a
692,8 nm et 694,3 nm. La section efficace d’émission est de 2,45.102° cm? (Koechner 2006). Le temps
de vie 3 300 K est de 2,8 ms (Chen et al. 2012). La densité d’ions Cr** pour un dopage de 0,022% est de

1,04.10% cm’3.
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Section efficace d’absorption a 400 nm

4,0.10 cm? (E || a)

Section efficace d’absorption a 550 nm

Section efficace de réabsorption a 694 nm

(
2,5.10 cm? (E || a)
1,3.102° cm? (E || a)

Section efficace d’émission a 694 nm

2,45.10%° cm?

Temps de vie 2,8 ms
Densité d’ions chrome (0,022 at.%) 1,04.10%cm?
: . . No=1,763
Indices optiques a 694 nm ne=1755

Tableau A5- 6 : Tableau récapitulatif des propriétés du rubis (Cronemeyer 1966; Koechner 2006; Chen et al.

2012).
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Ti:saphir (Ti3+:Al203)

Le Ti:saphir est un cristal laser uniaxe qui posséde une large bande d’absorption, centrée a
490 nm. Concernant I’émission, il se comporte comme un systeme 4 niveaux avec une tres large bande
centrée 3 800 nm. La section efficace d’émission est de 2,8.10*° cm? selon I'axe c (Moulton 1986). Le
temps de vie a 300K est de 3,2 us. La densité d’ions Ti** pour un dopage de 0,05 at.% est de
2,45.10% cm (Deshazer & Kangas 1987).
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Figure A5 - 8 : Spectres d’absorption et d’émission du Ti:saphir (Moulton 1986).

. . , . 2,8.10% cm? (E || a)
Section efficace d’absorption a 490 nm 6.5.10%° cm? (E || o)
. . e 1,0.10¥ cm? (E || a)
Section efficace d’émission a 800 nm 28107 cm? (E || o)
Temps de vie 3,2 us
Densité d’ions chrome (0,05 at.%) 2,45.10*cm?3
no=1,760

Indices optiques a 800 nm

Ne=1,752

Tableau A5- 7 : Tableau récapitulatif des propriétés du Ti:saphir (Moulton 1986, Deshazer & Kangas 1987;
Koechner 2006).
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ANNEXE 6 — PISTES D’ AMELIORATION DES
CONCENTRATEURS LUMINESCENTS

Les concentrateurs luminescents ont un fort potentiel, les résultats de cette these le mettent
en avant. Cependant, leurs performances peuvent bien évidemment étre améliorées. Pour cela,
plusieurs pistes sont envisageables. L'une d’elles serait la réduction de I'épaisseur du concentrateur. En
effet, dans le cadre d’'un pompage laser, la taille des modes fondamentaux atteint rarement la
dimension du mm. Par conséquent, nous pourrions nous contenter d’une épaisseur de 500 um par
exemple, nous faisant gagner un facteur 2 sur le facteur de concentration géométrique. De plus, la
qualité cristalline des matrices de YAG offre la possibilité de propager des rayons lumineux sur plusieurs
dizaines de cm. Ainsi, il devrait étre possible d’utiliser des cristaux plus longs que 100 mm.

Les concentrateurs massifs ne sont pas nécessairement limités aux scintillateurs. En effet, les
matériaux laser peuvent également faire office de concentrateur. De trés nombreux lasers a solide sont
réalisés a partir d’'une matrice cristalline, garantissant de faibles pertes. Par exemple, le Ti:saphir, avec
sa bande d’émission centrée a 800 nm, pourrait étre un (tres ?) bon candidat pour pomper des
matériaux dopés a I'ion néodyme. Aussi, nous pourrions imaginer pomper un Cr:LiSAF avec un
concentrateur fait en rubis (émission a 694 nm). Des travaux récents (Meinardi et al. 2014) pourraient
laisser penser que des boites quantiques immergées dans des matrices en polymere tel que le PMMA
puissent constituer des concentrateurs avec suffisamment peu de pertes. De tels objets seraient
fortement intéressants car il est possible de choisir la longueur d’onde d’émission en jouant sur la taille
(du coeur et de la coquille) des boites quantiques. Ce degré de liberté rend leur utilisation bien plus
souple qu’avec des cristaux dont les propriétés d’émission sont figées par la spectroscopie du matériau.

Par ailleurs, il existe également des pistes d’amélioration concernant I'extraction des rayons
piégés dans les concentrateurs. La premiére cherchera a frustrer la RTl sur la face de sortie Sgoptie- Cela
peut se faire de différentes maniéres : un dépoli (50% de réflexion, 50% de transmission) permet déja
de gagner quasiment un facteur 3 par rapport a une face polie, émettant dans l'air. Il est aussi
envisageable de biseauter la face de sortie (a I'aide d’un polissage optique) pour faire en sorte que les
rayons incidents sur Sgortie N€ SOient pas en RTI. Cette solution permet d’extraire une majorité de rayon
par la face de sortie, la minorité étant extraite par la face du dessous (voir schéma en Figure A6 - 1 (a)).
Nous pouvons aussi coller des éléments afin d’extraire la lumiére comme I'a fait trés récemment une
équipe hollandaise (Roelandt et al. 2015; de Boer et al. 2016) en collant un CPC en sortie d'un
concentrateur en Ce:YAG, voir Figure A6 - 1 (b). Le CPC permet de diminuer I'angle de sortie des rayons
pour les rendre quasiment collimatés (il s’agit du fonctionnement inverse de ce qui a été présenté au
début du Chapitre Ill, partie 111.1.2.b). La contrepartie de cette solution est que la surface émettrice
devient plus grande (le principe de conservation de I'étendue géométrique est respecté). Un dernier
élément permettant de « vidanger » un concentrateur est I'utilisation de lentilles boules. En effet, ces
derniéres, étant en verre, permettent d’adapter I'indice de sortie, donc de récupérer certains rayons
piégés. Les rayons sortants ne sont pour autant pas piégés dans cette nouvelle optique puisque leur
angle d’incidence est forcément normal a la surface de la lentille, voir Figure A6 - 1 (c) (Parel et al. 2015).
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cl

Figure A6 - 1 : (a) concentrateur biseauté, (b) concentrateur collé a un CPC, (c) concentrateur collé a une lentille
boule.

La seconde école cherchera plus a diriger les rayons dans une direction privilégiée. Pour cela,
une solution proposée dans la littérature (Peters et al. 2009) consiste a mettre une structure photonique
de part et d’autre du concentrateur pour guider la lumiere préférentiellement dans une direction (voir
Figure A6 - 2). En faisant cela, les auteurs ont réussi a augmenter le flux en sortie de la face considérée
de 20%. Enfin, une autre derniére solution consisterait a utiliser I'émission stimulée dans un
concentrateur afin de rendre le flux de sortie plus directif et légerement plus resséré spectralement
(Morgan & Dufour 2012; Kaysir et al. 2016).

spectrally

; matched
photomclstructure e |
]

t fluorescent
photonic structure concentrator

Figure A6 - 2 : Structure photonique proposée par (Peters et al. 2009) amenant la lumiére vers la cellule
photovoltaique.
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Titre : Pompage par LED de matériaux laser émettant dans le visible ou I’infrarouge proche.
Mots clés : Diode ¢électroluminescente, laser, concentrateur, néodyme, pompage par LED.

Depuis le début des années 2000, les performances des diodes électroluminescentes (LED) ne
cessent de s’améliorer alors que leur prix connait une diminution spectaculaire grace a une
production a grande échelle liée au marché de I'éclairage. Ainsi, les LED deviennent une source de
lumiére intéressante pour le pompage de lasers solides, intermédiaire entre les lampes flash et les
diodes laser. C’est pourquoi, nous proposons dans cette these, de revisiter le pompage laser par
LED, 40 ans apres la premiere démonstration. Nous avons démontré le premier systéme laser
Nd:YVO,; pompé directement par LED. La brillance des LEDs limitant fortement les
performances, nous nous sommes intéressé au concept de concentrateur luminescent (en Ce:YAG)
pompé par LED. Nous avons ainsi développé une nouvelle source d’éclairage haute brillance,
améliorant les performances des LEDs d’un facteur 20 pour aboutir a des éclairements de I’ordre
de plusieurs kW/cm?. Le pompage laser par cette nouvelle source de pompage a été validé pour la
premiére fois sur les cristaux laser de Nd:YVOs (3 mJ obtenus avec un profil monomode et 6 mJ
en multimode) ainsi que sur des cristaux de Nd:YAG. Dans ce dernier cas, un déclenchement passif
a I’aide d’absorbants saturables a permis d'obtenir ainsi des performances encore jamais atteintes
pour un laser pompé par LED. Ainsi, les concentrateurs pompés par LED ouvrent de nouvelles
possibilités pour le pompage de matériaux laser nécessitant de forte brillance de pompage. Les
premiers essais sur le saphir dopé au titane montrent qu'il est possible d'obtenir du gain sur ce
matériau en pompage par LED.

Title : LED pumping of gain media emitting in the visbile or the NIR.
Keywords : Light-emitting diode (LED), laser, concentrator, neodymium, LED pumping.

Abstract : Since the early 2000s, the lighting market is constantly growing up, pulling the Light-
Emitting Diodes (LED) performance forward and pushing their cost down. LED is becoming an
interesting source of light for laser pumping, between flashlamp and laser diodes. Thus, 40 years
after the first demonstration, we suggest to revisit laser LED pumping. In this work, we
demonstrated for the first time a Nd:YVOs laser directly LED-pumped. LED radiance being
limited, we took interest in LED-pumped luminescent concentrators. By developing Ce:YAG
concentrator, we were able to overcome the LEDs irradiance by a factor of 20, leading to output
irradiances of the order of multi-kW/cm?. We validated the concept by pumping for the first time
a Nd:YVO; crystal and a Nd:YAG crystal with luminescent concentrators. Output energies of
several mJ were obtained. In addition, we succeeded to get a passively Q-switched regime for the
Nd:YAG laser by using saturable absorbers leading to unpreceded performance for a LED-pumped
laser. Finally, LED-pumped concentrators pave the way for new possibilities for high-radiance
source pumped media. Our first tests on titanium doped sapphire show that a laser gain with a LED
pumping is achievable.
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