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Introdution générale 30.1 IntrodutionDès sa première réalisation expérimentale par Théodore Maiman en 1960, le laser afontionné en régime impulsionnel. Même si les puissanes misent en jeu à ette époqueétaient très faibles, la brillane de ette soure rivalisait déjà ave un million de soleils. Dee fait, il était faile de voir l'intérêt de pouvoir plaer une fration d'énergie lumineusedans des impulsions de durée les plus ourtes possibles.0.1.1 Un peu d'histoireForte puissane don, généreusement assoiée ave les durées les plus ourtes mesu-rables. Cette résolution temporelle était tout d'abord nanoseonde (10−9-s) grâe aux lasersdélenhés mais la volonté de aratériser des événements de plus en plus rapides a motivéla réalisation de lasers délivrant des impulsions dont la durée est de plus en plus ourte. Dès1965, les lasers à modes bloqués ont permis d'obtenir des impulsions de durée pioseonde(10−12-s). Dès lors, les ingénieurs et herheurs du monde entier redoublent d'imaginationpour ompenser la dispersion "naturelle" de leur haîne laser et omprimer au plus ourtles impulsions pioseondes. C'est ainsi qu'en 1969, E.B. Treay met en oeuvre la "gratingpair" [51℄. En 1984, pour atteindre le régime solitonique dans les osillateurs, R.L. Forkaidé de O.E. Martinez et J.P. Gordon utilisent une paire de prisme [47℄. Les impulsionsdeviennent alors femtoseondes (10−15-s). Aujourd'hui, la ourse aux ourtes durées sepoursuit ave les impulsions attoseondes (10−18-s) voire même zeptoseondes (10−21-s).Ave les impulsions lasers femtoseondes, des puissanes et des densités de puissane o-lossales deviennent aessibles. Dans es onditions, les seuils de dommage des matériauxsont rapidement atteints. En 1985, D. Strikland et G. Mourou, appliquent habilementla tehnique d'ampli�ation à dérive de fréquene (ommunément appelée Chirped PulseAmpli�ation ou CPA) à l'optique [11℄. Cette tehnique, issue du onept de "séparationtemporelle", tire parti de la largeur spetrale assoiée aux impulsions ourtes. L'impul-sion est don allongée temporellement (étirement) en retardant les omposantes spetralesles unes par rapport aux autres. L'impulsion étirée est alors ampli�ée sans atteindre l'in-tensité de dommage des matériaux. En�n, les impulsions sont regroupées temporellement(ompression).Ave la tehnique d'ampli�ation à dérive de fréquene, l'exploration des système d'éti-rement et de ompression ommene. Deux philosophies entrent en ompétition. Faireun ouple étireur-ompresseur parfaitement linéaire ou parfaitement symétrique. En 1987,O.E. Martinez réalise une ligne à dispersion positive [45℄. En faisant l'image d'un des ré-seaux du ompresseur de E.B. Treay via un système optique afoal, il obtient une loide dispersion symétrique, en première approximation, au ompresseur. Alors que C. Fio-rini dérit l'importane de la symétrie entre l'étireur de Martinez et le ompresseur deTreay [4℄, P. Tournois propose de nouvelles on�gurations d'étireur et de ompresseur.Son but était de trouver des ouples étireur-ompresseur très linéaires justi�ant que l'a-ord parfait de es ouples est moins ritique ompte tenu de l'invariane par translation.Ainsi, en 1993, P. Tournois introduit un nouveau système utilisant une paire de réseauxde di�ration ave une dispersion linéaire. Ce système, omposé d'une paire de prisme etd'une paire de réseau en transmission porte aujourd'hui le nom de "Grism" [50℄. Il proposeégalement un système omposé de réseaux en transmission disposés perpendiulairement[25℄. A ette même période, d'autres systèmes "exotiques" sont mis en ÷uvre ou suggérés[10℄. En 1995, P. Tournois résume sa ré�exion onernant les nouveaux systèmes propiesà la tehnique CPA en ajoutant un onept fort, les miroirs de Bragg "hirpés" (ChirpedBragg Re�etor) [26℄. Ce dernier système est très séduisant ar il o�re des e�aités très



4 Introdution généraleélevées (supérieures à 90%) assoiées a une loi de dispersion omplètement personnalisée.Cependant dans son artile, le miroir de Bragg simulé était omposé d'un empilement deouhes mines d'indie (plus d'un millier) ave des épaisseurs aussi �nes que 7-nm. Mêmesi ette solution était vraiment prometteuse, P. Tournois onlut lui-même son étude ennous mettant en garde sur les modes de réalisation. De tels miroirs sont aujourd'hui dis-ponibles sous la forme de miroirs diéletriques "hirpés". Ils sont très e�aes mais trèsoûteux et leur pouvoir de dispersion est relativement faible ompte tenu de leur épaisseur.En parallèle, A. Galvanauska béné�ie des progrès des téléommuniations pour réaliserune haîne laser femtoseonde, en utilisant des réseaux de Bragg �brés [1℄. Cette fois lesgrandes longueurs de �bre permettent une dispersion très importante mais leur oût resteélevé et surtout la puissane maximum pouvant être injetée dans es �bres sans e�et nonlinéaire est plut�t faible.

Fig. 1 � Chronologie partielle des systèmes d'étirement et de ompression dans le ontextedes lasers ultra-ourts.Malgré une diversité de solutions pour les étireurs et les ompresseurs, le système deTreay va dominer omplètement les arhitetures lasers en raison de son très haut niveaude dommage essentiel pour les appliations très haute énergie. Et e, d'autant plus quel'utilisation d'un étireur de Martinez utilisant un triplet de Ö�ner [37℄ en tant que sys-tème d'imagerie assoié à un �ltre dispersif aousto-optique [46℄ permet de ompenser ladispersion totale de haînes laser et de produire des lasers ommeriaux ave des impul-sions supérieures à 40-TW en quelques 20-fs. Pourtant, ette solution est loin d'être faileà mettre en ÷uvre et le système est assoié à de nombreux défauts. Le oût des optiques(réseaux de di�ration et optiques ré�etries du triplet de Ö�ner) est très élevé en raisondes très grandes dimensions et des qualités de surfae néessaires pour l'obtention d'im-pulsion de 20-fs. La réalisation néessite plusieurs heures de réglage de préision. De plus,la robustesse est faile à remettre en ause en raison de l'aspet "multi-omposant" dusystème. D'autre part, la séparation temporelle des omposantes spetrales se fait en deux



0.1. Introdution 5étapes. Le réseau de di�ration produit une séparation angulaire des longueurs d'ondes. Ilest néessaire de onvertir ensuite ette séparation angulaire en séparation temporelle viad'importantes distanes de propagation (parfois supérieures au mètre). Ainsi le système estextrêmement volumineux. En�n, le rendement du système est faible. Malgré les e�orts im-portants des fabriants de réseaux pour augmenter leur e�aité, un système utilisant unréseau ave 90% de di�ration dans le premier ordre, o�re un rendement global au mieuxde 65% à ause des quatre passages sur le réseau. En dépit de tous es défauts, l'industrieexploite ette solution pour proposer des haînes laser toujours plus puissantes.0.1.2 Plan de l'étudeC'est dans e ontexte sienti�que et éonomique que s'insrit ma thèse. Les systèmesd'étirement et de ompression ont été lairement identi�és omme verrous tehnologiquespour le développement des lasers femtoseondes tant dans le adre sienti�que, qu'indus-triel. A et e�et, nous avons mené une étude pour la réalisation d'un système étireur om-pat, proposant une rupture tehnologique. Son utilisation dans une haîne d'ampli�ationlassique onduit à une démonstration de faisabilité laire d'un tel système.Le premier hapitre propose une rétrospetive suinte sur le travail d'exploration etd'innovation à l'origine de la solution tehnologique retenue. Deux onepts majeurs sontdérits : le onept de séparation temporelle ompate de longueur d'onde et le onept dematériaux holographiques épais.Je présente brièvement dans le seond hapitre la théorie des réseaux de Bragg. Jedéris ensuite la méthode de modélisation et je présente les résultats des simulations et lesordres de grandeur néessaires à la réalisation d'un omposant.Le hapitre trois, est quant à lui, onsaré au onept des matériaux holographiquestrès épais (dimensions entimétriques) et relativement sensibles (faible �uene 1, 2J/cm2,forte modulation d'indie ∆n = 10−3). A nouveau, je déris la modélisation des maté-riaux holographiques à migration de matière sans séparation de phase et je présente dessimulations d'enregistrement d'hologramme en donnant quelques ordres de grandeur.La réalisation d'un omposant est présentée au hapitre quatre en utilisant les onnais-sanes aquises lors des travaux présentés dans les deux hapitres préédents. La réalisationexpérimentale de e omposant met en évidene les di�ultés tehnologiques inhérentes auxmatériaux holographiques et elles assoiées au hoix pratique lié à ette étude.Dans le dernier hapitre, je présente la mise en ÷uvre expérimentale du omposantétireur dans une haîne laser CPA lassique e qui permet d'obtenir à iso-performane enterme d'énergie, une haîne laser plus ompate, plus faile à aligner, moins hère et plusrobuste ar mono-omposant.





Chapitre 1Exploration des onepts, valorisation dela reherheIl est d'usage dans les thèses de physique de faire l'état de l'art des tehniques, outehnologies utilisées permettant de réaliser la même fontion que elle visée à l'oasiondu travail de thèse. Si ette étape est indispensable pour omparer et mesurer les avanéesréalisées au ours de la période de reherhe, elle a tendane à être présentée de manièrehronologique, en énumérant les avantages et inonvénients de haune des solutions. C'estd'ailleurs naturel, puisque ette présentation suit la démarhe sienti�que lassique onsis-tant en une exploration des solutions de type essais-erreurs. Au ours de ma thèse dans legroupe de R&D de THALES, j'ai eu l'opportunité de travailler ave une nouvelle ellulehargée de l'innovation pour faire du entre de reherhe un entre de RID (ReherheInnovation Développement) [41℄. Les méthodes d'exploration de ette ellule sont omplé-mentaires de la méthode dite lassique et onsistent à diriger ou réorganiser le travail dereherhe en terme de onepts et de onnaissanes. La théorie C-K (Conept-Knowledge)repose sur la distintion formelle entre onept et onnaissane [40℄. Cette distintion n'estpas usuelle et nous devons la préiser.Une onnaissane (K) est une proposition ayant un statut logique pour le onepteurou pour le destinataire de la oneption. Les onnaissanes sont le fruit de la reherhelassique, pendant laquelle on aquière du savoir et du savoir-faire.Un onept (C) est une notion ou une proposition sans statut logique : on ne peut dired'un onept, par exemple elui d' un bateau qui vole, qu'il est vrai, faux, inertain, ouindéidable. Les onepts sont le fruit de l'invention et se rattahent à la dé�nition : uneidée abstraite et générale. L'exemple, un bateau qui vole est un onept (nous ne dérivonspas la réalisation tehnique) qui peut être réalisé physiquement de di�érentes manières àpartir de briques de onnaissanes (K) de l'aéronautique, de l'arhiteture navale et autres...L'objetif de ette distintion est de failiter la renontre entre la tehnologie (lesonnaissanes issues de la reherhe) et les marhés (les onepts innovants propres auommere et néessaire pour l'industrie). Le travail ave ette ellule m'a permis de réor-ganiser mon travail de reherhe autour des onepts forts à l'origine de ette thèse. Ilsseront don présentés en première partie de e hapitre. Le seond intérêt de e type deraisonnement est de herher d'autres soures de valorisation du travail de reherhe a�nde protéger e�aement e travail (Propriété Intelletuelle) et de déouvrir d'éventuelsnouveaux marhés utilisant la tehnologie développée dans e travail de thèse.7



8 Chapitre 1. Exploration des onepts, valorisation de la reherhe1.1 Exploration des onepts1.1.1 Conept d'ampli�ation à dérive de fréqueneDepuis 1985, le développement de soures laser ultra-intenses repose sur le oneptd'ampli�ation à dérive de fréquene ou onept CPA (pour Chirped Pulse Ampli�ation).Ce onept permet d'ampli�er des impulsions brèves sur plusieurs ordres de grandeur, dela gamme d'énergie nanojoule jusqu'au kilojoule. Grâe à ette méthode, l'ampli�ation sefait en onservant une intensité laser inférieure au seuil d'apparition de phénomènes non-linéaires qui pourraient amener des distorsions de l'impulsion et endommager les matériauxoptiques du système laser. La méthode CPA peut se déomposer en trois étapes prinipales.Tout d'abord, les impulsions générées par un osillateur femtoseonde sont étirées tempo-rellement, 'est à dire que les di�érentes omposantes spetrales (ou longueurs d'ondes)de l'impulsion sont déalées en temps e qui allonge la durée de l'impulsion. Ensuite, esimpulsions étirées sont ampli�ées par passages suessifs dans des milieux lasers puis re-omprimées à leur durée initiale. L'étirement et la ompression des impulsions néessitentl'utilisation de systèmes dispersifs que nous verrons tout au long de e premier hapitre.

Fig. 1.1 � Illustration de la tehnique d'ampli�ation CPA, l'impulsion est d'abord étiréetemporellement (haque omposante spetrale (λ) subit un retard di�érent), puis ampli�éeet en�n omprimée.Ce onept fait appel à la séparation temporelle des omposantes spetrales. Une sé-paration spatiale des omposantes spetrales ou une séparation spatio-temporelle peutégalement être envisagée (La �gure 1.2 présente une illustration très basique de type C-Kde e onept).1.1.2 Conept de séparateur temporel ompat de longueurs d'ondeDans le adre de ette étude nous ne remettons pas en ause le hoix de la séparationtemporelle ar ette solution est bien maîtrisée dans le monde industriel des lasers ultra-ourts. Cependant la séparation spatiale, qui onstitue une modi�ation profonde de laoneption des systèmes, propose de nombreux avantages dont elui d'éviter la saturationpar le gain, e�et onnu dans l'ampli�ation utilisant la séparation temporelle. La séparationspatio-temporelle peut en prinipe réunir le meilleur des deux onepts préédents. D'autrepart, nous nous intéresserons uniquement au système fontionnant en espae libre pourfailiter la ompatibilité ave les lasers à base de tehnologie T i :Sa.



1.1. Exploration des onepts 9

Fig. 1.2 � Conepts possibles pour la séparation des omposantes spetrales.Si le onept de séparateur temporel des omposantes spetrales est retenu on peutalors desendre d'un niveau oneptuel à un niveau un peu plus onret. La séparationde omposantes spetrales peut être réalisée à l'aide de la réfration, de la di�ration etdes interférenes ou d'une ombinaison des deux. On peut desendre à nouveau dans lazone d'exploration en onsidérant que es deux e�ets physiques peuvent séparer suivantl'axe de propagation (séparation oaxiale), 'est le as d'un barreau de verre, ou suivant unangle qui est fontion de la omposante spetrale (séparation angulaire), 'est le as d'unprisme. Notons que la séparation angulaire doit être onvertie en séparation temporellee qui implique un système de onversion ave des propagations plus ou moins grandesdes faiseaux. On peut ensuite lasser l'ensemble des solutions tehniques à l'extrémité dehaune des branhes de notre exploration (voir �gure 1.3).

Fig. 1.3 � Exploration des onepts de séparation temporelle des omposantes spetraleset desente jusqu'aux solutions tehnologiques.



10 Chapitre 1. Exploration des onepts, valorisation de la reherhe1.1.3 Notion de ompaitéParmi les ritères de hoix qui ont guidés notre étude, la ompaité était un point trèsimportant. En e�et, les systèmes atuels sont très volumineux e qui les pénalisent en termed'industrialisation. Le onept de base de notre étude est réduit à la notion de séparateurtemporel ompat de longueur d'onde e qui réduit enore le hamp des solutions possibles.Le nouvel espae exploré est présenté sur la �gure 1.4.

Fig. 1.4 � Exploration des onepts de séparation temporelle des omposantes spetraleset desente jusqu'aux solutions tehnologiques permettant la réalisation d'un système om-pat.



1.1. Exploration des onepts 111.1.3.1 Paire de réseaux perpendiulairesLe montage utilisant une paire de réseaux disposés perpendiulairement a été proposépar P. Tournois pour obtenir un système d'étiremement linéaire. Ce montage est, à priori,une manière très intuitive d'obtenir une loi de dispersion temporelle déroissante en fontionde la longueur d'onde. En e�et, la �gure 1.5 met lairement en évidene le fait que lesourtes longueurs d'ondes parourent un hemin optique plus important que les grandes.D'autre part, ette solution tehnique o�re des avantages dans deux as distints.Pour les faiseaux très étendus, e montage évite brillamment les problèmes liés à ladimension �nie des faiseaux. Ainsi l'utilisation de e système en double passage o�re unsystème sans auun "hirp" spatial [25℄.Pour un faiseau très �n, en sortie du système on se trouve dans un plan de Fourier. Lesdi�érentes omposantes spetrales sont toutes distintement séparées spatialement. Ansi,on peut envisager dans ette zone une orretion dynamique de la phase spetrale via unsystème de valve ou piston optique.

Fig. 1.5 � Réseaux perpendiulaires.Dans la on�guration vue préédemment, e système à la faulté inédite de réer unedispersion purement linéaire en fontion de la fréquene [25℄. Paradoxalement, ette pro-priété ne onstitue pas un avantage ar tous les autres éléments dans la haîne laser ne sontpas linéaires. Il faut don ompenser les distorsions qu'ils induisent. Cependant, l'utilisa-tion d'un système d'optique adaptative permet d'envisager une orretion en temps-réel dela haîne laser même si la majeure partie de la dynamique sera exploitée pour ompenserune distorsion onstante.Si e dispositif de dispersion trouve di�ilement sa plae dans les systèmes de séparationtemporelle des omposantes spetrales, il est ertainement une des meilleures voies desolutions pour les systèmes de séparation spatiale et spatio-temporelle...1.1.3.2 Grismes en ré�exionC'est à nouveau P. Tournois qui le premier a introduit la notion de GRISME (asso-iation de GRating, réseau, et prISME). A l'origine, ette solution tehnique onsistait enl'assoiation d'un réseau en transmission et d'une paire de prismes [50℄. Le but était deréaliser un système de ompression linéaire, permettant d'être ouplé au système étireur àbase de réseaux perpendiulaires.Mais aujourd'hui, 'est dans une autre forme que le système de grismes a trouvé unintérêt industriel. Dans son mode de réalisation en ré�exion, la paire de grismes permetde réaliser une dispersion d'ordre deux et trois opposée à la dispersion des matériaux. La



12 Chapitre 1. Exploration des onepts, valorisation de la reherhedernière démonstration expérimentale a permis l'étirement d'une impulsion de 35-fs à 15-psave une e�aité de l'ordre de 90% suivit d'une ompression à 35-fs dans 2-m de matériau[38℄. Ce système d'étirement était très ompat puisque les deux grismes étaient séparésde seulement 7-m.
Fig. 1.6 � Grismes en ré�exion.Les grismes présentent l'avantage du ontr�le de la dispersion ubique permettant ainside ompenser la dispersion des di�érents matériaux traversés dans la haîne laser. D'autrepart, ils produisent une dispersion φ2 opposée au système lassique. Il est à noter que ladispersion d'ordre 4 des réseaux des grismes est toujours négative et ne peut pas ompenserla dispersion d'ordre 4 des matériaux. En�n, la bande passante des grismes est aujourd'huilimitée à une entaine de nanomètres.1.1.3.3 Filtre programmable aousto-optiqueLe �ltre aousto-optique programmable onsiste à faire interagir l'onde optique ini-dente ave une onde aoustique produisant au sein du matériau une modulation d'indiepermettant de faire passer haque omposante spetrale de l'impulsion inidente de l'axeordinaire du ristal vers l'axe extraordinaire (�gure 1.7) [46℄. On peut ainsi faire varier lehemin optique de haque longueur d'onde de manière totalement ontr�lée en temps-réel(boule de rétroation réalisable jusqu'à 32 KHz).

Fig. 1.7 � Réseau aousto-optique.Cet élément qui fontionne en transmission permet de orriger les faibles e�ets dedispersion jusqu'à l'ordre 4. Malheureusement son pouvoir de dispersion est faible. Cesystème est don utilisé pour une orretion �ne des défauts de ompression. Cependant,'est à l'avant de la haîne laser que le système se positionne ar il a une faible tenue aux�ux et une faible ouverture.



1.1. Exploration des onepts 131.1.3.4 Miroir diéletrique à pas variableLes miroirs multiouhes diéletriques lassiques de type Bragg, sont onstitués d'unealternane de ouhes haut et bas indies pour lesquelles l'épaisseur optique est égale à
λ/4. Cei permet d'avoir une ré�exion totale par interférenes onstrutives. Si maintenant,l'épaisseur optique des ouhes diéletriques est roissante ave la profondeur, les longueursd'onde rouges vont pénétrer dans le miroir plus profondément que les longueurs d'ondebleues (�gure 1.8).Ces miroirs (ou CBR pour Chirped Bragg Re�etors) étaient à l'origine onstituésd'un empilement de plus de 40 ouhes diéletriques (SiO2/T iO2) et pouvaient présenterune ré�etivité de 99.5% et une dispersion de vitesse de groupe onstante d'environ ±45-fs2 sur une gamme de longueur d'onde de 710 à 900-nm entrée à 800-nm [49℄. Depuis,la tehnologie des miroirs hirpés s'est améliorée et permet maintenant de produire unedispersion ontr�lée des di�érents ordres : une dispersion de vitesse de groupe onstantesur une gamme spetrale de 650-nm à 950-nm, une dispersion ubique et du 4ème ordre surune gamme spetrale de 740-nm à 840-nm [54℄. Le but étant à terme de pouvoir ompenserla dispersion sur une otave optique de l'infra-rouge au visible (> 500-nm au voisinage de800-nm).

Fig. 1.8 � miroir de bragg diéletrique à pas variable (hirpé).Les miroirs hirpés présentent omme avantage majeur de pouvoir ontr�ler la disper-sion sur une grande bande spetrale, e qui les rend très utiles dans des systèmes CPAde durée d'impulsions sub 30-fs. L'inonvénient majeur de e dispositif vient de la faibledispersion de délai de groupe introduite par les miroirs hirpés (φ2 ∼ 50 − 100-fs2), equi néessite plusieurs dizaines de ré�exions pour ompenser la dispersion de seulementquelques entimètres de matériaux. De plus, les miroirs hirpés présentent des oûts defabriation très élevés.1.1.3.5 Miroir holographique de Bragg en volume à pas variableLes miroirs holographiques de Bragg à pas variable, ou Holographi Chirped BraggRe�etors (HCBR) [26℄, sont similaires aux miroirs diéletriques hirpés. Ils présentent ene�et une modulation d'indie qui varie le long de l'axe de propagation. Cette modulation estsinusoïdale et non de type réneau, et l'amplitude de la modulation d'indie est de l'ordrede 10−3 et non 0, 85 omme pour les miroirs diéletriques. Par onséquent, la longueurde es miroirs est néessairement plus grande (une seule "strate" ne su�t plus) pour unemême e�aité de ré�exion (90% par exemple). Ainsi, les di�érentes omposantes spetralesparourent un hemin optique largement plus grand (�gure 1.9) e qui onfère un pouvoirde dispersion bien plus important que les miroirs diéletriques hirpés.Le fait d'utiliser une méthode d'enregistrement holographique de la modulation d'indiepermet d'envisager des réseaux ayant une loi de dispersion omplètement personnalisable.Cette solution a don l'avantage de pouvoir être adaptée à n'importe quel type de om-presseur. L'autre avantage de l'holographie est la possibilité d'enregistrer des miroirs de
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Fig. 1.9 � miroir holographique de Bragg à pas variable.dimensions relativement grandes (raisonnablement 1 à 2-m de setion et une dizaine deentimètres de long). On peut alors envisager d'utiliser le système omme ompresseurpour des niveaux de puissane rête faibles à moyens.1.1.4 Figure de mériteNous pouvons alors déterminer des ritères pertinents pour établir une �gure de méritepour haque dispositif. La �gure 1.10 présente les performanes de haun des systèmesenvisages pour réaliser un étireur ompat en terme de :

≻ bande passante ;
≻ d'e�aité ;
≻ fateur d'étirement ;
≻ tenue aux �ux ;
≻ dimension.Toutes les valeurs sont normalisées par rapport à l'étireur lassique (Triplet de Ö�ner)sauf le ritère de dimension en raison de la forte di�érene entre l'étireur à triplet de Ö�neret les autres solutions. Pour les dimensions une note de 1 à 3 est donnée. 1 orrespond auxdimensions du Ö�ner (environ 1-m2), 2 orrespond aux systèmes inférieurs à 50-m2 et 3aux systèmes inférieurs à 10-m2. Les ritères de séletion sont trop arbitraires pour dé�nirun dispositif largement plus performant que les autres. En revanhe, on se positionnedans un as de rupture tehnologique, fae à la solution lassique (le ouple : Triplet deÖ�ner / paire de Treay), bien implantée dans le paysage des lasers ultra-ourts à base detehnologie T i :Sa. Il est don très intéressant de véri�er s'il y a ompatibilité asendante,'est à dire si la solution tehnique envisagée fait mieux dans ertains domaines mais surtoutsi elle fait aussi bien dans tous les autres. Dans e as, sur la �gure 1.10, les solutions àenvisager sont elles qui entourent la surfae ouverte par le système lassique. La solutionà base de miroirs de Bragg holographiques hirpés (HCBR) est dans e as lairement miseen avant.Les valeurs brutes réalisées ou potentiellement réalisables sont présentées sur le tableau1.1. Elles sont aompagnées d'autres ritères non-hi�rables tels que la possibilité de rendrele système adaptatif ou de personnaliser la loi de dispersion.
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Fig. 1.10 � Représentation de la �gure de mérite de haune des solutions tehniquesompates pour l'étirement d'impulsion. La solution à base de miroirs holographiques deBragg hirpés (HCBR) entoure lairement le "périmètre de jeu" de l'étireur de Ö�ner. Elleonstitue à la fois une innovation majeure tout en restant ompatible ave les systèmespréédents.



16 Chapitre 1. Exploration des onepts, valorisation de la reherhesystème φ3 φn bande enombrement e�aité durée Énergie max adaptatifpassante d'impulsion E/S en entréeÖ�ner < 0 Fixe 200-nm 1-m2 60% 20-fs / 400-ps 10-mJ non(× 25000)R. Perp. ∼ 0 ∼ 0 250-nm 25-m2 >60% 20-fs / 120-ps 100-mJ potentiellement(× 4000)HCBR perso. perso. 150-nm 10-m2 >60% 20-fs / 600-ps 100-mJ non(× 30000)M.D.C. perso. perso. 300-nm 2-m2 >99% 20-fs / 300-fs 40-mJ non(× 15)Grisms perso. Fixe 100-nm 14-m2 >60% 35-fs / 15-ps 1-mJ non(× 400)A.O. perso. perso. 200-nm 2-m2 25% 20-fs / 6-ps 1-nJ oui(× 200)Tab. 1.1 � Tableau de omparaison des systèmes de séparation temporelle ompate delongueurs d'onde. Ö�ner : système lassique utilisant un triplet de Ö�ner ; R. Perp. :paire de réseaux perpendiulaires ; HCBR : miroir holographique de Bragg à pas variable ;M.D.C. : miroir diéletrique à pas variable ; Grisms : grisms en ré�exion ; A.O. : aousto-optique programmable.1.1.5 Conept de matériau holographique entimétriqueOn voit progressivement la transformation des a�heurs, des téléommuniations, destransferts de données numériques et du stokage d'information évoluer d'un système pure-ment életronique vers un système hybride ou purement optique. Pour ela, de nouveauxmatériaux sont mis au point pour des appliations très diversi�ées. Il y a une dizaine d'an-née, la soiété DuPont a développé divers matériaux photopolymères [52℄ pour réaliser desmasques pour des iruits imprimés, des olles, des matériaux pour l'enregistrement d'ho-logrammes ou enore des matériaux pour la réalisation de iruits optiques. Aujourd'hui, lareherhe onernant les matériaux holographiques ontinue ave des matériaux hybrides(organiques/inorganiques) pour la réalisation de miro-lentilles [43℄, d'a�heurs statiquesou dynamiques, ou enore de �ltres optiques.Dans le adre de ette thèse, un temps important du travail de reherhe a été onsaréà l'élaboration d'unmatériau holographique entimétrique à modulation d'indie. A l'originede e travail, ompte tenu de l'historique du laboratoire, on distinguait trois possibilités deréaliser un tel matériau :
≻ modulation d'indie par modi�ation de la onformation de la matière ;
≻ modulation d'indie par migration et densi�ation de la matière ;
≻ la ombinaison des deux préédentes.Dans le hapitre onsaré à l'élaboration du matériau holographique, nous verrons quenous avons exploré les trois voies expérimentales. L'objetif étant de réaliser un omposantfontionnant en espae libre, nous avons éliminé les matériaux utilisant une séparation dephase. En e�et, es matériaux ne peuvent pas être réalisés sur des épaisseurs supérieures àquelques entaines de miromètres. La �gure 1.11 présente le shéma exploratoire parouruave les di�érentes solutions tehniques exploitées.
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Fig. 1.11 � Exploration des onepts de matériaux holographiques d'épaisseur entimé-trique.Des problèmes liés à l'enregistrement dans les réseaux très épais (épaisseur entimé-trique) ont permis d'élaborer une autre démarhe d'exploration. En e�et, omme déritdans le hapitre III, lors de la phase d'enregistrement, un e�et de �lamentation se produit,e qui interdit la réalisation de réseau épais dans notre matériau. Même si nous ne onnais-sons toujours pas l'ensemble des raisons de et e�et de �lamentation, il est raisonnable del'attribuer à des e�ets non-linéaires thermiques, optiques ou autres. E�etivement, nousavons développé un matériau dont l'indie varie fortement et rapidement en fontion del'intensité lumineuse, observer des e�ets d'auto-guidages n'est don pas une surprise. Unequestion se pose alors, omment éviter les e�ets d'auto-guidages et de �lamentation dansdes matériaux à forte modulation d'indie ? Ce qui se traduit par le onept un matériauholographique à forte modulation d'indie qui n'introduit pas d'e�et non linéaire. Cette ex-ploration n'a pas été e�etuée mais la �gure 1.12 présente une esquisse de la démarhe quel'on peut prévoir.Dans ette esquisse, on voit lairement deux démarhes. La première onsiste à interdireles e�ets non-linéaires soit par un �ltrage spatial (exemple : le diamètre des �laments estinompatible ave les propriétés de la matrie), temporel (exemple : la inétique de réationdes �laments est très lente devant elle d'enregistrement du réseau) ou spatio-temporel (uneombinaison des deux préédentes).La seonde onsiste à séparer la fontion enregistrement de la fontion augmentationde la modulation d'indie. Ainsi, on enregistre un réseau de faible modulation d'indie(e�et non-linéaire négligeable) puis on provoque l'augmentation de la modulation d'indievia un proessus non optique : par e�et thermique, on provoque à haute température lamigration d'une espèe stable à basse température et dont la migration sera guidée par laonentration liée à la modulation d'indie ou enore une réation de "trous", un solvantguidé par la modulation d'indie (via la onentration) s'évapore réant une absene de
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Fig. 1.12 � Exploration des onepts de matériaux holographiques d'épaisseur entimé-trique sans e�et non linéaire.matière et don une hute brutale de l'indie.



1.2. Valorisation de la reherhe 191.2 Valorisation de la reherheLe seond intérêt de l'exploration par onept et par ellule de onnaissane est de pou-voir valoriser le travail de reherhe via des innovations non envisagées au ommenementdu travail de reherhe [41℄. Dans e adre, plusieurs séanes de travail ont été onsaréesà l'investigation de nouvelles formes d'objets en se basant sur le onept de séparateur delongueur d'onde ompat. La �gure 1.13 présente un ensemble d'appliations potentiellespour notre séparateur spetral ompat et un de ses dérivés très prohe.

Fig. 1.13 � Exploration des appliations possibles utilisant un séparateur spetral.La �gure 1.14 présente les deux on�gurations utilisées pour les appliations. Le premiersystème orrespond au système que nous avons vu préédemment. Le seond onsiste àtourner les franges de 45�, de manière à e que les omposantes spetrales soient séparéestemporellement et spatialement. Cette nouvelle on�guration ouvre un grand nombre depossibilités d'appliations.1.2.1 Multiplexeur / Démultiplexeur optiqueAve l'augmentation onstante des débits de transfert de données, les téléommunia-tions sont rapidement passées d'un système hybride életronique-optique vers un systèmetout optique. Pour augmenter enore la bande passante, on a exploité le onept de multi-plexage en longueur d'onde (WDM : Wavelength Division Multiplexing), mais le but étaitde desservir les gros opérateurs et non l'utilisateur �nal. C'est d'ailleurs en partie ette dis-ordane de débit entre l'utilisateur �nal et les opérateurs qui a onduit à la réession del'année 2000. Aujourd'hui les ontenus téléhargés sont de plus en plus volumineux, la vidéoà la demande utilise des débits très élevés pour permettre la leture immédiate (12Mbpsuniquement pour la video HD). En parallèle, les ontenus s'enrihissent, la vidéo haute dé-�nition (HD) aompagne les anaux audio 7.1 (8 anaux audio en tout). Mais e n'est plusseulement les onnexions internet qui néessitent du débit. Tous les appareils numériques(leteurs multi-format portables, les appareils photo et amésopes numériques, disque dur
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Fig. 1.14 � Con�guration possible pour la séparation ompate, spatiale et/ou temporelle,des omposantes spetrales. Dans le premier as, les omposantes spetrales restent toutesolinéaires. Dans le seond, les omposantes spetrales sont dispersées spatialement dansun plan.externes ...) sont onsommateurs de bande passante (la prise HDMI peut transporter jus-qu'à 5 Gbps !). On peut don entrevoir l'avènement du transfert par voies optiques entre"serveurs" et "périphériques". A titre d'exemple, dans les futurs avions gros porteurs ledébit de la vidéo à la demande des 400 passagers est tel que l'utilisation de liaisons �bresave multiplexage en longueur d'onde peut être envisagée ave sortie �bre pour haquepassager. La réalisation de guide polymère pour le multiplexage / démultiplexage pourraits'avérer être une solution avantageuse et peu oûteuse.

Fig. 1.15 � Réalisation possible d'un multiplexeur, démultiplexeur tout optique.1.2.2 Spetromètre / Spetro-olorimètre"L'humanité est intimement liée à la ouleur". Ces mots de Jaques Livage, professeurde himie au Collège de Frane on�rment à quel point la nature et le vivant émerveillentpar la rihesse et la variété des e�ets olorés qu'ils o�rent à notre regard. L'art s'en estlongtemps inspiré, mais aussi la mode, et de nos jours, le marketing.La vue est, et de loin, le sens le plus exploité par l'être humain. Il est don naturel queles industriels, de l'automobile, du textile, de la publiité et autres, attahent un tel intérêtà mesurer les ouleurs. De même la biologie, la himie (pour le ontr�le de l'environnement



1.2. Valorisation de la reherhe 21par exemple) ont besoin d'outils ompats pour réaliser des mesures sur site. La réalisationde spetromètres ou spetro-olorimètres aussi petit qu'une lé USB pourrait se révélertrès utile pour toutes es appliations exigeantes.

Fig. 1.16 � Réalisation possible d'un spetromètre ompat.Dans le marketing et l'infographie la ouleur se doit d'être toujours juste. L'éran d'ungraphiste doit être en prinipe alibré toutes les deux semaines. Le vieillissement du bak-light, des �ltres de ouleurs et autres éléments d'un éran LCD modi�ent au ours du tempsla température de ouleur et le blan e qui néessite des opérations de réglages relative-ment fastidieuses. L'intégration dans les érans d'un système de alibration automatiquepermettrait de simpli�er les opérations de maintenane.Dans le monde de l'a�hage et de la apture d'image, pour les professionnels ommepour le grand publi, un standard (le sRGB) normalise l'espae olorimétrique. Les im-primantes, les appareils photo numériques, les amésopes doivent se plier à ette normetout omme les périphériques d'a�hages (LCD, Plasma, CRT, ...). Les érans sont donalibrés en sortie d'usine mais (omme pour les professionnels) il vieillissent et perdentleur rendu de ouleur. Pour onserver toujours un rendu juste, là aussi, un système dealibration automatique failiterait bien des hoses.En ajoutant un ou plusieurs séparateurs spetraux ompats sur les érans, on pourraitajuster la olorimétrie des érans automatiquement et e, à n'importe quel moment. Cetteinvention a d'ailleurs fait l'objet d'un brevet THALES (Brevet 07 03246).
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Fig. 1.17 � Démonstration d'un prototype de spetroolorimètre



22 Chapitre 1. Exploration des onepts, valorisation de la reherhe1.2.3 Correteur de phase spetraleDans bon nombre d'appliations, la mise en phase de di�érentes soures est reherhée.C'est le as pour les lasers à impulsions ourtes ou le large spetre a besoin d'être ontr�lé enphase pour onserver toujours les plus ourtes durées d'impulsions. Il est don néessaire depouvoir adapter la phase de haque omposante spetrale individuellement a�n de rétro-agir sur les perturbations environnementales. Mais le ontr�le de la phase spetrale estégalement très utile, lorsque l'on veut mettre en phase plusieurs soures indépendantes(des diodes lasers par exemple) pour produire des interférenes onstrutives et obtenir dessoures très énergétiques. Dans es deux as, le séparateur spetral ompat assoié à unsystème de ontr�le de la phase (piston ou valve optique) peut probablement répondre auxattentes liées à es appliations.
Fig. 1.18 � Réalisation possible d'un orreteur de phase spetrale pour la mise en phasede soures.1.2.4 Ampli�ation par étalement spetral spatio-temporelL'ampli�ation d'un signal temporellement étiré produit des e�ets de distortions. Onpeut en partiulier soulever le problème du rétréissement par le gain. En e�et, le spetrede l'impulsion à une forme de lohe et l'énergie à la longueur d'onde entrale est plusintense que sur les bords. Lors de l'ampli�ation, le milieu à gain transfère alors préféren-tiellement l'énergie à la longueur d'onde entrale plut�t qu'aux longueurs d'ondes latérales.Le spetre s'a�ne alors et diminue la durée de l'impulsion. Cet e�et est une limitation pourmaintenir des ourtes durées d'impulsions. En utilisant habilement le séparateur spetralompat pour disperser les longueurs d'onde dans un plan, on peut envisager d'ampli�erles longueurs d'ondes individuellement ave un gain personnalisable et ainsi éviter l'e�etde rétréissement par le gain.
Fig. 1.19 � Réalisation possible d'un ampli�ateur linéaire permettant potentiellementd'éviter le rétréissement par le gain.



Chapitre 2Les réseaux de Bragg2.1 IntrodutionCe hapitre a pour but de présenter les réseaux de volume à pas variable, dit réseaux deBragg "hirpés". Les réseaux de volume ont la propriété de di�rater la lumière dans deuxordres uniquement, l'ordre 0 et l'ordre -1. De plus, dans ertaines onditions il est possibled'obtenir une intensité nulle dans l'ordre zéro. La lumière est alors dispersée sans pertedans l'ordre -1. En�n, en ontr�lant orretement l'enregistrement du réseau de Bragg, ilest possible de s'assurer que l'ordre -1 se propage dans la diretion opposée au faiseauinident. On obtient alors le omportement d'un miroir, on appelle e type de réseau desmiroirs de Bragg.Pour omprendre omment fontionnent es réseaux nous rappellerons tout d'abordomment fontionnent les réseaux �ns (en 2 dimensions). En onsidérant ensuite qu'il ya di�ration et interférene dans la troisième dimension, nous omprendrons ommentfontionnent les réseaux de volume. Ces bases permettront de modéliser les réseaux deBragg utilisés pour l'étirement d'impulsions femtoseondes et de aluler les ordres degrandeur néessaires à la réalisation d'un omposant.A l'issue de e hapitre, nous disposerons d'un outil de modélisation omplet pouronevoir le réseau de Bragg à pas variable le mieux adapté pour réaliser un étireur surune haîne laser femtoseonde lassique. Ce réseau devra remplaer un étireur lassique detype O�ner et montrer ainsi l'interopérabilité entre les étireurs lassiques et e nouveautype d'étireur. Mais et outil de modélisation et de simulation pourra être exploité audelà du "simple" remplaement d'étireur de type étireur de O�ner. En e�et, il pourra êtreutilisé pour réaliser des étireurs plus exotiques ayant des réponses en phases personnaliséesmais également des réponses en amplitude. Modi�er la réponse en amplitude spetrale d'unétireur permet par exemple de ompenser les e�ets de rétréissement par le gain toujourspour atteindre les durées les plus ourtes possibles en onservant le spetre le plus largepossible.
23



24 Chapitre 2. Les réseaux de Bragg2.2 Di�ration, interférenes, réseaux mines (2D)2.2.1 Di�ration par une fenteLa di�ration par une fente est un modèle théorique utilisé pour modéliser les phéno-mènes de di�ration et d'interférenes en optique.Une fente est une ouverture de largeur a et de longueur in�nie, entrée sur l'origine(la fente s'étend de −a
2 à a

2 suivant l'axe z). Du fait de la symétrie par translation duproblème, on ne onsidère les variations d'intensité que sur un seul axe z (voir �g. 2.1).

Fig. 2.1 � Di�ration par une fente.On se plae dans le as où l'éran est situé à l'in�ni (di�ration de Fraunho�er), 'est-à-dire que les rayons qui arrivent en un point M sont onsidérés omme parallèles. C'estle as si l'éran est plaé à plusieurs mètres de la fente.Si l'on appelle D la distane entre l'éran et la fente, alors l'intensité I(z) en un point
z de l'éran s'érit 1 :

I(z) = I0 · sinc2
( πa

λD
· z
)où sinc est la fontion sinus ardinal dé�nie par sinc(z) = sin(z)/z. I0 est l'intensitéinidente et λ est la longueur d'onde inidente.2.2.2 Di�ration par N fentesLa di�ration par un réseau de fentes est un modèle théorique qui nous permet derappeler la loi des réseaux mines.Un réseau de N fentes est onstitué de N ouvertures de largeur a et de longueur in�nie,espaées d'une distane Λ que l'on appelle période du réseau. Du fait de la symétrie partranslation du problème, on ne onsidère les variations d'intensité que sur un seul axe z(voir �g. 2.2).On se plae dans le as où l'éran est situé à l'in�ni , 'est-à-dire que les rayons quiarrivent en un pointM sont onsidérés omme parallèles. Supposer que l'éran est à l'in�nirevient à poser que la distane D entre l'éran et les fentes est grande devant la distane

Λ (D ≫ Λ).1La démonstration est faite en annexe
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Fig. 2.2 � Di�ration par N fentes.L'intensité I(z) en un point z de l'éran s'érit :
I(z) = I0.

sin2
(
NπΛ
λD .z

)

N2sin2
(
πΛ
λD .z

) .sinc2
( πa

λD
· z
)2.2.3 Interférenes dans le plan d'observationL'ensemble des rayons parallèles qui frappe l'éran au point M sont tous déphasés d'unmultiple du retard :

∆ϕ = 2π
Λ

λDAu point M , le hamp total est la somme d'une série de N hamps :
E(z, t) =

N∑

s=0

Ek

=
E0

N
.

N∑

s=0

ej(ωt−k.∆ϕz)

=
E0

N
.ej(ωt−N.∆ϕz).

N−1∑

s=0

ej(−k.∆ϕz)

=
E0

N
.ej(ωt−N.∆ϕz).Σ



26 Chapitre 2. Les réseaux de BraggLe dernier membre vaut :
Σ =

N−1∑

s=0

ej(−k.∆ϕz)

= e−j(
N−1

2
.∆ϕz).

sin(N∆ϕz
2 )

sin(∆ϕz
2 )don :

E(z, t) =
E0

N
.ej(ωt+N.∆ϕz−

N−1
2
.∆ϕz).

sin(N∆ϕz
2 )

sin(∆ϕz
2 )L'intensité lumineuse est le �ux d'énergie, soit :

Ifentes(z) = E(z, t) · E∗(z, t) = E2
0 .

[

sin(N∆ϕz
2 )

N sin(∆ϕz
2 )

]2

= I0.

[

sin(N∆ϕz
2 )

N sin(∆ϕz
2 )

]2Cette répartition d'énergie des fentes est modulée par la réponse spatiale d'une fente.L'intensité après un réseau de N fentes s'érit alors :
I(z) = I0.

[

sin(N∆ϕz
2 )

N sin(∆ϕz
2 )

]2

.sinc2
( πa

λD
· z
)On appelle ordre p de di�ration l'énergie di�ratée dans la diretion pour laquellel'entier p est solution de ∆ϕz

2 = p[2π]. Dans es onditions, le dénominateur tend vers 0 et
I(z) est maximum.
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28 Chapitre 2. Les réseaux de Bragg2.2.4 Loi des réseauxLes fentes de notre réseau étant disposées de manière régulière, on a une alternaned'interférenes onstrutives et destrutives selon l'angle de di�ration. On peut ainsi al-uler, pour une longueur d'onde λ donnée, l'ensemble des angles θ pour lesquels on auraune interférene onstrutive (ordre de di�ration du réseau).

Fig. 2.4 � Di�ration d'un réseau dans la diretion θ. Il est important de préiser que θest une valeur algébrique. Cela signi�e qu'en ré�exion, l'angle de di�ration θ est négatif,e qui permet de retrouver la loi des réseaux en ré�exion.La fontion de transmission du réseau T (z) peut être très diversi�ée (réseaux sinusoï-daux, réseaux binaires, réseaux de phase...). Cependant, elle restera toujours périodique depériode Λ et sera don de la forme suivante :
T (z) ∝

P∑

p=0

αpe
j 2πpz

ΛL'onde plane, monohromatique, de longueur d'onde λ, de veteur d'onde −→
k et d'am-plitude U est inidente dans le milieu d'indie ni ave un angle i sur le réseau (voir �gure2.4). La projetion du hamp sur l'axe z nous permet d'érire que l'onde résultante estproportionnelle à l'expression suivante :

u ∝ Ue−j
2πniz

λ
sin(i).ej

2πpz

ΛLes ondes di�ratées dans le milieu d'indie nθ et dans la diretion dé�nie par l'angle
θ s'érivent sous la forme :

v ∝ V e−j
2πnθz

λ
sin(θ)A l'aide des deux relations préédentes et en ne tenant ompte que de l'argument desexponentielles on obtient la relation suivante :

−2πniz

λ
sin(i) +

2πpz

Λ
= −2πnθz

λ
sin(θ)Ce qui nous donne la loi des réseaux :

(nθsin(θ) − nisin(i)) = −p λ
Λ



2.3. E�ets d'épaisseur dans les réseaux, réseaux épais (3D) 29Dans la suite, on prendra ni = nθ = n. Cela revient à onsidérer que nous nous trouvonsdans un milieu d'indie n égal à l'indie moyen du réseau. Il su�t ensuite pour onnaîtrela diretion de propagation en dehors du réseau (dans l'air par exemple), d'utiliser la loide Snell-Desarte.2.3 E�ets d'épaisseur dans les réseaux, réseaux épais (3D)Les propriétés de di�ration d'un réseau se modi�ent de façon signi�ative lorsque sapériode est bien plus petite que l'épaisseur du matériau dans lequel il est enregistré. Dansun réseau épais, l'angle d'inidene du faiseau de leture est �xé par le pas du réseau etpar la longueur d'onde du faiseau de leture, et ne peut pas être hoisi de façon arbitraireomme 'est le as pour un réseau mine. De plus il existe seulement une onde di�ratéeprinipale et toute l'énergie du faiseau de leture peut être transférée à ette onde. Nousétablirons tout d'abord la ondition sous laquelle on peut onsidérer que le réseau est épaiset négliger tous les ordres di�ratés sauf le prinipal. Nous traiterons ensuite de la théoriedes ondes ouplées de Kogelnik [44℄ et donnerons les formules du rendement de di�rationet de la séletivité spetrale pour des réseaux en ré�exion.2.3.1 Critère d'épaisseur pour un réseauLes matériaux photosensibles utilisés en holographie sont d'épaisseur non-nulle et ilest très important d'étudier les e�ets d'épaisseur sur les propriétés de la di�ration. Parexemple un �lm holographique ayant une épaisseur d'environ 20 mirons ave un pas desfranges inidentes sur le �lm de l'ordre d'un miron possède une épaisseur 20 fois plusgrande que le pas des franges. Dans de telles situations nous devons tenir ompte de l'aspettridimensionnel du matériau. Dans la suite nous onsidérons le as simple d'un hologrammeélémentaire, un réseau produit par l'interférene de deux ondes planes dans le matériauinduisant des variations spatiales de permittivité et/ou de ondutivité. Lorsque 'est lapermittivité qui varie, le réseau est appelé réseau de phase. Lorsque 'est la ondutivité,le réseau est dit d'absorption (ou d'amplitude). Dans ertains as on peut avoir un réseaumixte présentant à la fois des variations périodiques de permittivité et de ondutivité.Dans la pratique e sont les réseaux de phase qui sont les plus intéressants (pas de perted'énergie).Considérons un modèle simpli�é de réseau épais. La lumière inidente est di�ratée parles strates du réseau qui sont perpendiulaires à l'axe des z (Fig.2.5). Les rayons tels que
(1) et (2) di�ratés par deux points homologues situés sur deux strates onséutives sonten phase si la di�érene de marhe entre eux est égale à un nombre entier de longueursd'onde.

nΛ(sin θ − sin i) = p.λ; p ∈ [0,±1,±2, ...] (2.1)Où n est l'indie de réfration moyen du réseau et, aussi, elui du milieu extérieur auréseau ; λ est la longueur d'onde de la lumière dans le vide. Cette équation, en fait, estl'équation d'un réseau mine, elle ne tient pas ompte de l'épaisseur du réseau. Dans unréseau épais, l'angle de di�ration θ doit satisfaire, en plus, une autre ondition : des rayonstels que (2) et (3) di�ratés par la même strate mais à di�érentes profondeurs (Fig.2.5)doivent être en phase ou presque en phase pour que l'amplitude totale di�ratée par unestrate sur toute sa longueur soit maximale.La di�érene de marhe entre les rayons (2) et (3) vaut ∆ϕ = nx(cos i− cos θ). Si r estl'amplitude di�ratée par unité de longueur d'une strate, l'amplitude di�ratée par toute
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Fig. 2.5 � Di�ration par un réseau épais suivant la diretion x.la strate d'épaisseur ∆x est :
R =

∫ ∆x

0
r exp

[

j
2πnx

λ
(cos i− cos θ)

]

dx

= r∆x exp

[

j
πn∆x

λ
(cos i− cos θ)

]

sinc

[
πn∆x

λ
(cos i− cos θ)

] (2.2)
|R| est maximal pour θ = ±i ; θ = i orrespond a l'ordre zéro (p = 0) dans l'équation(2.1) ; 'est le faiseau transmis diretement. θ = −i orrespond à l'ordre -1 et il est leplus intense parmi les faiseaux di�ratés. La ondition θ = −i orrespond à la ré�exiondu faiseau inident sur la strate du réseau, les rayons ré�éhis à di�érentes profondeursparourant le même hemin optique. Substituant θ = −i et p = −1 dans l'équation (2.1),nous obtenons une relation entre l'angle d'inidene et le pas du réseau :

sin i =
λ

2nΛ
(2.3)Le faiseau de leture doit satisfaire ette ondition appelée ondition de Bragg. Contrai-rement à un réseau mine, l'angle d'inidene dans un réseau épais ne peut pas être hoisiindépendamment de λ.A l'aide des équations (2.1) à (2.3) nous pouvons aluler les intensités relatives desordres par rapport à l'ordre prinipal, p = −1, lorsque le faiseau de leture obéit à laondition de Bragg. Calulons par exemple, l'intensité relative dans l'ordre +1. L'angle θpour p = 1 est donné par :

sin θ =
3

2

λ

nΛ
(2.4)En substituant les équations (2.3) et (2.4) dans (2.2), l'intensité relative dans l'ordre+1 devient :

Ip=1

I0
= sinc2

[

πn∆x

λ

{(

1 − λ2

4n2λ2

) 1
2

−
(

1 − 9λ2

4n2λ2

) 1
2

}] (2.5)



2.3. E�ets d'épaisseur dans les réseaux, réseaux épais (3D) 31Pour λ = 0,5-µm, n = 1, 5, Λ = 1-µm, ∆x = 15-µm, l'intensité relative dans l'ordre +1est 3.10−3. Pour des angles i, θ petits, ( < 45�), par un développement limité, la formule(2.5) se réduit à :
sinc2

(
πλ∆x

nΛ2

) (2.6)Lorsque le paramètre πλ∆x
nΛ2 est supérieur à 10 (e paramètre est appelé le fateur Qdu réseau), l'intensité relative dans les ordres supérieurs ne dépasse pas 1% et l'on peutonsidérer que seulement l'ordre zéro et l'ordre -1 existent dans le volume du réseau.2.3.2 Réseaux épais en transmission et en ré�exionOn distingue parmi les réseaux épais deux types partiuliers :1. les réseaux en transmission ;2. les réseaux en ré�exion.On parle de réseaux en transmission lorsque l'onde inidente E+ et l'onde di�ratée

E− se trouvent de part et d'autre du réseau (�gure 2.6 à gauhe). Les réseaux en ré�exionsont, au ontraire, les réseaux pour lesquels l'onde inidente E+ et l'onde di�ratée E− setrouvent du même �té du réseau (�gure 2.6 à droite). La �gure 2.6 montre qu'un mêmeréseau épais peut-être utilisé à la fois en ré�exion et en transmission. Cette bivalenedépend de la longueur d'onde inidente et de son angle d'inidene sur le réseau. Danstous les as, si −→K est le veteur d'onde du réseau dé�ni par ‖−→K‖ = 2π
Λ et dont la diretionest perpendiulaire aux strates d'indie et −→

β+ et −→
β− les veteurs d'onde, respetivementde l'onde inidente et l'onde di�ratée, alors la relation de Bragg, −→K =

−→
β+ −−→

β− doit êtrevéri�ée.

Fig. 2.6 � Réseau de Bragg en transmission (gauhe). Réseau de Bragg en ré�exion (droite).Dans la suite, nous nous intéresserons tout partiulièrement aux réseaux en ré�exionar e type de réseaux se omporte omme des miroirs (d'où le nom réseau en ré�exion). En



32 Chapitre 2. Les réseaux de Bragge�et, haque strate du réseau ré�éhit partiellement l'onde inidente E+ et un phénomèned'interférenes onstrutives permet de mettre en phase haune de es ré�exions. Le prin-ipe est identique aux miroirs diéletriques à pas variable utilisé dans les systèmes lasersfemtoseondes. La �gure 2.7 montre omment tirer parti de e type de réseau pour étirerdes impulsions. En pratique, haque omposante spetrale de l'impulsion ourte parourtau sein du réseau un hemin optique di�érent et est don déalée temporellement en sortiedu réseau par rapport au reste du spetre.
Fig. 2.7 � miroir holographique de Bragg à pas variable.2.3.3 Réseau en ré�exion, Théorie des ondes oupléesLe réseau épais que nous allons étudier est représenté sur la �gure 2.8.

Fig. 2.8 � Réseau de Bragg en ré�exion.L'axe des z est perpendiulaire aux surfaes limitant le milieu diéletrique. Les stratessont perpendiulaires au plan d'inidene xz. Le réseau a une longueur totale L. Le veteurréseau −→
K , de module 2π

Λ est perpendiulaire aux strates. Pour simpli�er l'analyse nous pre-nons la permittivité moyenne du milieu formant le réseau égale à elle du milieu extérieur.Cela implique que toute l'analyse se fait "à l'intérieur" du réseau. Pour onnaître les anglesde di�ration des di�érentes ondes il su�t d'appliquer les lois de Snell-Desartes . Soit uneonde plane E+, polarisée parallèlement à l'axe des y, arrivant à inidene normale sur leréseau (θ = 0). L'onde inidente E+ donne naissane à une onde ré�éhie E− et il y aéhange d'énergie entre es deux ondes tout au long de leurs trajets dans le volume duréseau. Pour étudier la propagation de es ondes dans le réseau de volume, nous devonsrésoudre l'équation d'onde salaire :
△Ẽ(ω) + k2(z, ω)Ẽ(ω) = 0 (2.7)



2.3. E�ets d'épaisseur dans les réseaux, réseaux épais (3D) 33Le hamp életrique est la somme des hamps se propageant en sens inverse l'un del'autre :
Ẽ(x, y, z, ω) = Ẽ+(x, y, z, ω).ej(β(ω)z) + Ẽ−(x, y, z, ω).e−j(β(ω)z) (2.8)Le module du veteur d'onde k(z, ω) s'érit sous la forme :

k(z, ω) =
ω.n(z, ω)

c
=
ω

c
.(n(ω) + ∆n) (2.9)La variation de l'indie de réfration induite par l'insription du réseau de Bragg estmodélisée sous la forme :

∆n = ∆n(z) cos(2kBz + ψ(z)) = ∆n(z) cos(Kz + ψ(z)) (2.10)On obtient alors :
k2(z, ω) = β + 2βκ

{

ejΥ(z) + e−jΥ(z)
} (2.11)Dans le alul de k2(z, ω) la ontribution ∆n2 est négligeable ar la modulation d'indieest très faible. Nous avons érit β(ω) pour ωn0(ω)

c et κ = ω∆n
2c = π∆n

λ . κ est appelée laonstante de ouplage. Elle joue un r�le fondamental dans la théorie des ondes oupléespuisque si elle-i est nulle il n'y a pas de réseau et pas de di�ration. Υ(z) quant-à luivaut 2kBz+ψ(z). D'un point de vue physique il est important de détailler la ontributionde haun des termes qui dérivent la modulation d'indie.
≻ ∆n(z) est l'enveloppe de la modulation d'indie
≻ kB est le veteur d'onde de Bragg prinipal
≻ Υ(z) rend ompte de la variation longitudinale de la période (hirp)A partir de Υ(z) l'argument du osinus de (2.10) on peut dé�nir le veteur d'onde deBragg du réseau par :

K(z) =
dΨ

dz
= 2kB +

dψ(z)

dz
(2.12)La période spatiale Λ de la variation d'indie peut alors s'exprimer en fontion de lafontion ψ(z) :

Λ(z) =
2π

K(z)
=

2π

2kB + dψ(z)
dzEn injetant (2.8) et (2.11) dans l'équation de propagation (2.7) on obtient :

[

d2Ẽ+

dz2
+ 2jβ

dE+

dz
+ (β2 − β2)Ẽ+

]

ejβz

+

[

d2Ẽ−
dz2

− 2jβ
dẼ−
dz

+ (β2 − β2)Ẽ−

]

e−iβz

+2βκ
[

Ẽ+

(

e−j(βz−2δkz+ψ(z)) + ej(3βz−2δkz+ψ(z))
)]

+ 2βκ
[

Ẽ−
(

ej(βz−2δkz+ψ(z)) + e−j(3βz−2δkz+ψ(z))
)]

= 0 (2.13)



34 Chapitre 2. Les réseaux de BraggEn utilisant l'approximation de l'enveloppe lentement variable à l'éhelle de la longueurd'onde :
∣
∣
∣
∣
∣

d2Ẽ±
dz2

∣
∣
∣
∣
∣
≪
∣
∣
∣
∣
∣
β
dẼ±
dz

∣
∣
∣
∣
∣

(2.14)on trouve :
[

j
dẼ+

dz

]

ejβz +

[

j
dẼ−
dz

]

e−jβz

+2βκ
[

Ẽ+

(

e−j(βz−2δkz+ψ(z)) + ej(3βz−2δkz+ψ(z))
)]

+ 2βκ
[

Ẽ−
(

ej(βz−2δkz+ψ(z)) + e−j(3βz−2δkz+ψ(z))
)]

= 0 (2.15)ave :
δk = β − kB (2.16)exprimant le désaord de Bragg par rapport au veteur d'onde de Bragg du réseau kB .Dans ette nouvelle équation, on s'aperçoit qu'il y a des termes osillant rapidement en

3β(ω)z. Ces termes sont moyennés à 0 dans l'approximation dite synhrone. Une onditionnéessaire pour que la théorie des ondes ouplées soit valable est don que δk ≪ β(ω). Enisolant le fateur des exponentielles en ±jβ(ω)z, on obtient les équations ouplées pourhaque enveloppe :
± j

dẼ±
dz

+ κẼ∓e
∓j(2δkz−ψ(z)) = 0 (2.17)2.3.4 Réseau en ré�exion, as des réseaux à pas �xeOn se plae maintenant dans le as où ψ(z) est onstant (pour simpli�er les aluls onprendra ψ(z) = 0), le réseau est alors à pas �xe. Nous allons étudier phénoménologiquementla "brique élémentaire" de tout réseau. L'objetif est de onnaître la solution des équationsouplées suivantes.

j
dẼ+

dz
+ κẼ−e

−j(2δkz) = 0 (2.18)
− j

dẼ−
dz

+ κẼ+e
+j(2δkz) = 0 (2.19)On obtient alors pour Ẽ− l'équation du seond ordre suivante :

d2Ẽ−
dz2

− 2jδk
dẼ−
dz

− κ2Ẽ− = 0 (2.20)Pour trouver la solution de ette équation on prend omme onditions initiales :
≻ Ẽ+(0−) = 1, juste avant l'entrée dans le réseau, seul Ẽ+ existe ;
≻ Ẽ−(d) = 0, Après une distane d, Ẽ+ ne transfert plus d'énergie à Ẽ−.



2.3. E�ets d'épaisseur dans les réseaux, réseaux épais (3D) 35La solution de ette équation pour les onditions initiales préédemment itées est dela forme :
Ẽ−(z) = C.ej2δkz

[

e−
√
κ2−δk2z − e−

√
κ2−δk2(z−2d)

] (2.21)Pour déterminer la onstante C, on alule dẼ−

dz à l'aide de l'équation (2.21) en z = 0qui vaut −jκ selon l'équation (2.19). On trouve :
C =

−jκ
jδk(1 − e−2

√
κ2−δk2d) −

√
κ2 − δk2(1 + e−2

√
κ2−δk2d)

(2.22)Après simpli�ation de l'expression, on obtient le hamp életrique de l'onde Ẽ−, quis'érit :
Ẽ−(z) = −jκ.ejδkz

[

sinh(
√
κ2 − δk2(d− z))

δk.sinh(
√
κ2 − δk2.d) −

√
κ2 − δk2.cosh(

√
κ2 − δk2.d)

] (2.23)La grandeur physique d'intérêt dans le as que nous traitons ii est l'e�aité de di�ra-tion η qui orrespond à l'intensité normalisée de Ẽ− en sortie du réseau. Il est importantde préiser que la sortie d'un réseau en ré�exion se trouve en z = 0 pour l'onde ré�éhie
Ẽ−. On trouve alors l'expression de η démontrée par Kogelnik [44℄ pour les réseaux enré�exion :

η = Ẽ−(0).Ẽ∗
−(0) =

sinh2(
√
κ2 − δk2.d)

sinh2(
√
κ2 − δk2.d) + 1 − δk2

κ2

(2.24)2.3.4.1 Réseau en ré�exion à pas �xe dans les onditions de BraggLorsque les onditions de Bragg sont remplies, le déphasage δk est nul (β = kB). Lesexpressions du hamp et de l'e�aité de di�ration se simpli�ent. On obtient :
Ẽ−(z) = j

[
sinh(κ.(d − z))

cosh(κ.d)

] (2.25)et,
η = tanh2(κ.d) = tanh2

(
π∆nd

λ

) (2.26)A e stade, il est important de noter que l'e�aité de di�ration dépend du produit
∆n × d. En e�et, pour une e�aité de di�ration donnée ( par exemple : η = 90%), ilexiste une in�nité de ouples (∆n,∆z) de modulation d'indie et d'épaisseur du réseaupour lesquels η(∆n,∆z) = tanh2(π∆n∆z

λ ) = 0, 9.



36 Chapitre 2. Les réseaux de Bragg2.3.4.2 Réseau en ré�exion à pas �xe hors des onditions de BraggLa di�érene entre deux réseaux à pas �xe de même e�aité se situe hors Bragg. Ene�et, en reprenant les équations de propagations (2.24) et en tenant ompte ette fois dudésaord δk, l'e�aité de di�ration en fontion de la longueur d'onde à l'inidene deBragg peut s'érire sous la forme :
η(λ) =

1

1 + 1−δk2/κ2

sinh2(
√
κ2−δk2.d)ave :

δk = πn(
2

λ
− 1

Λ
)et :

κ =
π∆n

λSur la �gure 2.9 on a représenté l'e�aité de di�ration en fontion de la longueurd'onde de réseaux à pas �xe pour les ouples (∆n,∆z) suivants qui ont la même e�aitémax de 90% :
≻ ∆n = 10−3 , ∆z = 470-µm;
≻ ∆n = 5.10−4 , ∆z = 940-µm;
≻ ∆n = 10−4 , ∆z = 4,7-mm.
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Fig. 2.9 � Réseau de Bragg en ré�exion pour di�érents ouples (∆n,∆z).La bande passante est dans e as une fontion roissante de ∆n : elle passe de 0,1-nm(aux premiers zéros) pour ∆n = 10−4 à 1-nm pour ∆n = 10−3. Il est important de noterque, onnaissant l'e�aité de di�ration en fontion de la longueur d'onde et l'e�aitémaximum à Bragg il est faile de remonter au paramètre physique ∆n du réseau. Cettedémarhe est ommunément appelée problème inverse. Dans ette première partie, nousavons don étudié les réseaux de Bragg à pas �xe onstituant la "brique élémentaire"permettant la réalisation de réseaux de Bragg à pas variable dits "réseaux hirpés".



2.4. Modélisation des réseaux de volumes 372.4 Modélisation des réseaux de volumes2.4.1 Réseau en ré�exion à pas variableLes réseaux de Bragg à pas �xe permettent de réaliser des miroirs dont la ré�etivitéest ontr�lée. En revanhe, ils induisent inévitablement une modi�ation (faible) de laphase spetrale intrinsèque aux réseaux en raison d'une part de la dépendane de l'indieave la longueur d'onde et d'autre part au fait que les hemins optiques parourus enleur sein par les di�érentes longueurs d'onde sont distints (l'aord de Bragg n'étant pasvéri�é pour toutes les longueurs d'onde qui sont ré�éhies, le hamp pénètre plus ou moinsprofondément dans le réseau introduisant une variation du délai de groupe di�érente pourhaque longueur d'onde) . L'intérêt d'un réseau à pas variable est qu'il permet d'obtenir unephase spetrale prédé�nie. Ce réseau onsiste en un empilement de réseaux élémentairesdont le pas varie en fontion de la profondeur dans le réseau. Ainsi toutes les longueursd'onde d'une impulsion inidente sur le réseau sont ré�éhies suessivement. Pour illustreret e�et, on peut utiliser la méthode de la ré�exion pontuelle. Cette méthode reposesur l'approximation selon laquelle les longueurs d'onde sont ré�éhies dans le réseau à laposition donnée imposée par la ondition de Bragg :
β(z) =

K(z)

2
(2.27)Cette vision est partiellement fausse dans la mesure ou une onde donnée ne se ré�éhitpas en un point mais interagit ave le réseau de di�ration tout entier pour donner naissaneà une onde ré�éhie issue de l'ensemble des interférenes onstrutives sur les strates duréseau. Cependant, ette tehnique permet de omprendre la "physique" des réseaux deBragg hirpés. Ainsi pour ontr�ler la dispersion du réseau on agit sur le paramètre Λ, pasloal du réseau, pour déterminer le hemin optique parouru pour haque longueur d'ondede l'impulsion ourte.2.4.1.1 Prinipe de la ré�exion pontuelleLa tehnique suivante permet d'obtenir une expression analytique pour la fontion

ψ dans le as de réseaux hirpés ayant des aratéristiques relativement simples et ennégligeant la dispersion du matériau. Pour des as plus omplexes, seule une résolutionnumérique est possible. D'autre part, le oe�ient de ré�etivité du réseau, lui n'est paspris en ompte.Le problème inverse onsiste don à déterminer les paramètres physiques d'un réseaude Bragg hirpé en fontion de la réponse spetrale souhaitée. Nous allons dans un premiertemps étudier une approhe analytique : la méthode de la ré�exion pontuelle. Cette mé-thode repose sur l'approximation selon laquelle les longueurs d'ondes sont ré�éhies dansle réseau à la position donnée par la ondition de Bragg :
β(z) =

K(z)

2
(2.28)On se donne une réponse spetrale ible ave en partiulier une phase spetrale ψ(ω).A partir de là on en déduit le délai de groupe T (ω) qui est la dérivée de ψ par rapport à

ω. Ce délai de groupe peut s'exprimer en fontion de la distane parourue dans le réseaupour haque fréquene :
T (ω) =

2n(ω)z(ω)

c
(2.29)



38 Chapitre 2. Les réseaux de BraggCette relation donne don la position où haque fréquene est ré�éhie z(w). Par in-version, on peut en déduire la relation ω(z). L'utilisation de la ondition de Bragg est ladernière étape qui permet de aluler dans un premier temps la quantité K(z) dé�nie par :
K(z) = 2kB +

dψ(z)

dz
(2.30)La fontion ψ(z) s'en déduit alors par intégration2. La période physique Λ(z) est di-retement reliée à ψ(z) par :

Λ(z) =
2π

K(z)
=

2π

2kB + dψ(z)
dz

(2.31)2.4.2 Modélisation des réseaux de Bragg à pas variable en ré�exionDans les paragraphes préédents, nous avons étudié théoriquement et phénoménolo-giquement les briques élémentaires des réseaux de Bragg que nous souhaitons utiliser.Cette étude a ses limites et il est maintenant néessaire d'utiliser un modèle numériquepour simuler les miroirs de Bragg que nous voulons réaliser. Pour ela, nous allons utiliserune méthode di�érentielle ouramment nommée "Layer Peeling". Cette méthode s'appuiesur un argument de ausalité pour les ondes se propageant dans le milieu, onsistant àonsidérer que le ouplage à l'entrée du réseau entre l'onde inidente et l'onde ré�éhieest uniquement déterminé par la réponse impulsionnelle. En e�et, "au tout début", la lu-mière n'a pas le temps de se propager profondément dans le réseau et elle ne voit que la"première ouhe". Une fois le oe�ient de ouplage déterminé numériquement dans lapremière ouhe ("layer"), on propage alors les hamps vers la seonde ouhe. Cette pro-pagation est alulée via l'intégration des équations ouplées vues préédemment ou parla méthode des matries de transfert présentée dans la suite. Ainsi, on se retrouve dans lamême situation qu'au début de "l'exerie", mais la première ouhe ne ontribue plus, ellea été épluhée ("peeled o�"). Le gros avantage de ette tehnique sur d'autres algorithmesest une meilleure e�aité et surtout une omplexité moindre [16℄.Pour appliquer ette méthode, il est souvent d'usage de faire un hangement de va-riable pour inorporer toute l'information des paramètres physiques du réseau dans unseul oe�ient [16℄. On pose ainsi :
{
Ẽ+(z, t) = ũ(z, t)e−jδkz

Ẽ−(z, t) = ṽ(z, t)ejδkz
(2.32)Le système (2.17) devient ave les nouvelles variables :

dũ

dz
− jũδk − qṽ = 0

dṽ

dz
+ jṽδk − q∗ũ = 0 (2.33)

2Le alul analytique pour un délai de groupe purement linéaire est présenté en annexe



2.4. Modélisation des réseaux de volumes 39où le oe�ient de ouplage omplexe est dé�ni par :
q(z) = jκ(z)e−iψ(z) (2.34)si on l'exprime en fontion des variables physiques du réseau, on trouve :

q(z) =
π∆n(z)

λ
e−j(ψ(z)+ π

2 ) (2.35)
q ontient toute l'information sur le réseau :
≻ son module est proportionnel à l'enveloppe du réseau ;
≻ sa phase donne l'information sur la fontion ψ qui donne les variations de la périodedu réseau en fontion de la position z.En pratique, on obtient :

∆n(z) =
|q|
2kB

(2.36a)
Λ(z) =

2π

2kB + d
dz (arg(q))

(2.36b)Le système (2.33) est résolu numériquement pour haque fréquene e qui permet d'ob-tenir la ré�etivité du réseau r(ω) = ṽ(ω)
ũ(ω) . L'amplitude spetrale de l'impulsion ré�éhieest alors simplement :

Ẽr(x, y, z, ω) = r(ω)Ẽ0(x, y, z, ω) (2.37)Le hamp életrique s'obtient alors par transformée de Fourier inverse de (2.37).2.4.2.1 Méthode des matries de transfertLa philosophie de la tehnique des matries de transfert est de disrétiser le réseau ensetions uniformes dont les aratéristiques physiques sont onstantes (Fig. 2.10). En e�et,dans e as il est faile de aluler la matrie de transfert Mi de haque setion i.
Fig. 2.10 � disrétisation du réseau de Bragg en setion uniformes.Dans le as où q est indépendant de z, le système (2.33) se résout failement et on peuten déduire la matrie de transfert d'une setion uniforme telle que :

(
ũi+1

ṽi+1

)

= Mi

(
ũi
ṽi

) (2.38)



40 Chapitre 2. Les réseaux de BraggLa matrie de transfert Mi s'érit [16℄ :
Mi =

(

cosh(γi∆z) + j δkγi
sinh(γi∆z)

qi
γi

sinh(γi∆z)
q∗i
γi

sinh(γi∆z) cosh(γi∆z) − j δkγi
sinh(γi∆z)

) (2.39)où ∆z est la longueur de haque setion et γi est dé�ni par :
γ2
i = |qi|2 − δk2 (2.40)Comme les équations ouplées ne sont valables que lorsque les paramètres du réseau deBragg varient lentement à l'éhelle de la longueur d'onde, la longueur élémentaire ∆z doitêtre plus grande que la période du réseau de haque setion :

∆z > Λi (2.41)On peut aluler la matrie de transfert de haque setion par (2.39), la matrie detransfert de toute la struture s'obtient par un produit de matries :
M =

∏

i

Mi =

(
M11 M12

M21 M22

) (2.42)On obtient don la relation pour un réseau de longueur L :
(
ũ(L)
ṽ(L)

)

=

(
M11 M12

M21 M22

)(
ũ(0)
ṽ(0)

) (2.43)Dans la modélisation, le réseau dans sa totalité est un système onservatif si bien quede même que pour haque setion élémentaire :
{
M22 = M∗

11

M21 = M∗
12

(2.44)En appliquant les onditions aux limites, ũ(0) = 1 et ṽ(L) = 0, on en déduit que :
r = ṽ(0) = −M

∗
12

M∗
11

(2.45)Le oe�ient de ré�exion est ainsi déterminé par (2.45) pour haque fréquene.2.4.2.2 Méthode des matries de transfert simpli�éeDans le as où ∆z ≪ L, on peut montrer que la matrie de transfert Mi d'une setionuniforme est équivalente au produit de deux matries plus simples [16℄ :
M ≈M∆zMρ (2.46)

Mρ est la matrie dérivant un miroir ave un oe�ient de ré�exion omplexe ρ :
Mρ =

(
1 − |ρ|2

)− 1
2

(
1 −ρ∗
−ρ 1

) (2.47)où ρ est relié au oe�ient omplexe du réseau par la relation :
ρ = − q∗

|q| tanh(|q|∆z) (2.48)



2.4. Modélisation des réseaux de volumes 41On peut retrouver l'expression (2.47) deMρ en prenant la limite dans la matrie générale(2.39) quand |q| −→ ∞ tout en gardant le produit q∆z �ni. Dans ette situation, la ré�exionest bien loalisée en un point donné (omme pour un miroir).
M∆z est la matrie dérivant une propagation sur une distane ∆z :

M∆z =

(
ejδk∆z 0

0 e−jδk∆z

) (2.49)Cette expression s'obtient en prenant la limite dans (2.39) quand |q| −→ 0 puisquedans e as il n'y a plus de ouplage et la matrie représente simplement la propagationdes hamps.Dans e modèle, le réseau est don remplaé par une série de miroirs disrets séparésd'une distane ∆z et aratérisés par le oe�ient de ré�exion omplexe ρi (voir Fig. 2.11).La ré�etivité du réseau se alule don en évaluant un produit de matries de transfertplus simples que dans le paragraphe préédent. On peut alors trouver une relation plussimple d'utilisation pour aluler la ré�etivité.
Fig. 2.11 � modélisation du réseau en une série de miroirsPour ela, onsidérons la relation entre les hamps avant et après transfert par la matrie

Mi. Celle-i se alule simplement :
Mi = M∆z,iMρ,i =

(
1 − |ρ|2

)− 1
2

(
ejδk∆z −ρ∗i ejδk∆z

−ρie−jδk∆z e−jδk∆z

) (2.50)En utilisant (2.38) :
(
ũi+1

ṽi+1

)

= Mi

(
ũi
ṽi

)on en déduit que :
ri+1 =

ṽi+1

ũi+1
=

ri − ρi
1 − riρ

∗
i

e−2jδk∆z (2.51)et réiproquement :
ri =

ρi + ri+1e
2jδk∆z

1 + ri+1ρ∗i e
2jδk∆z

(2.52)Ces deux relations de réurrene sont partiulièrement simples et permettent de alulerla ré�exion du réseau en partant soit du début (relation 2.51) soit de la �n du réseau(relation 2.52). Évidemment, pour le alul de la réponse spetrale du réseau, on utiliseradon (2.52), mais dans le adre du alul inverse3 qui onsiste à déterminer les paramètresphysiques du réseau onnaissant sa réponse spetrale, on peut utiliser 2.51.3l'algorithme du alul inverse est détaillé en annexe



42 Chapitre 2. Les réseaux de Bragg2.5 Simulations et ordres de grandeurEn onlusion, nous allons étudier d'un point de vue théorique les performanes desréseaux de Bragg hirpés pour l'étirement d'impulsions ourtes. En utilisant l'algorithmevu préédemment, nous réaliserons des simulations permettant de dimensionner les ompo-sants en termes de modulation d'indie ∆n, de longueur L et de variation de période Λ(z).Comme appliation direte de ette méthode numérique, deux réseaux de Bragg hirpésseront simulés :1. Un réseau simulant une loi d'étirement linéaire entre la position z et la longueurd'onde λ (identique à elui étudié pour la ré�exion pontuelle) ;2. Un réseau simulant une loi d'étirement ompensant exatement un étireur à réseauxde di�ration de type ompresseur de Treay.2.5.1 Réseau linéairement hirpéLe premier est le même modèle que elui utilisé dans le as de la ré�exion pontuelle.Ce réseau "type" est un "as d'éole" puisque auun ompresseur "lassique" ne peut êtreutilisé en omplément. Cependant il est simple à réaliser en pratique et il permet de se �xerles ordres de grandeur à atteindre dans les matériaux photo-sensibles. Pour ommeneril faut se donner un objetif à atteindre en terme de bande passante, de dispersion etd'e�aité de di�ration. Les paramètres reherhés seront don les suivants :
≻ un pro�l de type super gaussien (m = 20) ;
≻ une e�aité de di�ration de 90% ;
≻ une bande passante ∆λ = 30-nm ;
≻ une variation du pas de 15-nm par entimètre de réseauLe oe�ient de dispersion d'ordre 2 vaut alors :

φ2 =
nLλ2

0

πc2∆λ
(2.53)Selon la nature du matériau holographique l'indie n varie et par onséquent φ2 éga-lement. Deux grandes familles de matériaux étaient à notre disposition pour e travail dereherhe :

≻ les ristaux de type LiNbO3 d'indie situé autour de n = 2, 2 ;
≻ les matériaux polymères de type PMMA ou polyuréthane dont l'indie varie autourde n = 1, 52.On obtient alors deux oe�ients φ2 pour haque espèe :
≻ φ2,LiNbO3 = 2, 3.10−24 s2 ;
≻ φ2,PMMA = 3, 4.10−24 s2.Il est important de préiser que le pro�l super Gaussien a été hoisi pour la stabilité del'algorithme. En e�et, un pro�l de type porte provoque un phénomène de Gibbs (artefatmathématique produisant des osillations dans les zones de disontinuités), l'apodisationvia la super Gaussienne permet de l'éviter. La �gure 2.12 présente les résultats de l'algo-rithme pour les deux matériaux ités préédemment.A première vue, une hose surprend fortement : l'amplitude de la modulation d'indien'est pas la même selon le matériau utilisé. Pourtant l'e�aité de di�ration est indé-pendante de l'indie de réfration. En réalité les résultats sont heureusement tout à faitlogiques. Pour des raisons de ommodité, on a hoisi omme paramètre de oneption lavariation de la longueur d'onde ré�éhie en fontion de la position (λ(z)) que l'on a �xée
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Fig. 2.12 � A gauhe : paramètre d'un réseau linéairement hirpé dans le LiNbO3. Adroite : paramètre d'un réseau linéairement hirpé dans le PMMAà 15-nm par entimètre. On peut ainsi relier bande spetrale ∆λ et dispersion φ2 très fai-lement par la relation (2.53). Cependant, le paramètre pertinent pour dérire la variationde la période (le hirp) est le pas du réseau Λ(z) = λ(z)
2n . Rapidement, on trouve que lavariation de la période du réseau vaut :

≻ 3,4-nm par entimètre pour le LiNbO3 ;
≻ 4,9-nm par entimètre pour le PMMA.En d'autres termes, le désaord est plus fort pour le matériau d'indie n = 1, 52 quepour elui d'indie n = 2, 2. On onçoit don failement que la modulation d'indie doives'adapter aux variations de pente de la période. La modulation d'indie est logiquementplus forte pour une pente d

dz (Λ(z)) plus grande puisque la zone résonnante (quasi-aordde Bragg) se réduit.2.5.1.1 Ordres de grandeurCette première simulation a permis d'évaluer les grandeurs physiques qu'il faut at-teindre pour générer un réseau linéairement hirpé pour des impulsions relativement ourtes(∆λ = 30-nm de bande passante totale équivaut à une impulsion gaussienne de 100-fs àmi-hauteur). On remarque, omme prévu dans le modèle de la ré�exion pontuelle, que
Λ(z) est linéaire ave la position z. Compte tenu de la dispersion retenue (15-nm/m), leréseau mesure 2-m. Dans es onditions les impulsions seraient étirées à environ :

≻ 300-ps pour le LiNbO3 ;
≻ 200-ps pour le PMMA.Les ordres de grandeur à obtenir dans les matériaux holographiques sont don :
≻ une e�aité de di�ration de 90% ;
≻ une longueur L = 2-m ;
≻ une bande passante de 30-nm ;
≻ une dispersion de 15-nm/m soit une entaine de pioseonde par entimètre ;
≻ une modulation d'indie de l'ordre de ∆n = 6.10−4 ;En e qui onerne l'amplitude de la modulation d'indie, il est important de noter queette valeur de 6.10−4 est du même ordre de grandeur (de 10−4 à 10−3) que les valeursitées dans la littérature pour l'enregistrement de divers type de réseaux de Bragg pour lesmatériaux préédemment ités.



44 Chapitre 2. Les réseaux de Bragg2.5.2 Réseau symétrique à un ompresseur de TreayL'objet que nous allons traiter maintenant orrespond à la oneption d'un étireursymétrique à un ompresseur dans la on�guration de Treay. Ce ompresseur est omposéde deux réseaux gravés parallèles, utilisé en double passage omme présenté sur la �gure2.13.

Fig. 2.13 � Compresseur à réseaux gravés dans la on�guration de Treay2.5.2.1 Compresseur de Treay, alul de la réponse spetraleLe shéma des ompresseurs lassiques qui s'appuie sur l'arrangement de Treay [51℄ àété largement modélisé et il est faile d'évaluer les paramètres φn (ordre de dispersion duompresseur) en fontion des variables du ompresseur que sont :
≻ L'angle d'inidene i ;
≻ L'angle de di�ration θ(λ0) ;
≻ Le tirage Lc ;
≻ Le nombre de traits par millimètre N ;
≻ La longueur d'onde entrale du ompresseur λ0.Il a été démontré que la phase spetrale d'un ompresseur de Treay peut être dé-omposée sous la forme d'un développement de Taylor et que les termes d'ordre 2 et 3s'expriment sous la forme :

φ2Treacy
= −8π2cLcN

2

ω3 cos2 θ

∣
∣
∣
∣
ω=ω0

(2.54)
φ3Treacy

= −
3φ2Treacy

ω

(

1 − 2πcN sin θ

ω cos2 θ

)∣
∣
∣
∣
ω=ω0

(2.55)



2.6. Conlusion 45Les termes supérieurs à φ3 peuvent également s'exprimer en fontion des variables dusystème mais pour des impulsions de 100-fs on onsidère que les termes d'ordre supérieurà 3 sont négligeables.Pour �xer le paramètre φ2Treacy
on utilise la dispersion de 15-nm/m hoisie pour lasimulation des réseaux linéaires. De ette manière, on s'assure que l'amplitude de la mo-dulation d'indie pour l'étireur sera de l'ordre de ∆n = 6.10−4.En utilisant la relation (2.53) pour un matériau d'indie n = 1, 52, on obtient φ2Treacy

=
−2, 3.10−24. Dans et exemple, ela signi�e que le ompresseur à réseau sera ompensé parun étireur utilisant un matériau de type polymère. La valeur du φ2Treacy

�xe alors lesvariables du ompresseur :
i θ(λ0) Lc N λ0

26.7� −42.6� 350-m 1400 traits/mm 805-nmTab. 2.1 � Paramètres du ompresseur en on�guration de Treay.On peut alors rapidement aluler le terme φ3Treacy
. Le tableau 2.2 résume les para-mètres du ompresseur :

n φnTreacy
unité

2 −2, 3.10−24 s−2

3 7.2.10−39 s−3Tab. 2.2 � Valeurs φ2 et φ3 du ompresseur en on�guration de Treay.2.5.2.2 Simulations du réseau symétrique au ompresseur de TreayLa �gure 2.14 présente les résultats de l'algorithme pour le réseau étireur. Contraire-ment aux réseaux linéaires étudiés préédemment, la variation de la période ave z n'estplus linéaire et présente lairement un éart à elle-i. La modulation est pour sa partassymétrique. Ces propriétés sont la onséquene direte de la non-linéarité du délai degroupe. En e�et, pour obtenir une ré�etivité en amplitude uniforme sur toute la bandepassante de l'étireur, l'amplitude de la modulation d'indie doit s'adapter aux variationsde pente de la période. On onçoit failement que loalement une modulation d'indie plusimportante soit néessaire dans les régions où la pente dΛ
dz est plus élevée puisque la zonerésonnante pour la longueur d'onde orrespondante est réduite. Cet e�et est le même queelui observé pour les réseaux linéaires lorsque l'on hange l'indie du matériau et par làmême, la dispersion de la période.2.6 ConlusionCe hapitre a été l'opportunité de présenter la théorie des miroirs de Bragg à pas �xeet par extension les miroirs de Bragg à pas variable. Le miroir de Bragg à pas �xe, briqueélémentaire des miroirs de Bragg à pas variable, a été omplètement dérit analytiquement.Cette "déomposition" mathématique permet de bien maîtriser le omportement physiquede l'élément de base des miroirs de Bragg à pas variable. A partir de ette desription
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Fig. 2.14 � Réseau de Bragg étireur adapté à un ompresseur dans la on�guration deTreaymathématique, une onstrution plus omplexe des miroirs de Bragg à pas variable a étéproposée. Cette modélisation a été largement exploitée pour les miroirs de Bragg insritsdans les �bres e qui assure une exellente validation de e modèle. L'algorithme "layerpeeling" déompose le miroir de Bragg à pas variable en une suession de réseaux à pas�xe ave un oe�ient de ré�exion omplexe. L'ensemble des informations onernant lesondes inidentes et ré�éhies est ontenu dans e oe�ient de ré�exion omplexe. Lapartie réelle orrespond à l'amplitude spetrale alors que la partie imaginaire traite de laphase spetrale. C'est ave es deux paramètres qu'il est possible de modeler à souhaitl'amplitude et la phase de l'impulsion sortant du miroir de Bragg utilisé omme étireur.Cet outil de simulation est don parfaitement adapté pour onevoir le miroir de Bragg àpas variable permettant de remplaer les étireurs lassiques de Ö�ner et assurer ainsi letransfert tehnologique. C'est l'objet de la dernière partie de e hapitre où il a été présentéun miroir de Bragg à pas variable présentant le même omportement, en terme de phasespetrale, qu'un étireur de type Ö�ner. Mais et outil de modélisation permet d'envisagerd'autres omportements. En partiulier, la possibilité de modeler la réponse en amplitudedu miroir de Bragg. En e�et, au ours de l'ampli�ation, le gain dans le T i : Sa estmaximisé à 800-nm. Ce gain non-homogène spetralement, à tendane à réduire la largeurspetrale de l'impulsion et par onséquent à élargir la durée temporelle. Il est don possiblede réer un miroir de Bragg à pas variable ayant une réponse plus faible à 800-nm pourproduire une réponse de gain homogène sur toute la bande spetrale. Il est alors possiblede onevoir un miroir étireur qui pré-ompense les modi�ations de phase et d'amplitudespetrale de la haîne laser pour obtenir en sortie la durée la plus ourte possible.



Chapitre 3Matériaux pour l'holographieLe r�le du matériau holographique est de �xer dans l'espae et de la manière la moinsréversible possible la fontion de phase obtenue à l'aide des outils présentés dans le hapitrepréédent. Ce matériau devra don présenter les aspets suivants :
≻ une bonne qualité optique pour être utilisé dans des systèmes lasers ;
≻ une bonne tenue au �ux pour supporter les hautes énergies des lasers ;
≻ une bonne sensibilité pour enregistrer des réseaux de dimensions entimétriques dansles temps les plus ourts possibles ;
≻ une bonne e�aité pour obtenir un rendement de di�ration optimum.L'étape de oneption du matériau holographique est don primordiale pour le suèsde es travaux de reherhe. Le hapitre suivant présente le travail exploratoire fait dans edomaine. Il est important de préiser qu'à e jour auun matériau holographique ne répondaux exigenes propres à la réalisation d'un réseau tel que dérit dans ette thèse. Plusieursaxes de reherhe ont été ou sont explorés aujourd'hui au niveau du laboratoire. La diversitédes matériaux et de leur mode de fontionnement rend di�ile une présentation détailléeet exhaustive. Cependant, e hapitre est l'oasion de présenter les résultats obtenus enutlisant trois matériaux holographiques di�érents. Ces matériaux appartiennent à troisgrandes familles dont les modes de fontionnement di�èrent lairement et qui sont parmiles plus utilisés de nos jours.Dans e hapitre, nous verrons tout d'abord plus en détail les trois modes de fontion-nement que sont la modulation d'indie par hangement de onformation de la matière, lamodulation d'indie par migration de la matière ou enore une ombinaison des deux pre-mières (voir Fig. 3.1). Ensuite, en s'appuyant sur des résultats obtenus en laboratoire ainsique sur la bibliographie disponible sur des exemples de matériaux similaires, nous dresse-rons un état des lieux des ordres de grandeur aessibles pour haque famille de matériau.C'est ette série d'expérienes qui nous a permis de hoisir la meilleure voie pour modéliseret onevoir un matériau holographique entimétrique qui réponde à nos exigenes. En�n,nous présenterons les résultats de aratérisation et les limitations du nouveau matériauholographique.
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Fig. 3.1 � Exploration des matériaux holographiques d'épaisseur entimétrique.



3.1. Introdution 493.1 IntrodutionLa mise au point de soures lumineuses intenses permet d'atteindre des hamps éle-triques omparables à eux qui lient les életrons à leurs noyaux au sein des atomes. Cetteompétition entre le hamp intrinsèque et un rayonnement extérieur onduit dans les ma-tériaux à l'observation d'e�ets dit non-linéaires. Dans le as des matériaux hoisis ou op-timisés pour exalter ette non linéarité, des grandeurs indépendantes du hamp életriqueau premier ordre vont présenter une réponse proportionnelle au hamp életrique ou à unede ses puissanes suessives ( |−→E |, ‖−→E ‖2...). Le as partiulier de matériaux dont l'indieoptique de réfration peut être modulé par l'interation ave des photons (e matériauest dit photoréfratif), onstitue une lasse partiulièrement importante de matériaux nonlinéaires adaptés à l'enregistrement holographique. Selon le type de matériaux, di�érentesréponses sont mesurées (E le hamp, I l'intensité ‖−→E ‖2...) .
≻ n = n0 + n1E
≻ n = n0 + n2I
≻ ...On distingue également des temps de réponse allant de la femtoseonde pour des matériauxde type PZT à la miroseonde pour les ristaux liquides photosensibilisés. D'autre part,le réseau n'est pas permanent et s'e�ae sur une période plus ou moins longue en fontiondu ristal et du dopage permettant la réalisation de "swith" optique [23℄, d'opérationsd'ampli�ation par mélange à deux ondes [48℄ ou enore de multiplexeurs ou démulti-plexeurs [19℄. Les ristaux ont l'avantage de pouvoir être d'exellente qualité optique etpossèdent une tenue au �ux remarquable [42℄[53℄. Cependant, les problèmes de durée devie des hologrammes, ainsi que leur mauvaise sensibilité (supérieure à 1-J/m2) ont onduitla reherhe des matériaux holographiques vers les matériaux polymères.Les photopolymères DuPont est un exellent exemple de matériau polymère dédié àl'Holographie [52℄. Matériau très sensible, grâe aux importantes setions e�aes desphoto-amoreurs organiques, les matériaux photopolymères permettent d'enregistrer desréseaux permanents dans des épaisseurs de plusieurs dizaines de mirons pour le Dupont àplusieurs dizaines de millimètre pour d'autres types de matériaux polymères moins aboutisindustriellement. Les matériaux polymères possèdent une struture amorphe qui onduità une ondutivité thermique 2 ordres de grandeurs inférieure à des systèmes ristallins.Dans le as d'une absorption lumineuse même résiduelle pour les matériaux polymères, ettefaible di�usivité thermique est assoiée à une apaité thermique qui onduit rapidementà une augmentation loale de la température dans le matériau. Les températures doiventêtre omparées aux températures spéi�ques (typiquement la température de transition vi-treuse) du polymère. Dans la pratique, les températures atteintes durant l'enregistrementou plus généralement la leture des hologrammes dans de tels polymères organiques sontde l'ordre de la température de transition vitreuse et induisent alors de fortes modi�ationsstruturales pour le matériaux se traduisant par des inhomogénéités optiques.Aujourd'hui, pour répondre à la problématique d'un matériau holographique de di-mension entimètrique, très sensible, de bonne qualité optique et possédant une bonnetenue aux �ux, plusieurs axes sont en ours d'exploration pour fontionnaliser des verresinorganiques. C'est le as des matériaux de type verre PTR (Photo-Thermal-Refrativeglass) développés par Leonid B. Glebov [21℄. Notons que e dernier n'hésite pas à quali-�er son matériau de photoréfratif. Une autre voie onsiste à utiliser des matériaux sol-geldopés ave des éléments organiques (le dopage peut atteindre le ratio de 50%). Pour desratios de l'ordre de 50/50, on peut onsulter le travail de P. Cheben pour la réalisation demiro-lentille [24℄. Conernant des ratios plus faible 10/90, on peut s'intéresser au déve-



50 Chapitre 3. Matériaux pour l'holographieloppement de S. Blaya et C. Carretero pour l'enregistrement de mémoires holographiqueset plus réemment pour l'enregistrement de réseaux de Bragg à pas �xe [2℄. Cette voie élé-gante permet d'assoier la grande sensibilité des matériaux organiques à l'exellente qualitéoptique et à la remarquable tenue au �ux de la silie.



3.2. Les matériaux holographiques onventionnels 513.2 Les matériaux holographiques onventionnels3.2.1 Mode de fontionnement des matériaux holographiques onven-tionnelsL'enregistrement holographique d'une variation spatiale d'indie au sein d'un matériaupeut avoir diverses origines dont trois approhes sont aujourd'hui partiulièrement utilisées.
≻ modulation d'indie par hangement de onformation életronique ;
≻ modulation par migration de la matière ;
≻ une ombinaison des deux.3.2.1.1 Modulation d'indie par appliation d'un hamp életrique loalCe méanisme, largement dérit dans le adre des ristaux photoréfratifs, fait intervenirun omposé qui demeure très largement minoritaire [39℄. Dans le as des ristaux photo-réfratifs, 'est un atome donneur ou reeveur d'életrons (dopage inférieur au pourent).Un ristal photoréfratif tel que le Niobate de Lithium (LiNbO3) peut être dopé par di�é-rents ions, le fer étant le plus ommunément utilisé. Nous pouvons dérire les méanismesd'enregistrement dans les ristaux de la manière suivante (Fig. 3.2) :
≻ a) sous une irradiation adaptée au domaine de sensibilité, les photons réent deséletrons mobiles et des trous immobiles sur des temps très long (années) ;
≻ b) les életrons di�usent dans les zones sombres et sont piégés par des atomes a-epteurs ;
≻ ) les trous et les életrons bloqués spatialement sur les impuretés produisent unhamp de harge d'espae.
≻ d) Dans le as d'un ristal non linéaire le hamp de harge d'espae ρ(z) modi�el'indie de réfration du matériau.Cette variation est de l'ordre de 10−5 à 10−4, rarement 10−3 et les méthodes de �xation duréseau, bien que démontrées qualitativement, restent déliates à quanti�er. Pour augmen-ter la modulation de l'indie, des dopants sont ajoutés en tant que donneur d'életrons.Notons que es dopants assurent l'absorption des photons. Il faut don trouver un ompro-mis entre une absorption trop forte, qui interdit les réseaux entimètriques homogènes etune absorption trop faible qui impose des �ux lumineux olossaux. Les ristaux, en raisonde leur mode de fabriation (roissane ristalline), présentent une qualité optique et unetenue au �ux exeptionnelle. Des longueurs de quelques entimètres peuvent être obtenues.Peu sensibles, les ristaux néessitent en général une énergie de l'ordre de 1-J/m2 pourêtre enregistrés. Dans les ristaux, le hamp de harge d'espae et la modulation d'indiesont déalés spatialement d'une distane Λ/2 orrespondant à la fréquene spatiale d'en-registrement. C'est e déalage qui permet de réaliser des expérienes de mélange d'ondesar e déphasage produit un transfert d'énergie d'une onde (pompe) vers l'autre (signal).
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Fig. 3.2 � Création d'un hamp de harge d'espae sous une irradiation I(z) sinusoïdale.Les életrons se déplaent dans les zones sombres et font apparaître des trous dans leszones élairées. Le hamp de harge d'espae rée des régions ontraintes (où l'indie estplus fort) et des régions relaxées (indie plus faible)



3.2. Les matériaux holographiques onventionnels 533.2.1.2 Modulation d'indie par migration et hangement de onformationéletroniqueDans le as des matériaux organiques à hangement de onformation életronique, leomposé minoritaire ( de l'ordre de 1% ette fois) peut être traité omme un élémentdi�usant s'il n'est pas attahé à la matrie h�te.
≻ a) Le dopant est photosensible et subit une modi�ation himique lorsqu'il est soumisà une irradiation I(z) adaptée au domaine de sensibilité (éventuellement via un o-amoreur) ;
≻ b) La rupture d'une liaison himique entraîne une variation d'indie optique extrê-mement faible et ne �xe pas le dopant qui peut alors di�user librement ;
≻ ) La variation spatiale de l'indie est relayée par la modulation de la onentrationloale en dopant c(z) ;
≻ d) La modi�ation et la migration du dopant densi�ent la matière dans les zonesélairées [c(z)]. Cependant ette migration reversible limite l'importane de ettesolution à long terme.Liés au faible transport de matière, les sauts d'indies restent très faibles (∆n de l'ordrede 10−5 à 10−4 rarement 10−3). Le polymère qui onstitue la matrie n'a plus besoin d'êtreréatif à la longueur d'onde d'insription et est pris non absorbant, e qui autorise desépaisseurs d'enregistrement homogène nettemement plus importantes, ompatibles ave lebesoin d'hologrammes entimètriques.

Fig. 3.3 � Modi�ation du omposé porteur d'indie sous une irradiation I(z) sinusoïdale.
[c(z)] représente la onentration loale du dopant photosensible (un olorant par exemple.Si le omposé peut di�user, il peut y avoir migration de matière liée à la variation deonentration.



54 Chapitre 3. Matériaux pour l'holographie3.2.1.3 Modulation d'indie par migration de la matièreLa mise en oeuvre d'un déplaement important de matière est utilisée dans les ma-tériaux à très forte modulation d'indie 10−3 à 10−2 jusqu'à 10−1. C'est le as des pho-topolymères DuPont [52℄ ou des PDLC (Polymer-Dispersed Liquid Crystals)[27℄. Dans etype de système "guest host", la matrie se omporte telle une éponge imbibée de solutionphotosensible assurant la migration d'un porteur d'indie en son sein.
≻ a) le dopant est un mélange photosensible qui subit une modi�ation himique lors-qu'il est soumis à une irradiation I(z) adaptée au domaine de sensibilité (polyméri-sation) ;
≻ b) Le monomère dans les zones sombres di�use vers les zones laires en raison de lavariation de onentration issue de la polymérisation ([M(z)]) ;
≻ ) Le monomère ayant polymérisé est alors apturé dans les mailles de la matrie�xant ainsi le réseau ;
≻ d) La modi�ation et la migration du mélange photosensible densi�ent la matièredans les zones élairées([P (z)]). Cette densi�ation est dé�nitive dans la mesure oule produit polymérisé est apturé dans la maille de la matrie h�te ar son volumeest supérieur au monomère.C'est ette solution qui est utilisée pour les matériaux de type sol-gel photosensible [24℄[29℄et que nous avons utilisé pour réaliser notre matériau holographique.
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Fig. 3.4 � Polymérisation du monomère porteur d'indie sous une irradiation I(z) sinusoï-dale. [M(z)] représente la onentration loale du monomère. [P (z)] représente la onen-tration loale du monomère polymérisé. Le monomère non transformé se déplae dans leszones élairées pour ompenser la diminution de onentration liée à la transformation demonomère en polymère. La densité du matériau est don plus importante dans les zonesélairées (où l'indie est plus fort) et plus basse dans les zones sombres (indie plus faible).3.2.1.4 Notion de réponse spatialeLa notion de réponse spatiale est un point essentiel des matériaux holographiques. L'en-registrement holographique le plus simple orrespond à enregistrer une modulation d'in-die sinusoïdale. Tout hologramme plus omplexe pouvant être déomposé en la sommede sinusoïdes de périodes di�érentes (déomposition de Fourier). La réponse spatiale d'unmatériau aratérise la apaité du matériau à enregistrer une période donnée. En prinipeun matériau holographique doit posséder une large bande spetrale pour permettre d'en-registrer des périodes variables. En pratique les matériaux holographiques possèdent uneplage de réponse relativement �ne et les variations d'e�aité onduisent à des distortionsdans l'enregistrement de l'hologramme. Cet e�et de �ltrage de la période spatiale est onnudepuis les débuts de l'enregistrement de réseau dans les matériaux (e�et du Fanning, ré-seaux parasites dans le LiNbO3). Sur le plan spatial deux e�ets antagonistes peuvent êtreidenti�és pour �xer la bande passante spatiale d'un matériau :
≻ A longue distane, le oe�ient de di�usion du dopant D est prépondérant, le por-teur d'indie (életron, moléule...) doit pouvoir migrer d'une distane omparableau pas Λ de l'enregistrement. La di�usion de type "Fik" étant sans dimensionaratéristique ette limite haute semble liée à la stabilité méanique du système



56 Chapitre 3. Matériaux pour l'holographied'enregistrement. Les franges doivent rester �xes pendant un temps t = Λ2

D . Maisdans e régime, il est important de prendre en ompte le temps de vie τ∗ de l'étatexité du porteur d'indie (életron, moléule...) ainsi que d'un temps de gel τg dusystème. En pratique ela signi�e que pour les grandes périodes Λ, l'enregistrementsera piloté par la réation himique (migration de paires életrons/trous, polyméri-sation ...).
≻ A ourte distane, la struture loale de la matrie impose une éhelle aratéris-tique. Dans le as des ristaux, la di�usion életronique est bien onnue. Dans le asdes systèmes où l'éhelle du porteur d'indie est moléulaire, un verre (organiqueou minéral) par exemple, onserve au niveau mirosopique le omportement d'unliquide. Si la di�usion des porteurs d'indie est trop grande et que e dernier n'estpas gre�é ou �xé dans la matrie, il ontinuera de di�user et les petites fréquenesspatiales seront �ltrées [17℄[14℄.Les onséquenes sur les hologrammes sont doubles. Tout d'abord, la quantité de ma-tière qui va migrer va diretement in�uer sur le ontraste d'indie ∆n. La modulation d'in-die étant diretement liée à l'e�aité du réseau, une variation de la modulation d'indieen fontion de la période onduit diretement à une variation de l'e�aité de di�rationen fontion de la longueur d'onde.D'autre part, si la migration de matière n'est plus linéaire ave le motif d'enregis-trement, on observe des phénomènes de distortion. Le motif sinusoïdal de base, s'il y asaturation par exemple, produit des motifs à des fréquenes supérieures. L'enregistrementd'harmoniques d'ordres supérieurs à la sinusoïdale fondamentale onduit diretement à ladi�ration de longueurs d'onde supérieures à la longueur d'onde désirée.



3.2. Les matériaux holographiques onventionnels 573.2.2 Mise en oeuvre expérimentale3.2.2.1 Méthode d'enregistrementLe montage holographique est un système interférométrique standard (voir �g. 3.5) oùl'on fait interférer deux ondes que l'on nommera σ et ρ. Comme nous l'avons vu au ha-pitre II, un réseau de volume peut-être utilisé en transmission ou en ré�exion, en fontionde l'angle d'inidene et de la longueur d'onde d'utilisation. Les miroirs holographiquesde Bragg fontionnent en leture en ré�exion à la longueur d'onde 800-nm. Pour éviter lesproblèmes d'e�aement du réseau lors de la leture on utilise lors de l'enregistrement du ré-seau une longueur d'onde très di�érente du point de fontionnement en leture (en pratiquel'enregistrement se fait dans l'UV ou le visible 365-nm ou 532-nm) ette aratéristique estdiretement liée au matériau.

Fig. 3.5 � Montage expérimental du ban d'enregistrement.

Fig. 3.6 � Photo du montage à pas �xe.Pour failiter la omparaison entre les di�érents matériaux, il a été déidé d'enregistrerdes réseaux à pas �xe qui ré�éhissent la longueur d'onde entrale des réseaux à pas variablesoit 800-nm. La longueur d'onde de leture en ré�exion va don imposer des onditionsd'angles sur l'enregistrement en fontion de la longueur d'onde d'enregistrement (365-nmou 532-nm).



58 Chapitre 3. Matériaux pour l'holographieLeturePrenons un miroir de Bragg à pas �xe Λlec aordé à λlec = 800-nm à inidene normalesur la tranhe 1 (θlec = π
2 ) omme présenté sur la �gure 3.7. Pour lire en ré�exion ('est àdire pour θlec = π/2 à 800-nm), l'onde inidente σ et l'onde ré�éhie ρ doivent remplir laondition :

−→σ lec = −→ρ lec −
−→
K lecave σ et ρ les veteurs d'ondes respetifs des ondes inidentes et ré�éhies. Le moduledu veteur d'onde du réseau est dé�ni par l'expression :

‖−→K lec‖ =
2π

Λlecsoit nmed l'indie de réfration moyen du réseau, le pas du réseau Λlec est dé�ni par :
Λlec =

λlec
2nmed sin(θlec)

Fig. 3.7 � Diagramme veteur d'un réseau à pas �xe en leture.

1la leture se fait sur la tranhe de l'éhantillon, l'enregistrement se fait sur la grande fae. Il y a donun angle de 90�entre les deux. Ii on a don dé�ni la normale par rapport à la grande fae, la tranhe estdon à π/2



3.2. Les matériaux holographiques onventionnels 59EnregistrementPour "enregistrer" un miroir il faut don trouver la valeur de θenr telle que la périodedes franges d'interférene (Λenr) soit identique à la période du miroir de Bragg (Λlec). Cetteondition (Λenr = Λlec), impose don pour une longueur d'onde d'enregistrement (λlec) unangle d'inidene tel que :
θenr = arcsin

(
λenr
λlec

)Cette ondition est illustrée par le diagramme veteur pour l'enregistrement sur la �gure3.8. Il est intéressant de remarquer que le réseau qui fontionne en ré�exion à la leture,fontionne en transmission lorsqu'il est enregistré.

Fig. 3.8 � Diagramme veteur d'un réseau à pas �xe lors de l'enregistrement.Optimisation du montage d'enregistrement, ouplage dans le matériauCompte tenu des longueurs d'onde d'enregistrement λenr et du pas à enregistrer Λlec lesangles d'inidene dans les matériaux sont très ouverts. Les angles d'inidene sont dontrès rasants sur les matériaux. Les angles rasants sont à prosrire pour deux raisons :
≻ ils minimisent le ouplage de l'énergie dans le matériau en raison des ré�exions auxinterfaes (Fresnel) ;
≻ ils produisent des réseaux parasites (interférenes assoiées aux rayons piégés par lesdioptres).Pour éviter es deux e�ets parasites on utilise des prismes et un liquide d'indie adapté.On obtient alors une on�guration (Figure 3.9) ou les rayons inidents sont quasimentnormaux aux dioptres du prisme. A l'arrière des éhantillons on utilise enore un liquided'indie et une densité qui absorbe l'énergie en exès pour éviter les réseaux parasites.On peut alors failement aluler les angles d'inidene dans les prismes en fontion dela longueur d'onde d'enregistrement et de l'indie du matériau.
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Fig. 3.9 � Traé de rayons de l'enregistrement du réseau ave ouplage par un prisme.Le pas du réseau à enregistrer dans un matériau donné vaut :
Λmateriau =

λlec
2nmatOn peut don déterminer l'angle d'inidene dans le matériau à la longueur d'onded'enregistrement λenr. Dans le matériau d'indie nmat l'angle d'inidene θmateriau vaut :

θmateriau = arcsin

(
λenr

2.nmat.Λmateriau

)On obtient alors en fontion du matériau des on�gurations di�érentes résumées dansle tableau suivant :matériau Λmateriau λenr nmat θmat/air θprisme/air matériau du prisme
LiNbO3 178-nm 363,8-nm 2,4 >90� 25,2� Silie
PMMA 268-nm 532-nm 1,49 83� 41,8� BK7
Dupont 268-nm 532-nm 1,49 83� 41,8� BK7Polyuréthane 263-nm 532-nm 1,52 83� 40,8� BK7Tab. 3.1 � Angle d'enregistrement en fontion des matériaux holographiques utilisés.3.2.2.2 Mesure de l'e�aité de di�rationAu hapitre II (f 3.2.2.1), il a été démontré que l'e�aité de di�ration est fontion duproduit de la modulation d'indie et de l'épaisseur du réseau. On utilise don l'e�aité dedi�ration du réseau pour réaliser une estimation de la modulation de l'indie de réfrationréée lors de l'enregistrement du réseau. Pour ontr�ler la phase d'enregistrement du réseauon peut don en temps réel utiliser :
≻ pour les réseaux mines, une onde à une longueur d'onde éloignée du domaine desensibilité du matériau ;
≻ dans le as d'un réseau très épais (type miroir de Bragg) on peut utiliser diretementl'e�aité de ré�exion du miroir à 800-nm pour estimer la modulation d'indie.En e�et, dans le as d'éhantillons plus �ns (170-µm) le ouplage dans la "tranhe" del'éhantillon est très di�ilement envisageable. Dans e as on peut utiliser un systèmede mesure de la di�ration en utilisant le réseau en transmission toujours à une longueurd'onde su�samment éloignée du domaine de sensibilité du matériau. La �gure 3.10 présente



3.2. Les matériaux holographiques onventionnels 61les dispositifs de ontr�le de l'e�aité de di�ration lors de l'enregistrement pour (a) desréseaux �ns et (b) des réseaux épais.

Fig. 3.10 � Méthode de mesure de l'e�aité de di�ration.En mesurant le rendement de di�ration η entre l'onde transmise σcontrole et l'onde dif-fratée ρcontrole, on peut estimer la valeur de la modulation d'indie onnaissant l'épaisseurde réseau traversé. En e�et, à l'aide de la théorie des équations ouplées on peut alulerle rendement de di�ration pour un réseau en transmission et pour un réseau en ré�exion[44℄. On obtient pour un réseau en ré�exion d'épaisseur d :
ηreflexion = tanh2

(
π∆nd

λcontrole sin θcontrole

) (3.1)et pour un réseau en transmission d'épaisseur d :
ηtransmission = sinh2

(
π∆nd

λcontrole cos θcontrole

) (3.2)Estimation de la modulation d'indie ∆nA partir des expressions 3.1 et 3.2, onnaissant l'épaisseur de réseau traversé, il estpossible de remonter à la modulation d'indie ∆n. Cependant, il est important de préiser la�abilité de ette mesure. Pour la mesure en ré�exion omme pour la mesure en transmission,il est important de onnaître préisément l'épaisseur d du réseau. De plus, pour la mesureen transmission, l'e�aité de di�ration est périodique, il existe don plusieurs valeurs de
∆n pour une mesure unique de l'e�aité. Il onvient don pour déterminer la solutionorrete, de faire deux mesures à deux longueurs d'onde di�érentes ou en utilisant parexemple deux polarisations di�érentes. Dans tout les as la mesure donne une estimationde la modulation moyenne de l'indie de réfration intégrée sur toute l'épaisseur d duréseau. Dans la suite, toute les valeurs de ∆n ont été alulées en utilisant la méthode laplus habile, fontion de l'expériene.



62 Chapitre 3. Matériaux pour l'holographie3.2.3 Résultats expérimentaux, état de l'art des matériaux existantsPour failiter la omparaison entre les matériaux, le montage holographique a été sim-pli�é. Le but est d'enregistrer un réseau de Bragg à pas �xe. La période à enregistrerorrespond à la longueur d'onde entrale des réseaux à pas variables soit 800-nm. Ansi lepas du réseau vaut Λ = λ
2n . Le but est de déterminer dans quelle mesure les matériauxproposés peuvent répondre à l'appliation visée en évaluant la modulatin d'indie ∆n, lastabilité en fontion du temps et les épaisseurs pouvant être réalisées.3.2.3.1 Enregistrement de réseau de Bragg à pas �xe dans un matériau àhangement de onformation életroniqueLes ristaux de LiNbO3 (dopés par di�érents éléments) sont de bons andidats pour laréalisation d'e�ets nonlinéaires [39℄. Des essais d'enregistrement de réseau dans le LiNbO3pur (sensible dans l'UV) et le LiNbO3 :Fe3+ (sensible dans le vert) ont déjà été réalisésau laboratoire pour la réalisation de �ltres optiques pour bloquer l'e�et laser de matériauxlarges bandes à une longueur d'onde �xe. Pour la réalisation de réseau de Bragg à pas�xe, nous avons utilisé un ristal de LiNbO3 :MgO en raison de sa bonne tenue au �ux[20℄ et de sa bonne sensibilité [48℄. Les enregistrements dans le LiNbO3 dopé MgO ontpermis d'extraire les ordres de grandeur de ∆n aessibles dans e matériau. A l'origine,e matériau est utilisé pour réaliser des opérations d'ampli�ation à deux ondes.

Fig. 3.11 � Ehantillon de LiNbO3.Point de fontionnement du LiNbO3 dopé MgOLe spetre de transmission du ristal utilisé est présenté sur la �gure 3.12. Les dimen-sions du ristal sont de 1-m3. Le dopage est de 9-mol. % e qui est très important pour unristal où typiquement le taux de dopant reste inférieur à 1-mol. %. L'indie du matériauen fontion de la longueur d'onde est donné par la �gure 3.13 [9℄[35℄[34℄.L'utilisation d'un prisme en silie assoié à un liquide d'indie adapté (n = 1.49) pourentrer dans le ristal s'est avéré obligatoire ompte tenu de l'ouverture de l'angle θLiNbO3et de l'indie du matériau n = 2, 44. L'angle d'inidene dans le prisme est alors de 25,2�.Dans la suite nous avons tenté d'enregistrer un réseau de Bragg à pas �xe dans un ristalde LiNbO3 dopé MgO. Nous avons observé l'ampli�ation du signal par mélange à deuxondes. C'est à partir de et e�et que nous avons déterminé la modulation d'indie maximale(∆nsat) produite par e matériau. Nous avons également onstaté que e matériau perdait
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Fig. 3.12 � Transmission d'un éhantillon de LiNbO3 dopé MgO. A 363,8-nm (longueurd'onde du laser UV d'enregistrement) le matériau absorbe énormément (α = 0,51-m−1)e qui interdit un réseau homogène sur toute l'épaisseur du matériau. Le matériau devienttransparent au delà de 800-nm. Le oe�ient d'absorption α vaut 0,04-m−1 à 700-nm.
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64 Chapitre 3. Matériaux pour l'holographiequasiment immédiatement le réseau d'indie lorsque l'illumination était oupée (e�aementde l'ordre de la seonde). Il n'y a don pas d'e�et "mémoire" dans e matériau e qui eninterdit l'utilisation pour notre appliation.Le rapport entre les deux faiseaux d'enregistrement a été �xé à 50/50. Au ours dutemps on observe un transfert de l'énergie du faiseau pompe (1) vers le faiseau (2) signaljusqu'à un maximum pour lequel on a ∆n = ∆nsat. Après, le transfert diminue. Cettediminution est due à la réation de réseaux parasites dans le ristal. Ces réseaux naissentsur du bruit. Le pas de es réseaux parasites est assoié à la réponse spatiale du matériauliée aux méanismes de di�usion des életrons dans la matrie. Le ristal di�rate alorsdans un �ne propre à ette réponse spatiale.
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Fig. 3.14 � Au ours de l'enregistrement, le réseau d'indie déphasé de π
2 provoque untransfert d'énergie de l'onde Pompe vers l'onde Signale.
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Fig. 3.15 � Au delà de quelques seondes l'e�et de di�ration par les réseaux parasitesrend le ristal extrêmement di�usant.Evaluation du ∆n dans les matériaux à hangement de onformation életro-niqueDans le as d'un matériau dynamique, les équations ouplées vues au hapitre II (f2.3.4) dérivant un mélange à 2 ondes sont modi�ées [39℄. Il a été démontré que l'intensitédu signal Is en sortie s'érit en fontion de l'intensité initiale Is0 = Is(t = 0) :
Is = Is0

(β + 1)eΓ(t).∆z

β + eΓ(t).∆z
(3.3)où β représente le rapport entre l'intensité pompe et l'intensité sonde à t = 0, ∆z estl'épaisseur du réseau (1-m) et Γ s'exprime sous la forme :

Γ(t) =
4π∆n(t)

λenr cos(θLiNbO3)
(3.4)On peut don estimer la valeur maximum ∆nsat pouvant être obtenue lorsque l'ampli-�ation est maximale par la relation :

∆nsat =
Γλenr cos(θLiNbO3)

4π
(3.5)ave,

Γ =
1

∆z
ln





β
β+1

Is
Is0

1 − 1
β+1

Is
Is0



 = 174 (3.6)e qui donne pour la modulation d'indie maximum :
∆nsat = 5.10−6



66 Chapitre 3. Matériaux pour l'holographie
λenr ∆n indie à 800-nm abs max (à 700-nm) Eenr Penr tpause363,8-nm 5.10−6 2.25 0,04-m−1 2-J/m2 800-mW/m2 3-sTab. 3.2 � Paramètres pertinents onernant le LiNbO3 dopé MgO.Le tableau 3.2 résume les paramètres onernant le LiNbO3 dopé MgO :En onlusion, deux points s'opposent à l'utilisation de e ristal pour la réalisation deréseau de Bragg à pas variable :
≻ la modulation d'indie beauoup trop faible ;
≻ l'e�aement quasi immédiat du réseau.D'autres ristaux aux performanes plus élevées existent. Cependant, si les ristaux res-tent d'exellents andidats pour la réalisation d'e�ets non-linéaires (ampli�ation à deuxondes, onversion de fréquene...) ils sont très mal adaptés à l'enregistrement hologra-phique. En partiulier, ils néessitent un élairement Penr intense e qui interdit l'enre-gistrement d'hologramme sur de grandes surfaes et sur d'importantes profondeurs. Il estalors néessaire de "realer", en phase, plusieurs hologrammes, e qui se révèle déliat àmettre en ÷uvre. Cette tehnique fait alors perdre tout la �exibilité liée à l'enregistrementholographique.



3.2. Les matériaux holographiques onventionnels 673.2.3.2 Enregistrement de réseaux de Bragg à pas �xe dans un matériau àhangement de onformation életronique et migrationLes matériaux polymères dopés par des moléules photosensibles permettent d'enre-gistrer des variations d'indie omparables à elles observées dans les ristaux. La di�é-rene majeure se situe dans le fait que le dopant n'est plus un atome donneur ou reeveurd'életrons mais une moléule qui hange de onformation (et don d'indie) lorsqu'elle estsoumise à un élairement. Dans ette grande famille de matériaux, on peut iter tout parti-ulièrement le PMMA (Polymétharylate de méthyle) mieux onnu sous le nom de Plexiglasou Altuglass en raison des nombreuses appliations industrielles qui lui sont assoiés (en-seignes, bandeaux lumineux mais aussi prothèses dentaires ou lentilles de foalisation desleteurs de disques optiques). Ce matériau transparent dans le visible et le prohe infra-rouge, peut-être mélangé à un dopant pour le rendre photosensible. En e qui onernee dernier aspet, on peut s'intéresser au dopage via la phénanthrène-quinone (PQ) pourl'importane des études qui l'ont onerné dès les années 1980 jusqu'à nos jours [31℄[36℄.Les premiers essais d'enregistrement de réseau dans le PMMA :PQ disponible au seindu laboratoire ont été réalisés sur un matériau qui était à l'origine fournit par le NationalChiao Tung University (NTCU) à Taiwan au travers d'une ollaboration. Les publiationsindiquent une bonne modulation d'indie ∆n > 10−4 [36℄ faisant du PMMA :PQ unandidat potentiel pour la réalisation de réseaux de volume. Les enregistrements dans le
PMMA :PQ ont permis d'extraire les ordres de grandeur de ∆n aessibles dans e ma-tériau au pas d'intérêt (Λ = 270-nm). A l'origine, e matériau est utilisé pour réaliser desmémoires holographiques ave un pas de réseau typique de 1-µm à 30-µm [36℄[30℄ assezéloigné du point de fontionnement reherhé (270-nm) .

Fig. 3.16 � Ehantillon de PMMA-PQ réalisé au laboratoire.Point de fontionnement du PMMA dopé PQLe spetre de transmission du matériau utilisé est présenté sur la �gure 3.17. Les dimen-sions du matériau sont de 20×30×3-mm. Le dopage est de 7% en masse de Phenanthrene-Quinone (PQ).L'utilisation d'un prisme de verre (BK7) assoié à un liquide d'indie adapté (n = 1.52)pour entrer dans le polymère s'est avéré obligatoire ompte tenu de l'ouverture de l'angle
θPMMA et de l'indie du matériau n = 1.49. L'angle d'inidene dans le prisme est alorsde 41�. L'angle d'inidene sur le prisme est presque normal. Ce montage a don l'avantagede limiter les pertes aux interfaes.
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Fig. 3.17 � Transmission d'un éhantillon de PMMA dopé PQ. A 532-nm (longueurd'onde du laser d'enregistrement) le matériau absorbe 14% de l'énergie (α = 0,50 m−1).Le matériau absorbe peu autour de 800-nm. Le oe�ient d'absorption α vaut 0,07-m−1à 800-nm.Dans la suite nous avons enregistré un réseau de Bragg à pas �xe dans le matériaupolymère. Nous avons observé que la modulation d'indie (∆n) produit par e matériauétait d'autant plus faible que le pas du réseau Λ était petit (Fig.3.18) e qui est dû àla limitation spatiale intrinsèque du matériau (phénomène déjà observé dans les PMMAdopés [12℄). Nous avons également onstaté que e matériau perdait une grande partie dela modulation d'indie lorsqu'il était maintenu à une température de 55�C pendant unedizaine d'heures seulement (Fig.3.19) [13℄[6℄. L'e�et "mémoire" n'est don pas dé�nitif etle réseau s'e�ae d'autant plus vite que la température est élevée par un méanisme déritau �3.2.1.2.Le tableau 3.3 résume les paramètres onernant le PMMA dopé PQ :
λenr ∆n indie à 800-nm abs max (à 700-nm) Eenr Penr tpause532-nm 3.10−5 1.49 0,07-m−1 20-J/m2 20-mW/m2 17-minTab. 3.3 � Paramètres pertinents onernant le PMMA dopé PQ.A nouveau, deux points s'opposent à l'utilisation de e polymère pour la réalisation deréseau de Bragg à pas variable :
≻ la modulation d'indie enore trop faible ;
≻ l'e�aement du réseau.Même si e matériau polymère n'o�re pas une progression spetaulaire, l'expérienesur e matériau, ainsi que le vaste hamp des matériaux polymères a permis d'envisager laréalisation d'un nouveau matériau répondant aux exigenes du projet.
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70 Chapitre 3. Matériaux pour l'holographie3.2.3.3 Enregistrement de réseau de Bragg à pas �xe dans un matériau àmigration de matièreLes matériaux photopolymères utilisant la migration de matière pour réaliser une mo-dulation de l'indie optique font partie des matériaux les plus aboutis industriellement.En partiulier, nous pouvons iter les photopolymères DuPont développés pour des ap-pliations aussi diverses que des masques pour iruits életroniques, des guides optiquespolymères ou des omposants optiques di�ratifs [52℄. Les photopolymères DuPont sontomposés prinipalement d'un mélange de :
≻ un photoamoreur
≻ un monomère
≻ un polymère
≻ un plasti�antLa di�érene majeure de e type de matériau par rapport aux préédents (LiNbO3, PMMA...)se situe dans le fait que le dopant est une moléule (le monomère) qui migre au sein d'unematrie h�te. C'est l'aumulation de matière dans les zones élairées qui produit uneaugmentation de l'indie par densi�ation [52℄. Parmi les di�érentes délinaisons du photo-polymère DuPont, le DuPont HRF-734 est un matériau holographique se présentant sous laforme d'un �lm de 60-µm d'épaisseur. Ce matériau transparent dans le prohe infrarouge,est photosensible dans le vert (532-nm). A l'origine, e matériau est utilisé pour réaliserdes enregistrements holographiques ave un pas de réseau typique inférieur à 1-µm et lamodulation d'indie ∆n aessible peut atteindre 10−3 à plusieurs 10−2.

Fig. 3.20 � Ehantillon de photopolymère DuPont HRF-734 enregistré au laboratoire. Le�lm a été ellé entre deux lames de verre.



3.2. Les matériaux holographiques onventionnels 71Point de fontionnement du photopolymère Dupont HRF-734Le spetre de transmission du matériau utilisé est présenté sur la �gure 3.21. Les di-mensions du matériau sont de 50 × 50-mm ×60-µm . L'indie du matériau vaut n = 1.49.

Fig. 3.21 � Absorption d'un éhantillon de DuPont HR-734. A 532-nm (longueur d'onde dulaser d'enregistrement) le matériau absorbe 14% de l'énergie (α = 25 m−1). Le matériauabsorbe peu autour de 800-nm. Le oe�ient d'absorption α vaut 0,07-m−1 à 800-nm.A nouveau, l'utilisation d'un prisme de verre (BK7) assoié à un liquide d'indie adapté(n = 1.52) pour entrer dans le polymère s'est avéré obligatoire ompte tenu de l'ouverturede l'angle θDuPont et de l'indie du matériau n = 1.49. L'angle d'inidene dans le prismeest alors de 41�.Dans la suite nous avons enregistré un réseau de Bragg à pas �xe dans le matériaupolymère.Le tableau suivant résume les paramètres onernant le Dupont HR-734 :
λenr ∆n indie à 800-nm abs max (à 700-nm) Eenr Penr tpause532-nm 5, 6.10−3 1.49 0,06-m−1 60-mJ/m2 10-mW/m2 6-sTab. 3.4 � Paramètres pertinents onernant le DuPont HR-734.Le photopolymère DuPpont répond très bien aux exigenes onernant la modulationd'indie du matériau. Cependant, même si l'énergie d'enregistrement et l'élairement à532-nm sont très faibles (e qui autorise l'enregistrement de réseaux de grandes dimen-sions) l'absorption reste très élevée. D'autre part, e matériau n'est malheureusement pasdisponible sur des épaisseurs supérieures à la entaine de mirons en partiulier du fait desa forte absorption.



72 Chapitre 3. Matériaux pour l'holographie3.2.4 Disussion, bilan de l'exploration expérimentaleLes ordres de grandeurs retenus pour la formation d'un réseau de Bragg à pas variable(∆n ∼ 10−3 et une épaisseur de quelques entimètres) montrent qu'une solution baséesur un phénomène de migration de matière semble bien adaptée. Il est don raisonnabled'envisager un système à base d'un ouple photoamoreur-monomère, le monomère pouvantmigrer et jouer le r�le de porteur d'indie omme 'est le as dans le photopolymère DuPont.La néessité d'obtenir une épaisseur entimétrique montre qu'une solution utilisant unematrie h�te telle que le PMMA semble envisageable. Dans les polymères de type PMMA,la matrie n'est pas tridimensionnelle mais se ompose d'un enhevêtrement de �ls depolymère à l'image d'un plat de spaghettis. Nous avons don vu que des moléules tellesque la phénanthrène-quinone peuvent migrer au sein du polymère à la fois pour réer leréseau mais aussi pour onduire à son e�aement. Pour éviter la migration du porteurd'indie polymérisé nous pouvons envisager l'utilisation d'une matrie tridimensionnelle enutilisant un polymère rétiulé. La matrie h�te se omporte alors telle un �let qui laissemigrer les moléules de monomères (de petites tailles) mais qui piège les �ls de polymère(onstitués d'un grand nombre de monomères). Le système que nous avons envisagé seompose don des éléments suivants :
≻ une matrie h�te rétiulée ;
≻ un photoamoreur radialaire ;
≻ un monomère porteur d'indie ;
≻ Eventuellement un plasti�ant et un solvant ;La suite du hapitre a pour objetif d'explorer e nouveau type de matériau. Une brèveexpliation phénoménologique permet de dérire la stratégie de la démarhe de réation dumatériau. A la suite, la mise en oeuvre expérimentale détaille le omportement de haundes éléments onstitutifs du matériau que nous avons réalisé en pratique et présente égale-ment les proessus de fabriation du matériau. Les résultats expérimentaux à proprementdit sont ensuite présentés. En�n, une disussion permet à la fois de faire le bilan onernantl'exploration de e nouveau matériau et de proposer un modèle de di�usion ohérent avel'approhe phénoménologique.Type λenr ∆n abs max (à 700-nm) Eenr

LiNbO3 363,8-nm 5.10−6 0,04-m−1 2-J/m2

PMMA 532-nm 3.10−5 0,07-m−1 20-J/m2

Dupont 532-nm 5, 6.10−3 0,06-m−1 60-mJ/m2Tab. 3.5 � Comparaison des paramètres pertinents des di�érents matériaux holographiques.



3.3. Coneption d'un matériau holographique entimétrique 733.3 Approhe phénoménologique, oneption d'un matériauholographique entimétriqueL'étude préédente nous a don permis de dé�nir un ahier des harges pour la réali-sation d'un nouveau matériau holographique :
≻ une matrie ave un domaine de transparene vers 532-nm et de 700-nm à 900-nm ;
≻ une matrie rigide et épaisse (entimètrique) pour la mise en forme et le polissageoptique ;
≻ un matériau photosensible dans le visible vers 532-nm ;
≻ une absorption faible dans le visible vers 532-nm pour permettre l'enregistrement deréseau épais ;
≻ une forte modulation d'indie (∆n ∼ 10−3) obtenue par déplaement de matière ;
≻ une réponse spatiale adaptée à la période du réseau (∼ 270-nm).3.3.1 Mise en oeuvre expérimentaleLe matériau hoisi pour enregistrer les hologrammes est omposé des quatre partiesdistintes suivantes :
≻ le photoamoreur est l'irgaure 784 qui présente l'avantage d'être relativement sen-sible dans le vert (on utilise pour l'enregistrement un laser Nd : Y V O3 doublé à532nm) ;
≻ le monomère porteur d'indie, qui est un arylate, va assurer la formation de zonesplus denses lors de sa polymérisation par voie photohimique et induire ainsi unemodulation spatiale de l'indie ;
≻ un plasti�ant, l'anisole, sert à �uidi�er le système et ainsi adapter la mobilité duporteur d'indie à la période spatiale à enregistrer ;
≻ la matrie destinée à être le support des mouvements du porteur d'indie est enpolyuréthane (elle est don réalisée à partir du mélange d'un isoyanate ave unpolyol). Elle est synthétisée par voie thermique (polyondensation) et reste inertevis-à-vis de l'arylate et de l'Irgaure ;Le mode opératoire onernant la fabriation des éhantillons est présenté en annexe 5.3.3.1.1 Caratérisation physio-himique du nouveau matériau holographiqueL'ensemble des produits est disponible ommerialement. Chaun d'eux a été araté-risé individuellement pour extraire les grandeurs physio-himiques d'intérêts (oe�ientd'absorption, onstante de réation...).



74 Chapitre 3. Matériaux pour l'holographieCaratérisation du photoamoreurLe photoamoreur hoisi, l'Irgaure 784 (Fig.3.22) est un omplexe du titane qui pré-sente une bande d'absorption assez large autour de 450-nm et dont la queue d'absorptionatteint les 550-nm. Il est important d'évaluer la onstante d'amorçage de la réation. Dansette optique, nous avons herhé à obtenir la inétique de dégradation de e omposé à532-nm.
Fig. 3.22 � Formule himique de l'irgaure 784.Le matériau est don un mélange ontenant les proportions optimisées présentées enannexe. C'est un mélange d'un photoamoreur dans une matrie de polyuréthane , "gon�ée"d'arylate et d'anisole possédant d'épaisseur 170-µm. Nous avons exposé et éhantillonà un élairage uniforme d'une puissane de 26-mW/m2. La dépendane de l'absorptionmolaire de l'irgaure par rapport à la longueur d'onde a été déterminée en e�etuant sonspetre dans l'éthanol avant élairement. L'évolution au ours de l'exposition lumineuse adon pu être mesurée.
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Fig. 3.23 � Spetre d'absorption d'un éhantillon test de 170-µm d'épaisseur soumis à unélairement de 26-mW/m2.
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Fig. 3.24 � Evolution de la onentration en Irgaure d'un éhantillon test de 170-µmd'épaisseur soumis à un élairement de 26-mW/m2.



76 Chapitre 3. Matériaux pour l'holographieTout d'abord, on peut signaler que les onentrations obtenues (Fig.3.24) sont tout à faitohérentes ave e qui a été introduit dans l'éhantillon. En e�et, et éhantillon présentaitune onentration en irgaure de CIrg = 1, 26-g/L lors du remplissage. La onentrationinitiale avanée ii (CIrg = 1, 06-g/L) est pertinente et l'éart onstaté entre les deuxvaleurs peut être expliqué par la dose de lumière reçue par l'éhantillon lors des étapesintermédiaires non réalisées en salle inatinique (installation sur le ban de test, mesureau spetromètre). La inétique de dégradation de l'irgaure étant a priori d'ordre 1 parrapport à la onentration et à l'élairement, la réation peut s'érire :
Irg + hν

k∗→ Irg∗La variation de la onentration de l'irgaure sous sa forme radialaire [Irg∗] au oursdu temps s'érit alors :
d[Irg∗]

dt
= k∗.[hν].[Irg]or k∗.[hν] étant onstant au ours de l'enregistrement et −d[Irg∗]

dt = d[Irg]
dt , la onen-tration de l'irgaure s'érit :

[Irg](t) = [Irg](t = 0).e−t.k
∗.[hν] (3.7)La déroissane exponentielle de la onentration mesurée expérimentalement 3.24 or-respond parfaitement aux prévisions théoriques. L'équation 3.7 met en évidene le fait queplus on élaire fortement plus la réation est rapide. La onstante de la réation k∗ vaut3,5.10−3-s−1 ±0, 4.10−3 et le temps pour lequel on estime que tout l'amoreur a réagi estde 23-min 30-s (= 5τ1). Cela signi�e que le photoamoreur reste en quantité su�santedurant l'enregistrement pour permettre la formation du réseau. Par ailleurs, on note que laquantité d'amoreur n'atteint pas la valeur nulle et qu'il existe à partir des 20-min une dé-roissane lente et linéaire de ette onentration. A priori il ne s'agit plus de l'irgaure araprès onservation de l'éhantillon dans le noir pendant une semaine, un nouveau spetreindique que la onentration de e omposé est prohe de 0. On peut par onséquent penserque ette absorption résiduelle est due à une autre entité qui absorbe dans la même zone.A priori il ne peut pas s'agir du radial formé par la dégradation de l'irgaure qui donne-rait plut�t un signal à une longueur d'onde plus faible, et qui pourrait expliquer l'autreinétique visible vers 360-nm 3.23. L'hypothèse la plus probable est elle de la formationde dioxyde de titane, sous forme de partiules blanhes, qui provoqueraient des pertes detransmission par di�usion de la lumière. Cela onorderait ave la présene de T iO2 lorsdu test de l'irgaure dans l'éthanol (bien visible après élairement puis déantation) etl'aspet blanhâtre de la zone enregistrée sur l'éhantillon solide. Le omportement à "longterme" (20-min) n'a pas fait l'objet d'une étude plus poussée dans e travail ar il est sanslien évident ave l'enregistrement (5-min).



3.3. Coneption d'un matériau holographique entimétrique 77Caratérisation du monomère porteur d'indieLe monomère porteur d'indie est un arylate, l'éthylène glyol phenyl éther arylate.Sa formule himique est présentée sur la �gure (3.25). Il est omposé d'une fontion arylatepour la polymérisation, bien entendu, et d'une haîne fortement onjuguée ave un ylebenzènique e qui augmente son indie optique (nD20 = 1, 518).
Fig. 3.25 � Formule himique de l'arylate.L'utilisation d'un monomère d'indie très faible ou très élevé en omparaison ave lamatrie h�te est une méthode ourante dans la réalisation de matériaux holographiques àmodi�ation de l'indie par migration de matière [52℄[22℄. En e�et, dans es onditions unemigration d'une faible quantité de matière produit une forte variation de l'indie.Caratérisation du plasti�antLe plasti�ant est l'anisole. Sa formule himique est présentée sur la �gure (3.26). Ceplasti�ant a été hoisi en raison d'importantes similitudes de struture ave la haîne del'arylate. Son indie optique vaut (nD20 = 1, 516).
Fig. 3.26 � Formule himique de l'anisole.L'utilisation d'un plasti�ant se justi�e parfaitement dans le ontexte d'un système limitépar la di�usion. En e�et, dans e type de système la migration d'une espèe E est pilotéepar une équation du type :

d[E](t)

dt
= DE∆[E] − kE .[E] (3.8)La variation de la onentration de l'espèe E au ours du temps dépend don d'unterme de soure kE .[E] qui orrespond aux réations himiques liées à ette espèe et d'unterme de di�usion DE lié à "l'aptitude" de l'espèe E à migrer dans le système. En utilisantun plasti�ant il est possible d'ajuster le terme DE pour failiter ou réduire la migrationde l'espèe E et ainsi adapter la réponse spatiale du système à l'appliation. D'autre part,l'ajout de e omposé permet de onserver une porosité importante à la matrie h�tesans pour autant introduire une quantité de fontions réatives trop importantes (as del'arylate en exès dans le système).



78 Chapitre 3. Matériaux pour l'holographieCaratérisation de la matrie de polyuréthaneLa dureté importante de la matrie permet de �xer la fréquene spatiale du réseau.En e�et, les monomères porteurs d'indie, emprisonnés dans une matrie rigide (mailletridimensionnelle serrée), ne pourront migrer que sur de faibles distanes, autorisant ainsiun pas du réseau Λ aussi réduit que les 263-nm néessaires pour obtenir un réseau autourde λlec = 2.n.Λ = 800-nm (l'indie du polyuréthane dopé vaut 1,52). Pour optimiser lesenregistrements il faut don quanti�er le degré de polymérisation de la matrie.Le durissement de la matrie en polyuréthane a été suivi par spetrosopie infrarougeà transformée de Fourier (FTIR). Nous avons mesuré l'évolution de l'aire des pis des fon-tions isoyanate et uréthane formée lors de la réation de polymérisation par rapport à unpi de référene �xe. Nous avons également onsidéré le pi seondaire issu de la réationde l'isoyanate sur un uréthane qui pouvait être un bon indiateur du degré de rétiulationet don de la porosité de la matrie. Ces tests ont été e�etués pour di�érentes onentra-tions d'arylate dans le mélange (0 à 14% en masse, Fig.3.27) et à deux températures (15et 35�C, Fig.3.28) pour un mélange ave 10% d'arylate dans une eneinte thermostatée.
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Fig. 3.27 � Formation de la fontion uréthane au ours du temps suivie au spetromètreFTIR lors de la formation de la matrie à 35�C.On onstate que pour une température donnée (35�C), la formation de la matrie depolyuréthane aratérisée par la formation de la fontion uréthane, prend environ 24h. A estade, la matrie est e�etivement solide, on obtient un pavé de dimensions entimétriquesstable et manipulable pour les opérations d'enregistrement et de polissage. Ainsi, on peuta priori enregistrer environ 24h après la fabriation. La rigidité de la matrie assure donau matériau une fréquene spatiale élevée. En outre, la �gure 3.27 on�rme que le tauxd'arylate ontenu dans la matrie n'in�ue pas sur le taux de rétiulation du polyuréthanee qui n'implique auune in�uene à priori.La formation de la matrie est légèrement plus lente à 15�C qu'à 35�C. Si on onsidèreque les groupements alool sont en large exès par rapport aux groupements isoyanate(la bande IR du groupement OH est enore très importante quand elle de l'isoyanate
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Fig. 3.28 � Disparition de la fontion isoyanate suivie au spetromètre IR lors de laformation de la matrie à 15�C et à 35�C.a omplètement disparu) on peut dérire la réation par une inétique d'ordre 1 et donproéder à une régression exponentielle en vue d'obtenir la onstante k de la réation àdeux températures di�érentes.
[OH] + [Isocyanate]

kUrethane→ [Urethane]soit
d[Urethane]

dt
= kUrethane.[Isocyanate].[OH]e qui implique si δ[Isocyanate] << δ[OH] une solution du type :

[Urethane](t) = (1 − [Isocyanate](t = 0).e−t.kUrethane.[OH]) (3.9)On peut alors déterminer un ordre de grandeur de l'énergie d'ativation de la réation enappliquant la relation d'Arrhénius. Pour le polyuréthane ontenant 10% d'arylate l'énergied'ativation est de l'ordre de 36-kJ.mol−1.



80 Chapitre 3. Matériaux pour l'holographie3.3.2 Résultats expérimentaux sur le nouveau matériau holographiqueA�n de véri�er le bon fontionnement du matériau développé, deux études ont étéréalisées pour le aratériser :
≻ une étude sur éhantillons mines (170-µm) ;
≻ une étude sur éhantillons entimétriques.

Fig. 3.29 � Ehantillons de polyuréthane réalisés au laboratoire.3.3.2.1 Etude du phénomène d'insription sur matrie mine (170-µm)Le spetre de transmission du matériau utilisé est présenté sur la �gure 3.30. L'indiedu matériau a été estimé à n = 1.52.
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Fig. 3.30 � Transmission d'un éhantillon de Polyuréthane pur de 1-m. Le matériau àune large bande de transparene autour de 800-nm. Le oe�ient d'absorption α vaut0,05-m−1 à 800-nm.



3.3. Coneption d'un matériau holographique entimétrique 81L'utilisation d'un prisme de verre (BK7) assoié à un liquide d'indie adapté (n = 1.52)pour entrer dans le polymère est obligatoire ompte tenu de l'ouverture de l'angle θPU etde l'indie du matériau n = 1.52. L'angle d'inidene dans le prisme est alors de 41,7�.L'angle d'inidene sur le prisme est presque normal. Ce montage a don l'avantage delimiter les pertes aux interfaes.Point de fontionnement du Polyuréthane dopé ArylateDans la suite nous avons enregistré un réseau de Bragg à pas �xe dans le nouveaumatériau polymère. Nous avons fait varier le dopage entre de 6% et 16% en masse d'ary-late. Nous avons observé que la modulation d'indie maximale (∆n) enregistrable dans ematériau était fontion de la quantité de monomère 2.La �gure 3.31 présente un bilan des expérienes réalisées. Le maximum de modulationd'indie en fontion de la onentration en arylate met en évidene un maximum vers 14%en masse d'arylate. Pourtant un alul rapide permet d'estimer que la quantité d'arylatenéessaire pour produire une modulation d'indie est inférieur à 2%. En e�et, si on onsidèreune variation d'indie de 0, 04 entre le polyarylate et l'arylate et une modulation d'indiedans le matériau de 10−3 on estime le dopage d'arylate néessaire à :
∆n = 2.Φdeplacement.(npolyacrylate − nacrylate) ⇒ Φdeplacement =

10−3

2 × 0, 04
≈ 1, 2%d′acrylateCette onstatation expérimentale nous amène à onsidérer la notion entrale de mo-bilité de l'arylate dans la matrie. Le réseau ne peut se former e�aement que si lamigration de l'arylate dans la matrie est failitée soit par l'arylate en exès, soit par unagent supplémentaire (le plasti�ant). Il est alors possible d'ajuster la mobilité de l'arylate.L'utilisation d'une espèe supplémentaire inerte (le plasti�ant) en lieu et plae de l'arylateen exès permet de onserver tout au long de la réation le terme de mobilité onstant.En revanhe, le �éhissement aperçu pour des onentrations enore supérieures sembleindiquer une saturation de la matrie et don des mouvements de matière. L'apparitiond'une e�aité non négligeable est d'autant plus rapide que l'on augmente la mobilitédu mélange et e jusqu'à un optimum de 14% d'arylate. Cela montre que la phase demigration est d'autant plus aisée que la mobilité de l'arylate est failitée.En�n, nous avons également onstaté que e matériau ne perdait pas de modulationd'indie lorsqu'il était hau�é. L'e�et "mémoire" semble don être dé�nitif (à l'éhelle d'uneannée au moins à la température ambiante).Le tableau suivant résume les paramètres onernant le PU dopé Acrylate :

λenr ∆n indie à 800-nm abs max (à 700-nm) Eenr Penr tpause532-nm 8.10−4 1.52 0,07-m−1 3,6-J/m2 20-mW/m2 3-minTab. 3.6 � Paramètres pertinents onernant le PU dopé Acrylate.Ce nouveau photopolymère permet maintenant d'envisager la réalisation de réseau deBragg à pas variable.2Les données expérimentales sont rapportées en annexe IV
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3.3. Coneption d'un matériau holographique entimétrique 833.3.2.2 Etude du phénomène de photo-insription sur matries entimétriquesLe travail d'expérimentation sur les matériaux photopolymères a mis en évidene lesdi�ultés assoiées à la réalisation de matériaux holographiques entimétriques. Le travailde oneption nous a don doté d'un nouveau matériau aux dimensions entimétriques exigépar le projet. Une fois les tests sur réseaux "mines" e�etués, il a été néessaire de réaliserdes réseaux d'épaisseur roissante pour véri�er l'homogénéité sur toute la profondeur. Lesinétiques d'enregistrement sont présentées sur la �gure 3.32. Le montage d'enregistrementest le même que pour les éhantillons mines (170-µm). La modulation d'indie ∆n estiméeest la valeur moyenne déduite sur toute l'épaisseur de l'éhantillon. Le bilan de ette étudeonernant l'amplitude de la modulation d'indie en fontion de l'épaisseur est présentéesur la �gure 3.33.
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Fig. 3.32 � Cinétique des enregistrements en fontion de l'épaisseur.
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3.3. Coneption d'un matériau holographique entimétrique 853.3.2.3 réseaux parasites, e�et de �lamentationLe phénomène de �lamentation est un e�et parasite omme nous l'avons renontré dansle LiNbO3 dopé MgO ave l'apparition de réseaux de bruit. L'étude de e phénomènedépasse largement le adre de e travail. L'apparition de es strutures di�ratantes resteependant un point limitant pour le développement de omposants épais. Le hoix a donété de trouver des solutions pour limiter au maximum la �lamentation en parallèle d'unedesription phénoménologique pour ouvrir des pistes d'étude de e omportement. Lesobservations de l'e�et de �lamentation sont les suivantes :
≻ les �laments se "propagent" dans la diretion des faiseaux d'enregistrement ;
≻ les �laments possèdent un diamètre aratéristique d'une entaines de mirons ;
≻ les �laments sont un e�et de variation d'indie ;
≻ le temps d'apparition des �laments est de l'ordre de la dizaine de minute ;
≻ les �laments sont observables uniquement dans le mélange photo-polymérisable.Ce phénomène de �lamentation est di�ile à interpréter. Les �laments ont une taille a-ratéristique de quelques entaines de mirons. Ils semblent se "propager" dans la diretionde propagation des ondes d'enregistrement mais il ne sont pas organisés géométriquementles uns par rapport aux autres. On peut oupler une onde lumineuse dans un �lament pare�et de guidage. Leur inétique d'apparition est très lente (supérieur à la dizaine de mi-nutes). Il arrive que l'on puisse observer leur "développement" après l'illumination. En�n,le ontraste de phase de es �laments s'estompe lorsque l'on blanhit le matériau aprèsenregistrement.La première interprétation envisagée était l'e�et solitonique que l'on retrouve dans lesmilieux ampli�ateurs par exemple [33℄[32℄. De la même manière que les variations degain (et don d'absorption) dans les ampli�ateurs optiques peuvent produire des e�ets deguidage, la variation d'absorption liée à l'ativation du photoamoreur pourrait provoquerun e�et solitonique. Mais les onstantes de temps observées sont largement trop grandespour un e�et instantané tel que l'autoguidage. De la même manière les expérimentations depropagation dans des milieux non-linéaires tel que le CS2 [5℄ mettent toutes en ÷uvre desphénomènes instantanés inompatibles ave les observations. Ave des durées plus longues,les e�ets de �lamentation par polymérisation dans un mélange monomère-photoamoreursemblent failement envisageables [7℄[8℄.Si on fait l'hypothèse que le �lament est initié parune modulation de l'intensité, le spekle par exemple, la polymérisation induite par ettesurintensité produit une augmentation loale de l'indie. La lumière est guidée et foaliséepar e point où l'indie est plus élevé. La polymérisation est alors plus rapide et le guide seonstruit ainsi au fur et à mesure. Un alul rapide du diamètre des �laments onnaissantla modulation d'indie entre l'arylate et le polyarylate (∆n = 0,04) peut être réalisé.Classiquement, on ompare la puissane ritique Pcritique d'auto-foalisation par e�et Kerrà la di�ration et on obtient l'expression de la puissane ritique [28℄ :

Pcritique = I.π.
w2

4
=

λ2

4.π.n2Où I est l'intensité d'enregistrement à λ = 532-nm et w est le diamètre du �lament. Enadmettant que nous soyons à la puissane ritique, on obtient un diamètre aratéristique
w :

w =

√

λ2

π2.10%∆nOù ∆n = n2.I ave n2 le oe�ient. La modulation d'indie maximum ne vaut que 10%de la di�érene d'indie entre l'arylate et le polyarylate (omposition à 10% en masse).



86 Chapitre 3. Matériaux pour l'holographieDans es onditions, on obtient un diamètre aratéristique w :
w ≈ 5µmLes ordres de grandeur de e alul rapide montrent peu de ohérene ave les dimen-sions observées. Mais la di�érene prinipale réside dans le fait que es �laments restentaprès illumination. Après enregistrement, on expose l'éhantillon à une lumière inohé-rente pour blanhir l'éhantillon. Si la polymérisation était le seul méanisme à l'originedes �laments le blanhiment devrait les faire disparaître (le photoamoreur et l'arylateétant largement en exès). Cette interprétation ne permet don pas d'expliquer toutes lesobservations. Le phénomène de �lamentation peut don très probablement expliquer lastruture guide d'onde. En revanhe il est di�ile de déterminer l'origine de et e�et etde ette dimension aratéristique de la entaine de mirons. Il est d'ailleurs égalementdi�ile de déterminer si ette dimension représente la distane entre deux �laments deplus petites tailles (5µm) par exemple ou le diamètre intrinsèque du �lament. Le hapitre�3.3.3 permettra d'apporter des éléments de réponses.

Fig. 3.35 � E�et de la �lamentation.



3.3. Coneption d'un matériau holographique entimétrique 873.3.2.4 Attenuation des �laments, utilisation d'un plasti�antCet e�et de �lamentation reste une limitation forte dans le adre de notre projet.C'est en fait la prinipale raison qui nous a poussé à inlure dans notre formulation unplasti�ant en lieu et plae de l'arylate résiduel qui pouvait très bien remplir ette tâhe.En e�et, l'intensi�ation des �laments semble liée à l'exès de mélange d'arylate et dephotoamoreur.La formation des �laments (�gure 3.37) pour les mêmes dosages en porteur d'indie(de 6 à 14%) et plasti�ant (de 0 à 8%) est ii étudiée en détails. Nous avons dirigé unfaiseau laser uniforme sur des uves de spetromètre ontenant les diverses onentrationsen produit. Le déteteur était plaé à une distane d'environ 1-m sur la tâhe laser initiale.Au �l de la formation de la struture parasite, l'intensité mesurée (ordre 0) diminue aupro�t des ordres supérieurs de la �gure de di�ration naissante (Fig.3.36) (l'énergie esttransférée de l'ordre 0 vers les ordres suivants). Les ourbes sont issues de tests menésà une mobilité onstante de 14%, a�n de travailler dans la zone optimale et de ne pasfaire varier le paramètre de la mobilité (même si elui-i ne rentre pas a priori en ligne deompte).

Fig. 3.36 � Montage utilisé pour mesurer la �lamentation en fontion du taux d'arylate.L'in�uene de la quantité d'arylate est mise en évidene sur la �gure 3.37. Plus ettequantité est élevée plus les pertes par di�ration sont importantes. Le temps d'apparitiondes �laments diminue lui aussi quand la onentration d'arylate augmente et reste del'ordre de la minute, un temps omparable à la vitesse de polymérisation de l'arylate.On note également une phase d'e�aement des �laments lorsque l'intensité de l'ordre 0remonte. Cela traduit, en élairement uniforme, la polymérisation omplète de l'arylatedans les zones extérieures aux guides. L'indie optique s'homogénéise don au niveau de lastruture des �laments et onduit à une atténuation du ontraste de es derniers. Cela n'apas de onséquene au niveau de l'hologramme qui est quant à lui réé par la migrationde l'arylate des zones laires vers les zones sombres plut�t que par sa seule polymérisa-tion. Les deux phénomènes sont distints ar ils interviennent à des éhelles spatiales trèsdi�érentes (100-µm pour les �laments et 270-nm pour le réseau). D'après es onstata-tions expérimentales, nous avons hoisi d'utiliser un mélange ontenant 6% d'arylate et8% d'anisole. En e�et 'est le point de fontionnement du système qui assure la meilleuree�aité et qui permet de limiter au mieux l'apparition de l'e�et de �lamentation. A�nd'atténuer ette struture parasite par des méthodes simples, nous avons par ailleurs tentéd'élairer en lumière blanhe uniforme un éhantillon épais après l'enregistrement pourréaliser un post-traitement. Conformément aux expérienes préédentes, la struture inri-
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Fig. 3.37 � Di�ration ausée par la �lamentation en fontion du rapport mono-mère/plasti�ant.minée disparaît progressivement mais ontinue à perturber la qualité optique du signal desortie durant la releture de l'hologramme.3.3.2.5 DisussionLes résultats expérimentaux onernant l'enregistrement de réseau de Bragg dans lePolyuréthane dopé Arylate montrent une bonne adéquation ave l'approhe phénoméno-logique proposée pour son élaboration. A�n d'aller plus loin et de valider ette approhe,nous avons développé un modèle quantitatif pouvant être validé par l'expériene. Ce mo-dèle est basé sur le formalisme de di�usion généralisée. Il traite don de la di�usion dehaque espèe dans le mélange en tenant ompte de la porosité maximale du système. Lesvariations de onentration à l'origine de la di�usion de haque espèe sont pilotées par lesréations de polymérisation de l'Arylate dans le mélange.



3.3. Coneption d'un matériau holographique entimétrique 893.3.3 Modélisation de la di�usion généralisée dans le systèmeNous proposons ii de modéliser la photoinsription d'un réseau de Bragg dans unematrie tridimentionnelle dans un système de type Modulation d'indie par migration dela matière sans séparation de phase [52℄. Nous avons pour ela modélisé le omportementau sein de la matrie des omposants suivants :
≻ un monomère porteur d'indie (m) ;
≻ un plasti�ant (a) ;
≻ le polymère (monomère porteur d'indie ayant polymérisé)(p) ;
≻ les launes réées lorsque le monomère polymérise (l) ;
≻ un photoamoreur(e).Le omportement physio-himique du matériau peut être dérit par les lois de ladi�usion et de la inétique himique [14℄[17℄ [15℄[18℄. Le but est de aluler les termesde mobilité des omposés dans le adre du formalisme proposé par Onsager (di�usiongénéralisée) tout en négligeant les interations himiques. Trois omposés subissent à lafois di�usion et inétique himique : Le monomère (m), le plasti�ant (a), les launes (l).Le photoamoreur (e) et le polymère (p) sont onsidérés omme immobiles et servent àl'initiation et la terminaison de la réation. Seule leur inétique himique est prise enompte.Le développement permettant d'obtenir le système matriiel présenté i-dessous estprésenté en annexe 6, il tient ompte de la di�usion de haque espèes en fontion de samobilité Mij et en fontion des modi�ations himiques qu'elles subissent S(i) (terme desoure).
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(3.10)La résolution omplète du système en prenant en ompte la di�usion de toutes lesespèes ainsi que les réations himiques relève de l'équation dite de PP-Fisher dont larésolution dépasse le adre de e travail mais fait l'objet de nombreux travaux théoriques.L'objet de ette partie est de montrer de quelle manière une version simpli�ée dumodèle préédent, permet, dans le adre de faibles modulations d'indie, de retrouver et deomparer les di�érents phénomènes physiques que sont la di�usion et la réativité himique.Hypothèse 1 : On se plae dans le as ou la modulation d'indie reste faible e quipermet de la onsidérer omme une pertubation. Nous érivons don les onentrations desespèes himiques :
Φi(r, t) = Φ0

i (t) + Φ1
i (t) sin

(
2πr

Λ

)Hypothèse 2 : Nous ne onsidérons que la di�usion des espèes monomériques à l'étatfondamental ou exité. Dans la mesure où l'on se plae dans le adre de faibles pertubationsles quantités de matières qui di�usent restent très faibles devant les valeurs moyennes.L'équation de di�usion peut don être traitée dans le adre de la di�usion d'élémentsin�niment dilués e qui nous ramène au formalisme de Fik.
∂Φi(r, t)

∂t
= D∆{Φi(r, t)} + Sources{Φi(r, t)}



90 Chapitre 3. Matériaux pour l'holographieHypothèse 3 : Le monomère qu'il soit dans son état exité (ΦṀ ) ou fondamental (ΦM )onserve une taille semblable. Un même oe�ient de di�usion D sera don pris pour esdeux espèes. Ce oe�ient de di�usion est diretement lié à la porosité du milieu (mélangematrie de polyuréthane et de monomère arylate).On dé�nit ainsi une onnetivité moyenne :
χ =

nombre de liaisons du réseau polymère par unité de volumenombre de liaisons maximales du réseau par unité de volumeUne loi d'éhelle relie alors la di�usivité à la densité de liaisons du milieu.
D = D0|χc − χ|β si χ < χc

= 0 si χ > χc

χc est une valeur de onnetivité ritique au delà de laquelle le réseau polymère esttrop dense pour permettre la di�usion. On parle de gel inétique du système.Dans la suite on onsidérera le modèle simpli�é de la polymérisation radialaire suivant :"amorçage" kd
[Irg] + I

ka

→ 2.[Ṙ]

[Ṙ] + [M ]
kd→ ˙[M ]"propagation" kp

˙[Mm] + [M ]
kp→ ˙[Mm+1]"terminaison" kt

˙[Mm] + ˙[Mn]
kt→ [Mn+m]L'hypothèse des états quasi stationnaires suppose que la onentration en radiauxlibres reste onstante et faible au ours du temps et permet de aluler la vitesse de poly-mérisation dans le as de es réations radialaires.

≻ La onentration typique en [Ṁ ] est de 10−9 à 10−7 mol/L.
≻ Le temps de vie des radiaux libres τ∗ = τ 1

2
= 0,1 à 10 seondes.

≻ La vitesse de polymérisation −∂[M ]
∂t = ∂[P ]

∂t = kpΦM .ΦṀ

∂ΦM

∂t

∣
∣
∣
∣
poly

= kp

√

kd.I

kt
=

ΦM

τpave
τp =

1

kp

√

kt
kd.I



3.3. Coneption d'un matériau holographique entimétrique 91Soit, ave kp >> kd et kp >> kt

ΦṀ =

√

kd.I

kt
= Cste(t)Hypothèse 4 : En onsidérant la modulation de la densité de matière faible (traitementpertubatif) nous supposons dans la suite que l'hypothèse d'un état stationnaire est appli-able en moyenne au matériau. C'est à dire sur la partie ontinue des variables Φ0

i (t). Ondistingue alors les deux as suivants :En l'absene de di�usion
ΦṀ (t) = Φ0

Ṁ
.I = Cste(t)Si l'on onsidère un élairement I de la forme :

I(r, t) = I1(1 + sin(
2πr

Λ
))2On obtient

ΦṀ(r) =

√

kd
kt
.I1(1 + sin(

2πr

Λ
))Ave la di�usionSi une quantité n0 d'espèe est rée en r on a alors une répartition de la onentration Cde l'espèe de la forme [3℄ :

C(r, t) =
n0

(8πDτ∗)
3
2

e−
r2

4Dτ∗ (3.11)d'où
ΦṀ (r) =

+∞∫

u=−∞

ΦṀ (r)
∣
∣sans di� 1

(8πDτ∗)
3
2

e−
(r−u)2

4Dτ∗ du

=

+∞∫

u=−∞

√

kd
kt
.I1

1

(8πDτ∗)
3
2

(

1 + sin

(
2πr

Λ

))

e−
(r−u)2

4Dτ∗ du

=

√

kd
kt
.I1

1

(8πDτ∗)
3
2

[

−1

2

√
π
√

4Dτ∗
(

j.e
4jπr

Λ − 2.e
4jπr

Λ − j
)

.e−
2jπr

Λ .e−
4Dτ∗π2

Λ2

]

×
(

j.e
2πjr

Λ − j.e−
2πjr

Λ − 2
)

.e−
4Dτ∗π2

Λ2 .

(

2 sin

(
2πr

Λ

)

− 2

)Soit,
ΦṀ (r) =

√

kd
kt
.I1.

√
4πDτ∗

(8πDτ∗)
3
2

.

(

1 − sin

(
2πr

Λ

)

.e−
4Dτ∗π2

Λ2

)En faisant l'hypothèse d'un état quasi stationnaire loal auquel on applique une di�u-sion pendant le temps aratéristique de vie de et état exité il est don possible d'estimerla répartition spatiale de monomère exité qui est supposée �xe dans le temps.
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Fig. 3.38 � Variation de la onentration ΦṀ en fontion du pas d'enregistrement Λ.L'équation de di�usion/réation peut alors être traitée dans le adre d'une petite per-turbation.
∂ΦM

∂t
= −kpΦMΦṀ +D∆ΦMave

ΦM (r, t) = Φ0
M (t) + Φ1

M(t) sin

(
2πr

Λ

)







∂Φ0
M (t)

∂t
= −kpΦ0

M (t)

√
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√
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3
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∂Φ1
M (t)
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= −kpΦ0
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√
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√
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3
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.(−e−
4Dτ∗π2

Λ2 ) + kpΦ
1
M(t)

√

kd
kt
.I1

1

2
√

2(4πDτ∗)2
− D

Λ2
.Φ1
M (t)On extrait alors le temps aratéristique τp tel que :

1

τp
= kp.

√

kd
kt
.I1

︸ ︷︷ ︸polymerisation standard homogène× 1

2
√

2(4πDτ∗)2
︸ ︷︷ ︸e�et de la di�usion

Φ1
M s'érit alors :

Φ1
M =

[

F0e
−
[

D

Λ2 −
2

τp

]

.t
+

Φ0
M

τp
.e−

4Dτ∗π2

Λ2 .
Λ2

Dτp − 2Λ2

]

.e
− t

τp



3.3. Coneption d'un matériau holographique entimétrique 93Ave la ondition initiale Φ1
M (t = 0) = 0 on obtient pour F0 :
F0 +

Φ0
MΛ2

Dτp − 2Λ2
.e−

4Dτ∗π2

Λ2 = 0Soit
Φ1
M =

Φ0
MΛ2

Dτp − 2Λ2
.e−

4Dτ∗π2

Λ2

[

1 − e
−
[

D

Λ2 −
2

τp

]

.t
]

.e
− t

τpOn obtient alors pour la onentration ΦM les expressions :






Φ0
M (t) = Φ0

M .e
− t

τp

Φ1
M (t) =

Φ0
MΛ2

Dτp − 2Λ2
.e−

4Dτ∗π2

Λ2

[

e
− t

τp − e

[

− D

Λ2 + 1
τp

]

.t
]De la onentration ΦM nous pouvons déduire la onentration en polymère ΦP àl'origine de la modulation d'indie dans le matériau.

∂ΦP

∂t
= +kpΦMΦṀ

∂ΦP

∂t
= +kpΦMΦṀ

= +kp

(

Φ0
M (t) + Φ1

M(t) sin

(
2πr

Λ

))

.

√

kd
kt
.I1.

√
4πDτ∗

(8πDτ∗)
3
2

.

(

1 − sin

(
2πr

Λ

)

.e−
4Dτ∗π2

Λ2

)

=
1

τp

[

Φ0
M (t) + sin

(
2πr

Λ

)

.

(

Φ1
M (t) − Φ0

M(t).e−
4Dτ∗π2

Λ2

)

+ Φ1
M(t). sin2

(
2πr

Λ

)

.e−
4Dτ∗π2

Λ2

]

=
1

τp

[

Φ0
M .e

− t
τp

+ sin

(
2πr

Λ

)

.

(
Φ0
MΛ2

Dτp − 2Λ2
.e−

4Dτ∗π2

Λ2
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e
− t

τp − e

[

− D

Λ2 + 1
τp

]

.t
]
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M .e
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τp .e−

4Dτ∗π2

Λ2

)

+
Φ0
MΛ2

Dτp − 2Λ2
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4Dτ∗π2
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e
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− D

Λ2 + 1
τp

]

.t
]

. sin2

(
2πr

Λ

)

.e−
4Dτ∗π2

Λ2

]on obtient alors pour l'expression de ΦP les deux termes suivants :






Φ0
P (t) = Φ0

M .
(

1 − e
− t

τp

)

Φ1
P (t) =

Φ0
M

Dτp − 2Λ2
.e−

4Dτ∗π2

Λ2

[

(3Λ2 −Dτp).
(

1 − e
− t

τp

)

+
Λ4

Λ2 −Dτp

(

1 − e

[
Λ2−Dτp

τpΛ2

]

.t
)]Remarque : On pourrait roire que ette solution diverge pour le as,

{
Dτp − 2Λ2 → 0

Λ2 −Dτp → 0



94 Chapitre 3. Matériaux pour l'holographieEn pratique ça n'est pas le as. En e�et, 1 − e+ε → −ε quand ε → 0. Cela impliqueque :
1 − e

[
Λ2−Dτp

τpΛ2

]

.t

Λ2 −Dτp
→ 1

τpΛ2
× t quand Λ2 −Dτp → 0Si Dτp − 2Λ2 → 0alors,

{
3Λ2 −Dτp → Λ2

Λ2 −Dτp → −Λ2De faite Φ1
P (t) devient alors :

(→ Λ2).
(

1 − e
− t

τp

)

+
Λ4

→ Λ2
.

(

1 − e

[

→−Λ2

τpΛ2

]

.t
)

→ 0Le système ne diverge pas.



3.3. Coneption d'un matériau holographique entimétrique 953.3.3.1 Simulations et ordre de grandeurOn peut maintenant onsidérer l'enregistrement d'un réseau de période Λ et don defréquene f = 1
Λ . On doit alors prendre en ompte les fréquenes propres du matériau

fp = 1√
D.τp

et fD = 1√
4Dτ∗π2

ainsi que la fréquene fg = 1√
D.τg

. Ces trois fréquenespropres sont liées haune à une réation physio-himique dans le matériau. La fréquene
fp est liée au temps aratéristique de polymérisation. La fréquene fD est liée à la di�usionde l'espèe Ṁ dans le matériau. En�n la dernière fréquene introduite, fg, orrespond autemps de gel. Le temps de gel τg orrespond au temps au bout duquel le système est �gé etou l'espèe Ṁ ne peut plus migrer et orrespond au as ou la onnetivité est supérieure àla onneivité ritique χc . L'expression de Φ1

P (f) s'érit alors :
Φ1
P (f)t=t0 =

Φ0
M

1
f2

p
− 2

f2

.e
− f2

f2
D

[

(
3

f2
− 1

f2
p

).
(

1 − e−Dt0f
2
p

)

+

1
f4

1
f2 − 1

f2
p

(

1 − e[(f
2
p−f2)D].t0

)
]

Φ1
P (f)t=t0 =

Φ0
Mf

2f2
p

f2 − 2f2
p

.e
(− f

fD
)2
[

3f2
p − f2

f2f2
p

.
(

1 − e−Dt0f
2
p

)

+
f2f2

p

f4(f2
p − f2)

(

1 − e[(f
2
p−f2)D].t0

)
]Il faut maintenant ajouter à ette expression le as limite ou le système est gelé soitquand t = τg. On obtient alors l'expression suivante :

Φ1
P (f)t=τg =

Φ0
Mf

2f2
p

f2 − 2f2
p

.e
(− f

fD
)2
[

3f2
p − f2

f2f2
p

.

(

1 − e
−

f2
p

f2
g

)

+
f2f2

p

f4(f2
p − f2)

(

1 − e

[
f2
p−f2

f2
g

])]On peut alors étudier le omportement en fréquene spatiale du système en faisantvarier individuellement les paramètres τp, τ∗ et τg. La �gure 3.39 présente les évolutions dela ourbe de réponse en fréquene spatiale du matériau en faisant varier haque paramètreindépendamment.
≻ La ourbe (a) montre l'in�uene du temps de gel τg. Plus e temps est grand, plusle système gèle tardivement et don plus le monomère peut migrer. Par onséquent,plus le temps de gel est élevé plus le gain de modulation d'indie sera important.
≻ Pour le temps aratéristique de polymérisation τp, on observe l'e�et inverse. Plus etemps est élevé plus la polymérisation sera rapide. La polymérisation étant un phé-nomène loal, elle réduit la di�usion des monomères, le gain de modulation d'indiediminue quand la vitesse de polymérisation augmente (ourbes (b)).
≻ Le temps τ∗ est le temps aratéristique assoié à la di�usion dérite par l'équation3.11. Plus e temps augmente plus la rupture de bande passante est forte (ourbes

(c) ).
≻ En�n, la ourbe (d) présente l'évolution de la bande passante en fontion du oef-�ient de di�usion du monomère dans le système. Naturellement, plus le oe�ientde di�usion est élevé, plus le monomère peut di�user et don plus les hautes fré-quenes sont "�ltrées" par le phénomène de di�usion. Pour augmenter le oe�ientde di�usion, il faut augmenter la porosité du système. Pour ela, il faut "gon�er" lamatrie en augmentant la onentration initiale de monomère Φ0

M ou en remplaçante monomère en exès par une espèe similaire et neutre.
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Fig. 3.39 � Réponse spatiale du matériau en fontion des temps aratéristiques τp, τ∗ et
τg.



3.3. Coneption d'un matériau holographique entimétrique 97Pour rendre ompte totalement du système, il faut d'érire l'évolution du oe�ientde di�usion en fontion de la porosité du système. Pour ela on a introduit le terme deonnetivité χ exprimant le rapport entre le nombre de liaisons polymérisées et le nombretotal de liaisons possibles.
χ =

Nombre de liaisons polymériséesNombres total de liaisons possiblesPour exprimer e paramètre on introduit le terme de porosité Π exprimant le rapportentre le volume libre dans le polyuréthane et le volume total. Pour augmenter la porositéon augmente le taux de monomère dans le matériau.
Π =

Volume libre dans le polyuréthaneVolume totalOn exprime alors la saturation de la matrie χ en fontion du volume libre dans lamatrie et le volume oupé par le monomère polymérisé.
χ = χMatrice × (1 − Π) + Π.χp.ΦpOn rappelle que le oe�ient de di�usion D s'exprime alors sous la forme :
D = D0|χc − χ|β si χ < χc

= 0 si χ > χcLa ondition de gel devient alors :
Φp >

χc − χMatrice.(1 − Π)

Π.χpLa ondition de gel dépend don du taux de monomère polymérisé. S'il n'y a pas assezde monomère avant réation, le système ne gèle jamais. Le système gèle d'autant plus vitequ'il y a beauoup de monomère.En e qui onerne le oe�ient de di�usion D il s'exprime sous la forme :
D = D0|χc − χMatrice.(1 − Π)|En e�et à t = 0 la onentration en polymère Φp est nulle. En onséquene,naturellementplus la porosité est grande, plus le oe�ient de di�usion D est grand, mieux le monomèredi�use dens le système.En onsidérant le système vu préédemment il est possible de simuler le omportementdu matériau à une période Λ donnée pour di�érents taux de monomère Φ0

M insérés ini-tialement. Plus important enore, il est possible de simuler un système où une partie dumonomère est remplaée par un élément neutre jouant le r�le d'un plasti�ant. En rempla-çant une partie du monomère par le plasti�ant, on maintient la porosité tout en réduisantle gain de modulation d'indie par polymérisation pure tout en onservant un gain su�-sant pour l'enregistrement faisant appel au phénomène de di�usion. Ainsi, il est possiblede onserver le phénomène utile à l'enregistrement du réseau en réduisant le phénomène de�lamentation. Les �gures 3.40 et 3.41 présentent une ampagne de test visant à valider lemodèle proposé ii et à reherher la zone la plus e�ae où le taux de monomère est le plusfaible possible pour pouvoir réduire le phénomène de �lamentation. La �gure 3.40 présenteune artographie de la modulation d'indie en fontion du rapport des taux de monomèreet de plasti�ant dans le matériau. Les zones en bleues fonées ne orrespondent pas à un



98 Chapitre 3. Matériaux pour l'holographiezéro d'e�aité mais simplement à des zones non-explorées. La �gure 3.41 représente uneartographie de la simulation de la modulation d'indie en fontion du rapport des taux demonomère et de plasti�ant dans le matériau. Les deux zones où se reouvrent expérieneet simulation présentent un aord notable.
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Fig. 3.40 � E�aité de di�ration du réseau en fontion du rapport Arylate/Anisole.
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Fig. 3.41 � Simulation de l'e�aité de di�ration du réseau en fontion du rapport Ary-late/Anisole.



3.3. Coneption d'un matériau holographique entimétrique 993.3.3.2 Origine possible du phénomène de �lamentationEn onsidérant le modèle vu préédemment, il est possible de donner une interprétationohérente à l'origine du phénomène de �lamentation. Si on onsidère un matériau dont labande passante est présentée par la �gure 3.42, on peut rapidement aluler la transforméede Fourier de ette bande passante et onnaître ainsi la réponse perussionnelle du matériau.La �gure 3.43 présente la réponse perussionnelle du matériau onsidéré. Lorsqu'on élairele matériau ave les franges d'interférene, le ontraste n'est jamais en pratique égal à 1.Il reste don un fond ontinu ontenant toutes les fréquenes spatiales (bruit blan). Souset élairement homogène, on obtient la réponse perussionnelle du matériau. C'est etteréponse qui donnerait la struture originale des �laments (espaement d'une entaine demirons). La propagation des �laments, quand à elle, resterait pilotée par le phénomènede �lamentation et produirait des �laments de dimensions plus �nes mais onserverait ladistane inter-�lament. Pour valider ette proposition il serait important de déterminer�nement la struture des �laments (amplitude de la modulation d'indie, distane inter-�lament, diamètres des �laments...). Cette étude sort du adre de e travail de thèse.
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3.4. Conlusion 1013.4 ConlusionLe travail d'exploration onernant les matériaux holographiques a permis de réaliserun état de l'art de trois familles de matériaux :
≻ les matériaux à hangement de onformation életronique ;
≻ les matériaux à hangement de onformation életronique et déplaement de matière ;
≻ les matériaux à déplaement de matière ;Pour haque famille de matériau, un élément typique (LiNbO3 dopé MgO, PMMA−

PQ et DuPontHRF − 734) a été pleinement aratérisé en terme d'absorption, de mo-dulation d'indie et de stabilité du réseau dans le temps. Le fontionnement de haquefamille a été présenté et la mise en oeuvre expérimentale a été entièrement dérite. Lesrésultats expérimentaux ont été onfrontés pour dresser un état de l'art des matériauxholographiques existant. Cette analyse a fait l'objet d'une disussion nous permettant dedérire le matériau idéal pour notre appliation.Les expérienes réalisées sur un matériau de haque famille ont mis en évidene lesavantages et les limitations de haune d'elles. Les modulations d'indie obtenues ave lesmatériaux à migration de matière (∆n ≈ 10−3) ont montré l'intérêt d'utiliser e mode defontionnement pour réaliser de fortes modulations d'indie. Au travers des matériaux àhangement de onformation életronique et déplaement de matière nous avons trouvéune solution originale pour obtenir une matrie entimétrique exigée par le projet. Cettesolution a été améliorée à l'aide d'une matrie rétiulée (le polyuréthane) pour ajusterla réponse spatiale du matériau. En parallèle nous espérions obtenir une matrie plussolide pour les opérations d'enregistrement et de polissage. Si e matériau montre un bonomportement méanique au polissage, le phénomène de �lamentation met en évidene safaiblesse lors de l'étape d'enregistrement. Pour parfaire le système, l'exemple est à prendredans les matériaux photoréfratifs ristallins. En e�et, les ristaux sont, de loin, les meilleursandidats en terme de résistane à l'e�ort quel qu'il soit. La dernière étape de oneptiondu matériau développé ii onsisterait à remplaer la matrie organique de polyuréthanepar une matrie inorganique (la silie étant probablement le meilleur andidat). Pour elales méthodes de type Sol-Gel pourraient assurer la liaison entre un mélange organique(photoamoreur-monomère-plasti�ant) en une matrie h�te inorganique rétiulée (le verreSol-Gel).En parallèle de ette réalisation pratique, un modèle physio-himique a été proposépour interpréter le fontionnement de l'enregistrement du réseau d'indie dans le matériau.Le modèle proposé est un modèle simpli�é de la desription des réations de polymérisationdans un système di�usant. L'hypothèse prinipale onsiste à onsidérer que la modulationd'indie est faible et est don assimilable à une perturbation. Compte tenu de la modulationd'indie ∆n de l'ordre de 10−3, ette hypothèse semble tout à fait raisonnable. Les résultatsdes simulations sont d'ailleurs en bon aord ave les expérienes réalisées et ont permisde réduire de manière signi�ative le phénomène de �lamentation. En�n, dans le mêmetemps, le modèle permet d'envisager une origine simple au phénomène de �lamentationpermettant d'expliquer les dimensions observées de l'ordre de la entaine de mirons.





Chapitre 4Réalisation d'un omposant test4.1 IntrodutionUne fois les tests sur réseaux à pas �xe e�etués, nous avons déidé de réaliser unpremier prototype de réseau à pas variable. Le problème de �lamentation n'étant pasrésolu mais seulement atténué, l'épaisseur transverse de réseau exploitable est seulementde 1-mm. Malgré ela, la réalisation d'un réseau à pas variable ou HCBR pour HolographiChirped Bragg Re�etor pour démontrer la faisabilité de notre solution semblait possible.4.2 Montage holographiqueLe montage holographique est très standard, exepté le fait que l'on utilise sur les deuxbras qui interfèrent des lentilles divergentes ou onvergentes, e qui permet d'enregistrerune variation du pas le long du réseau(Fig.4.1).

Fig. 4.1 � Montage expérimental du ban d'enregistrement.Les réseaux de Bragg à pas variable utilisent le fait que la lumière est di�ratée lorsquela ondition de Bragg est remplie. Cette relation vetorielle est donnée par :
−→
K = −→ρ −−→σoù −→

K est le veteur d'onde du réseau et où −→ρ et −→σ sont les veteurs d'onde des ondesinidentes permettant d'enregistrer les strates du réseau (Fig 4.2).103
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Fig. 4.2 � A gauhe : Diagramme des veteurs d'ondes d'enregistrement et de leture.A droite : Variation loale de l'angle d'inidene onduisant à une variation loale de lapériode (hirp).4.2.1 EnregistrementPour enregistrer un hologramme en transmission, les veteurs d'ondes qui interfèrentdoivent remplir la ondition :
−→
Kenr = −→ρ enr −−→σ enrave

Kenr =
2π

Λenret
Λenr =

λenr
2nmed sin θenr4.2.2 LeturePour lire en ré�exion ('est à dire pour θlec = π/2) le réseau préédemment enregistré,l'onde inidente et l'onde ré�éhie doivent remplir la ondition :

−→σ lec = −→ρ lec −
−→
K lecave

Klec =
2π

Λlecet
Λlec =

λlec
2nmed sin(π2 )



4.3. Caluls de la dispersion de la période du réseau 105Pour réaliser un miroir il faut don trouver la valeur de θlec telle que la ondition
Λenr = Λlec, et e pour haque omposante spetrale λlec dé�nie par :

θenr = arcsin

(
λenr
λlec

)4.3 Caluls de la dispersion de la période du réseauComme nous l'avons vu préédemment, la période loale du réseau dépend de l'angled'inidene loal du faiseau d'enregistrement. En pratique, il su�t don d'adapter lesfronts d'onde en sortie des lentilles pour réaliser n'importe quelle loi de dispersion. Pourdes raisons de simpliité, nous avons utilisé des lentilles ylindriques plan-onvexes (res-petivement plan-onaves) du ommere traitées anti-re�et à 532-nm.foale matériau rayon de ourbure dimensions700-mm (à 587,6-nm) BK7 361.8-mm 30×32-mm-485.4-mm (à 632.8-nm) BK7 250-mm 50.8×50.8-mmTab. 4.1 � Lentilles utilisées pour réaliser les réseaux à pas variables HCBR.En se plaçant dans l'optique de Gauss (prohe de l'axe optique), on peut estimer la loide dispersion réée par deux lentilles mines de foales respetives 700-mm et -485-mm. Leshéma de la �gure 4.3 présente les di�érentes relations d'optique géométrique du montageholographique.

Fig. 4.3 � Relations d'optique géométrique du montage.



106 Chapitre 4. Réalisation d'un omposant testSur la �gure 4.3, θc représente l'angle d'inidene de la période entrale du réseauadapté à la longueur d'onde 805-nm. La distane lx est dé�nie par :
lx =

√

(r + x)2 + (d sin θc)2ave r = d sin θc − L
2 et
sin θx =

x+ r

lx

=

√

(r + x)2

(r + x)2 + (d cos θc)2

=

√

1

1 + (d cos θc)2/(x− L
2 + d sin θc)2où x représente la distane depuis le fond du miroir de Bragg, θx est l'angle d'inidenede la longueur d'onde d'enregistrement (532-nm) à e point, L est la longueur totale dumiroir de Bragg et d est la distane entre le entre du miroir de Bragg et le point foal dela lentille. Ainsi, la période loale du réseau HCBR est dé�nie par :

ΛHCBR(x) =
λenr

2nmed sin θx
=

λenr
2nmed

√

1 +
(d cos θc)2

(x− L
2 + d sin θc)2

(4.1)A partir de l'équation 4.1 en utilisant la relation Λ = λ/2nmed, on peut aluler la loide dispersion T (λ) :
T (λ) =

2nmed
c

x(λ) =
2nmed
c




d cos θc

√

( λ
λenr

)2 − 1
− d sin θc +

L

2



 (4.2)Sur notre montage holographique, λenr = 532-nm, d = 500-mm, θc = 41,3� et L =23-mm. La loi de dispersion est entrée à 805-nm. La �gure 4.4 montre la loi de dispersionattendue T (λ).
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4.4. Modélisation assistée par ordinateur 1074.4 Modélisation assistée par ordinateurDans ette setion, on s'attahera à aluler préisément le front d'onde inident surl'éhantillon a�n de prévoir de manière préise la loi de dispersion enregistrée dans lematériau holographique. Cette étape permet de valider l'approximation de Gauss. D'autrepart, elle peut permettre de modi�er les lentilles pour optimiser le miroir de Bragg de sortequ'il ompense exatement le ompresseur de Treay présenté au hapitre II.Le montage expérimental d'enregistrement a été modélisé à l'aide du logiiel de traéde rayons CODE-V. Ce logiiel permet de prendre en ompte tous les types d'aberrations(véri�ation de l'approximation de Gauss). L'autre aspet plus intéressant onerne lesoptions d'optimisation du montage. En e�et, le logiiel peut aluler la ourbure des lentillesainsi que l'indie de réfration optimum pour obtenir une loi de distribution du pas duréseau personnalisée pour haque appliation visée. La �gure 4.5 présente les résultats detraé de rayon pour les deux lentilles utilisées pour le prototype. La �gure suivante (Fig. 4.6)présente les résultats de la simulation onernant la distribution du pas du réseau. Cettedistribution du pas du réseau donne un délai de groupe T (λ) identique à elui alulé dansl'approximation géométrique.

Fig. 4.5 � Simulation des lentilles ommeriales utilisées.
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108 Chapitre 4. Réalisation d'un omposant test4.5 Caratérisation du omposant test réaliséLe réseau de Bragg à pas variable réalisé fait, une fois poli, 23-mm de long, 5-mmd'épaisseur et 10-mm de haut (Fig. 4.8). Après enregistrement, l'éhantillon a été oupé àhaque extrémité et poli. Nous avons ensuite mesuré l'e�aité du réseau de Bragg ainsi quel'e�aité du omposant. L'e�aité du réseau de Bragg est liée à la modulation d'indiedu matériau. L'e�aité du omposant tient ompte des pertes par absorption et di�usionde e dernier.

Fig. 4.7 � Réseau avant déoupe et polissage. Le dégradé bleu est naturel et rend omptede la variation loale de la période du réseau.

Fig. 4.8 � Prototype une fois mis en forme et poli. Les dimensions sont 23×10×5-mm4.5.1 Rendement de di�rationNous avons mesuré à la fois l'e�aité du réseau de Bragg ηBragg =
Idif

Idif +Itransmis
etl'e�aité du omposant dé�ni par ηcomposant =

Idif

Iincident
en utilisant le montage présentésur la �gure (4.9) à l'aide d'un laser Ti :Sa ontinu, aordable.L'e�aité du réseau de Bragg est de 90% sur une bande de 30-nm (20-nm à mi-hauteur)entrée sur 805-nm. En utilisant l'algorithme "Layer peeling" présenté au hapitre II, nous



4.5. Caratérisation du omposant test réalisé 109
Fig. 4.9 � Montage utilisé pour mesurer à la fois l'e�aité du réseau et du omposant.avons estimé l'amplitude de la modulation d'indie induit dans le réseau.Une simulationd'un réseau de pro�l super-gaussien ave une dispersion linéaire de 20-mm de long ave30-nm de bande passante est présenté �gure (4.10) à gauhe. Cette simulation nous donneune valeur de ∆n de 6.10−4 pour l'amplitude de la modulation d'indie. Cette valeur estohérente ave les valeurs mesurées (8.10−4) sur réseaux mines à pas �xe.En e qui onerne l'e�aité du omposant, sa valeur moyenne se situe autour de60%. Nous avons appliqué à notre simulation des pertes orrespondant à un oe�ient
α de l'ordre de 0,39-m−1 (Fig.4.10) à droite. Ces pertes sont liées prinipalement auxdistortions induites par les �laments.
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b)Fig. 4.10 � a) e�aité du réseau de Bragg. En trait plein, simulation d'un réseau de Braggave ∆n = 6.10−4. b) e�aité du omposant. En trait plein, simulation d'un réseau deBragg ave ∆n = 6.10−4 et α = 0,39-m−1En�n, pour aratériser omplètement le omposant, il faut tenir ompte de son e�-aité transverse. La mesure montre que le omposant est homogène sur une épaisseur del'ordre de 1-mm (Fig. 4.11).
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Fig. 4.11 � Mesure de l'e�aité transverse d'un éhantillon de 5-mm d'épaisseur à 805-nm.4.5.2 Dispersion temporellePour onnaître la phase spetrale induite par le omposant, le paramètre physiquemesurable est la dispersion temporelle des omposantes spetrales T (λ). Cette dispersiontemporelle est liée à la phase par la relation dφ(λ)
dλ = T (λ).

Fig. 4.12 � Montage utilisé pour mesurer la dispersion temporelle du omposant.Pour réaliser ette mesure, nous avons utilisé un montage de type interféromètre de Mi-helson (Fig. 4.12). On injete dans e montage les impulsions d'un osillateur produisantdes impulsions de 60-fs entrées à 805-nm (FWHM de 40-nm). Les impulsions femtose-ondes vont interférer ave l'impulsion étirée sortant du omposant. En sortie du montage,un spetromètre permet d'observer le spetre annelé de l'impulsion ourte. Le spetregaussien de ette impulsion est alors modulé par les interférenes et une teinte plate ap-paraît pour les longueurs d'onde ayant subi le même retard. En reliant haque longueurd'onde ave la position de la translation pour laquelle la teinte plate apparaît, nous pouvonsestimer la loi de dispersion temporelle de notre omposant.La �gure 4.13 présente quelle longueur d'onde est ré�éhie pour haque position dela platine de translation. Les barres d'erreur augmentent pour les grandes et les ourteslongueurs d'onde en raison du motif d'interférene devenant moins distint sur les �ans dela gaussienne. C'est pour ette raison que la loi de dispersion du omposant a été exploréeuniquement sur 15-nm. Cette bande passante orrespond à une longueur de e=11-mm dematériau. Cependant, si l'on onsidère la totalité du matériau et son indie de réfration
nmat = 1.52, il est potentiellement possible d'étirer une impulsion de 30-nm de bandepassante à une durée de τ = 2nmatL

c = 222-ps.
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112 Chapitre 4. Réalisation d'un omposant testIl faut prendre des préautions onernant ette valeur de τ . Dans le domaine desimpulsions ourtes, la durée d'une impulsion est onsidérée omme la durée à mi-hauteurde l'impulsion. Dans notre as, le spetre de 30-nm représente la bande passante totale duomposant, e qui orrespond à une impulsion gaussienne d'environ 10-nm à mi-hauteur.On onsidère ii un fateur 3 pour minimiser les e�ets d'élargissement temporel liés à laoupure du spetre. Ii, l'expression de τ représente la durée totale de l'impulsion soit uneimpulsion de type gaussienne d'environ 74-ps FWHM.La �gure 4.14 permet d'extraire les valeurs de Φ2 et Φ3 à l'aide d'une interpolationd'ordre 2. Ces valeurs sont présentées dans le tableau 4.2. La valeur du Φ2 (2, 69.106-fs2)est en bon aord ave le design de notre étireur. La valeur du Φ3 (−0, 97.106-fs3) est designe opposé au Φ3 d'un ompresseur à réseau en on�guration de Treay.
n φnHCBR

unité
2 2, 69.10−24 s−2

3 −0, 97.10−39 s−3Tab. 4.2 � Paramètres φ2 et φ3 du HCBR réalisé.La �gure 4.15 présente un résumé des aratéristiques en terme d'amplitude et dedispersion de notre omposant étireur. Les dimensions utilisables sont de 22× 10× 1-mm.
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4.6. Conlusion 1134.5.3 Distorsion ausée par les �lamentsComme nous l'avons préisé préédemment, les �laments ont été atténués et non sup-primés. Par onséquent, ils produisent des pertes qui sont visibles lorsque l'on mesurel'e�aité de notre omposant. Mais les pertes ne sont pas le seul défaut introduit parles �laments. En e�et, es derniers déforment la matrie de polyuréthane e qui a pouronséquene de ourber de manière haotique les strates d'indie enregistrées dans le om-posant. Ainsi, en plus de la dispersion temporelle, s'ajoute une dispersion spatiale aléatoirequi détruit la qualité spatiale du faiseau. En sortie du omposant, nous avons don un spotfortement modulé et possédant du "hirp" spatial. La �gure 4.16 illustre l'e�et observé.
Fig. 4.16 � Illustration de la dispersion spatiale dûe à la �lamentation.4.6 ConlusionComme prévu, le phénomène de �lamentation limite lairement la qualité de notre om-posant test. Vis à vis de l'amplitude spetrale, la �lamentation onduit à une dégradationtrès importante de l'e�aité de di�ration au fur et à mesure que l'on se propage dansle omposant. D'autre part, la �lamentation a tendane à détruire la qualité du faiseaudi�raté. En revanhe, onernant la phase spetrale, la �lamentation ne semble pas han-ger la linéarité du délai de groupe. Cependant, pour réaliser le premier HCBR au oursde ette thèse, des lentilles ommeriales ont été utilisées e qui, omme prévu par lessimulations, produit un délai de groupe linéaire pour l'étireur. Ce délai de groupe est di�-ilement ompensable par un ompresseur de Treay mais les oe�ients φ2 et φ3 sont designes opposés aux ompresseurs lassiques et permettent ainsi de tenter l'intégration dee omposant test dans une haîne laser traditionnelle.





Chapitre 5Mise en ÷uvre expérimentale5.1 IntrodutionMalgré les e�ets de �lamentation, le omposant semble su�samment performant pourêtre installé sur une haîne laser de test. La zone exploitable fait 22 × 10 × 1-mm3. Cesdimensions su�sent pour envisager d'utiliser le omposant en tant qu'étireur à la sortied'un osillateur. Le faiseau étant distordu en sortie d'étireur, une phase de �ltrage spatialest néessaire. Le omposant ne peut en revanhe pas être utilisé en tant que ompresseuret e pour deux raisons. La première est relative à la dimension transverse du faiseau.Après ampli�ation, l'intensité serait trop élevée pour envisager une reompression sansrisque d'e�et non-linéaire nuisible, voir destruteur. L'autre raison est relative enore unefois à l'e�et de �lamentation. En sortie du omposant le "hirp" spatial rendrait le faiseauinutilisable. Pour réaliser le �ltrage en sortie de l'étireur, nous avons déidé d'utiliser unampli�ateur régénératif. Un ampli�ateur régénératif est réalisé à partir de l'assoiationd'un milieu ampli�ateur et d'une avité laser. Par nature, la avité laser o�re l'avantagede réaliser un �ltrage spatial. En sortie d'ampli�ateur, le mode spatial de notre impulsionest le même que elui de la avité. Ce �ltrage se fait bien entendu au dépend d'une plusfaible e�aité et d'une forte modulation spetrale.5.2 Chaîne laser de TestLa haîne laser de test est présentée sur la �gure 5.1. C'est une haîne utilisant deséléments standards. Elle est omposée d'un osillateur T i : Sa produisant des impulsionsde 100-fs (FWHM) de pro�l gaussien ave un taux de répétition de 80-MHz. L'étireur deÖ�ner qui suit l'osillateur est remplaé par notre omposant. Les impulsions étirées sontensuite injetées dans l'ampli�ateur régénératif. En sortie d'ampli�ateur, un ompresseurà réseau spéialement onçu pour ompenser l'étireur reomprime l'impulsion étirée.
115



116 Chapitre 5. Mise en ÷uvre expérimentale

Fig. 5.1 � Montage du laser de test.5.2.1 Coneption du ompresseurLe shéma du ompresseur est en réalité très prohe de elui que nous avons proposéau hapitre II. En utilisant les relations bien onnues du ompresseur de Treay, nouspouvons failement évaluer les oe�ients φn de la loi de dispersion T (ω) = dφ(ω)
dω enfontion des paramètres du ompresseur pour ompenser au mieux la dispersion de l'étireurholographique.Les paramètres alulés pour ela sont les suivants :

i θ(λ0) Lc N λ0

26.7� −42.6� 390-m 1400 traits/mm 805-nmTab. 5.1 � Paramètres de réglage du ompresseur.En utilisant les relations (5.1) et (5.2) rappelées i dessous :
φ2Treacy

= −8π2cLcN

ω3 cos2 θ

∣
∣
∣
∣
ω=ω0

(5.1)
φ3Treacy

= −
3φ2Treacy

ω

(

1 − 2πcN sin θ

ω cos2 θ

)∣
∣
∣
∣
ω=ω0

(5.2)On obtient les termes de dispersion résumés dans le tableau 5.2.La �gure 5.3 présente les dispersions T (λ) de l'étireur et du ompresseur utilisés pourla haîne laser de test.
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Fig. 5.2 � Compresseur à réseaux holographiques dans la on�guration de Treay
n φnTreacy

φnHCBR
unité

2 −2, 60.10−24 2, 69.10−24 s−2

3 8, 06.10−39 9, 06.10−39 s−3Tab. 5.2 � Paramètres φ2 et φ3 du ompresseur en on�guration de Treay.
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Fig. 5.3 � a) retard produit par l'étireur et par le ompresseur. b) retard résiduel.



118 Chapitre 5. Mise en ÷uvre expérimentale5.3 Résultats expérimentauxEn pratique, en raison des e�ets de distortion de l'étireur, le spot de sortie est fortementdivergent (Fig. 4.16). L'ampli�ateur régénératif, pour sa part, permet l'ampli�ation uni-quement pour les rayons ompatibles ave les modes de la avité. Par onséquent, les pertesengendrées par le �ltrage de l'ampli�ateur réduisent le spetre ampli�é et produisent desmodulations sur e dernier. La �gure 5.4 présente le spetre de l'impulsion en sortie d'am-pli�ateur. Ce spetre est réduit à 15-nm de bande passante. Ces 15-nm orrespondent àune longueur utile "e" sur le HCBR de seulement 11-mm. L'impulsion étirée et ampli�éepar l'ampli�ateur régénératif a don une durée de τ = 2nmate
c = 111-ps. Cette durée or-respond au délai entre la première longueur d'onde ré�éhie et la dernière, ré�éhie aprèsavoir traversé l'épaisseur "e" de matériau. Ce n'est don pas la durée à mi-hauteur maisbien la durée totale de l'impulsion.
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Fig. 5.4 � Spetre de l'impulsion étirée et ampli�ée.L'ampli�ateur délivre 600-µJ avant ompression. Dans le ompresseur nous avons lé-gèrement réduit le spetre à l'aide de deux lames pour se limiter à la même plage spetraleque elle explorée lors de la aratérisation de la loi de dispersion de l'étireur. Le but estde pouvoir utiliser les aratéristiques mesurées dans le hapitre III et de simuler la du-rée de l'impulsion dans la haîne pour la omparer ave les données expérimentales. Lesaratéristiques en sortie de l'ampli�ateur sont présentées sur la �gure 5.5.5.3.1 Mesure de l'impulsion omprimée, autoorrelation 2ωLa mesure d'autoorrelation 2ω est la première tehnique utilisée pour mesurer desimpulsions ultraourtes. Cette tehnique onsiste à séparer l'impulsion ourte en deuxrépliques et de faire varier le délai entre les deux bras. On superpose ensuite les deux im-pulsions dans un ristal non linéaire (SGH pour Seond-Harmoni-Generation) produisantun signal optique à une fréquene double du signal original et e uniquement lorsqu'il y areouvrement des deux impulsions. L'enveloppe du hamp à la fréquene double est liée auhamp des deux impulsions par la relation :
ESHGsig (t, τSGH) ∝ E(t)E(t− τSGH)
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Fig. 5.5 � Spetre et loi de dispersion de l'impulsion étirée et ampli�ée. La zone griséereprésente la partie du spetre oupée dans le ompresseur.où τSGH représente le délai entre les deux impulsions. L'intensité ISGHsig qui est propor-tionnelle au produit des intensités des deux impulsions s'exprime sous la forme :
ISGHsig (t, τ) ∝ I(t)I(t − τ)Les déteteurs ne peuvent mesurer e faiseau dans le temps et mesurent don :
A2(τ) =

∫ ∞

−∞
I(t)I(t− τ)dt (5.3)L'expression (5.3) est e qu'on appelle l'intensité d'autoorrelation. Le sous-sript 2indique qu'il s'agit d'une autoorrelation d'ordre 2.Cette tehnique est relativement faile à mettre en oeuvre. De plus elle possède unegrande dynamique et une large plage temporelle d'exploration. Sur es points, elle réponddon bien aux exigenes de mesure de l'expériene. Cependant, avant de poursuivre sur lesrésultats obtenus, il est important de préiser les limitations de ette tehnique.Tout d'abord, il peut être démontré que le problème onsistant à retrouver le pro�ld'intensité d'une impulsion onnaissant son autoorrelation est équivalent au problèmemathématique ayant pour but de retrouver la transformée de Fourier de la phase d'unefontion dont seule la transformée de Fourier en amplitude est onnue. Ce problème n'apas de solution unique et il est don impossible de savoir quel est le bon pro�l de phase. Pourdes pro�ls onnus et lassiques telles qu'une gaussienne la solution est onnue et permetd'estimer la durée de l'impulsion (l'autoorrelation d'une gaussienne est une gaussienne).Mais à la vue du spetre de l'impulsion, il est lair que le pro�l de l'impulsion n'est pasgaussien. Nous ne pouvons don pas déduire de manière sûre la durée de notre impulsion.En pratique, l'autoorrelation a tendane à réer un e�et de moyenne sur les struturesd'une impulsion. Et ei est d'autant plus vrai sur les impulsions aux pro�ls omplexes. Enréalité, pour des pro�ls très "torturés", il peut être montré que la �gure d'autoorrelation se"simpli�e" et s'approhe d'une forme simple onstituée d'un pi étroit sur un large piédestal



120 Chapitre 5. Mise en ÷uvre expérimentaleindépendant du pro�l d'intensité de l'impulsion. Compte tenu des distorsions engendréespar l'étireur, il y a toutes les hanes que le pro�l d'intensité soit relativement omplexe.La tehnique d'autoorrelation n'est don pas valable pour déterminer une durée d'im-pulsion nette et préise. Cependant, dans le ontexte de e travail de reherhe, nous avonsutilisé ette tehnique pour des raisons de failité de mise en oeuvre. Le r�le premier deette mesure était d'optimiser la durée d'autoorrelation et non la durée de l'impulsion(Fig.5.6). Une fois ette durée optimisée, nous avons extrait les paramètres du ompresseurpour déduire la phase résiduelle de l'impulsion. Nous avons ensuite alulé numériquementle pro�l d'intensité en sortie du ompresseur en fontion du spetre et de la phase résiduelle.Nous avons ensuite alulé numériquement l'autoorelation de e pro�l d'intensité. En�n,nous l'avons omparé à la mesure d'autoorrelation.
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Temps (ps)Fig. 5.6 � Pro�l d'autoorrelation optimisée mesuré.5.3.2 Calul du pro�l d'intensité temporellePour obtenir le pro�l temporel d'autoorrelation le plus ourt, les paramètres du om-presseur ont été modi�és par rapport aux prévisions. Le tableau 5.3 résume es nouveauxparamètres.
n φnTreacy

unité
2 −2, 90.10−24 s−2

3 8, 99.10−39 s−3Tab. 5.3 � Paramètres φ2 et φ3 du ompresseur optimisé.Nous pouvons à partir de es paramètres estimer la loi de dispersion résiduelle et alulerson intégrale, la phase résiduelle. Les résultats de es aluls sont présentés sur la �gure5.7 ave l'amplitude du spetre en sortie du ompresseur.A l'aide de es nouvelles données nous pouvons aluler le pro�l de l'impulsion etsimuler son autoorrelation. La �gure 5.8 présente le pro�l de l'impulsion et la simulationde son autoorrelation. Il est lair que le pro�l est fortement distordu ave des post et pré-impulsions aratéristiques d'une phase non-nulle. Cependant les autoorrelations, simulées
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Fig. 5.7 � Amplitude et phase alulées de notre impulsion en sortie du ompresseur.et expérimentales, semblent bien orrespondre. Le pi prinipal a une durée à mi-hauteurde 235-fs. Pour omparaison, la transformée de Fourier du spetre de l'impulsion ave unephase nulle donne une impulsion ave un seul pi d'une durée à mi-hauteur de 200-fs. Enoreune fois, il est important de préiser que ette valeur de durée d'impulsion est donnée à titreindiatif. En e�et, on voit sur la �gure 5.7 que la phase résiduelle est très loin d'une phaseplane. Cette phase est en réalité entièrement dûe au ompresseur dont le φ2 notammentest largement en exès. Ce résultat est le fait de notre méthode de mesure. En e�et, nousavons réalisé plusieurs simulations qui montrent que si l'on tente de réduire au maximumla phase (modulations on�nées entre −π et π) la �gure d'autoorelation s'élargit. Enfait, on observe un rapprohement du pi entral et des pis latéraux onduisant à unélargissement de l'impulsion globale.
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Fig. 5.8 � A gauhe, pro�l d'impulsion alulé. A droite, Autoorrelation alulée.Cette expériene a permis de démontrer la faisabilité d'une haîne laser "hybride" uti-lisant un nouveau type d'étireur. La relation de phase entre les di�érentes omposantesspetrales n'étant pas détériorée, nous avons pu reomprimer l'impulsion. Cette ompres-sion a été assurée par un ompresseur de Treay ave une e�aité de 75%. La ompaité,



122 Chapitre 5. Mise en ÷uvre expérimentalel'e�aité et la failité de mise en oeuvre de e omposant en font le andidat idéal pourles lasers CPA industriels omme en témoigne la �gure 5.9.

Fig. 5.9 � Présentation des deux systèmes d'étirement, l'étireur de O�ner et le réseau deBragg à pas variable HCBR.Pour aboutir à un omposant répondant aux exigenes initiales, des travaux supplé-mentaires doivent d'être ahevés. Tout d'abord, il serait très intéressant d'utiliser un band'enregistrement permettant d'obtenir une loi de dispersion parfaitement adaptée à lafois au ompresseur utilisé mais également à l'ensemble de la haîne laser pour ompensertoutes les soures de dispersion (milieux ampli�ateurs, lentilles, substrats...). L'autre pointonsistera à améliorer le matériau holographique pour s'a�ranhir des e�ets de �lamenta-tions. Ces e�ets semblent provenir de la trop grande "souplesse" de la matrie. L'utilisationd'une matrie inorganique, plus robuste (en silie par exemple) permettrait probablementde supprimer es e�ets. A terme, l'utilisation d'un matériau totalement inorganique assu-rerait une bonne tenue aux �ux et une bonne durée de vie du omposant. Nous pourrionsalors envisager des haînes laser CPA ultra-ompates utilisant pour l'étirement et pour laompression des réseaux de Bragg de type HCBR.



Chapitre 6Conlusion et perspetivesConlusionLe travail de reherhe présenté dans e doument est issu d'un onept fort, le sépara-teur ompat de omposantes spetrales. Comme il a été présenté dans le premier hapitre,e onept est à l'origine de nombreuses solutions tehniques. Ces nouvelles idées, si ellesrenontrent un marhé, onstituent une importante soure d'innovation. L'exploitation dee onept pour la réalisation d'un séparateur ompat temporel (étireur) s'insrit pleine-ment dans le r�le du entre de reherhe du groupe THALES, en o�rant potentiellementun élément de di�éreniation à la branhe Laser du groupe. En parallèle, e nouveau om-posant o�re de nouvelles perspetives en termes de performanes, de �exibilité et de failitéde mise en oeuvre de la tehnique à dérive de fréquene (CPA), pour le monde industrielomme pour le monde aadémique.Ce onept innovant a bien-entendu imposé l'exploration de "briques" de onnaissanedans l'optique, pour la modélisation et la simulation de es nouveaux omposants optiquesque sont les miroirs de Bragg holographiques à pas variables (HCBR). En outre, la né-essité d'un matériau holographique répondant aux exigenes des simulations a onduit àl'aquisition de onnaissanes dans le domaine des matériaux organiques holographiques.Cette exploration imprévue a permis d'augmenter le portefeuille de onnaissane du entrede reherhe en le dotant d'un nouveau matériau holographique pour l'optique di�rative.Le seond hapitre onsaré aux réseaux épais, dits "de volume", a permis d'installerles notions de base permettant de omprendre phénoménologiquement omme mathéma-tiquement les réseaux de volume. Ce hapitre a don été l'oasion de présenter un outilde modélisation des réseaux de Bragg à pas variable en se basant sur la méthode de l'algo-rithme Layer peeling. Cet algorithme permet d'évaluer les paramètres physiques (longueur,modulation d'indie, variation du pas) d'un réseau de Bragg à pas variable à partir de laréponse spetrale souhaitée par l'utilisateur et e, en tenant ompte de la variation d'indiedu matériau. En d'autres termes, la simulation modélise la dispersion liée au réseau et éga-lement la dispersion liée au matériau, bien-entendu, à ondition de onnaître la dispersionde l'indie en fontion de la longueur d'onde. Dans e doument, l'exploitation de la varia-tion d'indie en fontion de la longueur d'onde n'est pas exploitée en onsidérant que pourdes impulsions de 100-fs, l'indie du matériau peut-être onsidéré omme onstant. Si etteapproximation peut-être tolérée pour des impulsions de 100-fs, elle devient absolumentfausse pour des impulsions sub 30-fs. La modélisation présentée dans le hapitre II n'estheureusement pas limitative à des impulsions de l'ordre de la entaine de femtoseondes.Elle permet don d'envisager la modélisation de réseaux de plus grandes dimensions (10-123



124 Chapitre 6. Conlusion et perspetivesm de long) pour des impulsions de l'ordre de 30-fs. L'outil de simulation utilisé permetdon de prévoir les aratéristiques des réseaux de volume en donnant simplement ommeparamètre la réponse spetrale en amplitude et en phase attendue par l'utilisateur. Parmiles points forts de et algorithme on peut lairement mettre en avant sa rapidité d'exéu-tion. L'autre point lé est la possibilité de déduire de la réponse spetrale (amplitude etphase) d'un omposant, les paramètres physiques de e dernier. Ainsi on peut analyser etaratériser pleinement des omposants à tester. Que e soit pour l'étude d'un réseau deBragg à pas variable en fontion des données spetrales attendues ou le problème inverse,le temps de alul est proportionnel au nombre N de "strates" (réseaux élémentaires à pas�xe) qui omposent le réseau. Dans l'étude présentée dans e doument les aratéristiquesétaient :
≻ une bande passante de 15-nm ;
≻ une longueur de 3-m ;
≻ un nombre de sous réseaux élémentaires N égal à 2403 ;
≻ un temps de alul de 10-s (pentium dual-ore 3GHz, 1Go ram).Le seond hapitre a dé�ni une liste d'exigenes onernant le matériau holographiqueà employer pour réaliser un omposant. En exploitant les solutions internes au laboratoire,nous avons pris onsiene que nous ne disposions pas d'un matériau holographique ré-pondant aux exigenes de l'appliations. Le hapitre III a présenté le travail de oneptionet d'expérimentation onernant la réalisation d'un nouveau matériau holographique. Unmodèle de di�usion généralisée a été mis au point pour dérire le omportement du maté-riau holographique dans la plage de fontionnement de l'appliation visée. En parallèle, emodèle permet de prévoir le omportement de e matériau pour d'autres appliations. Dessimulations ont permis de véri�er la pertinene du modèle proposé en le onfrontant auxexpérienes réalisées sur un nombre non négligeable d'éhantillons (de l'ordre de 100). Lesrésultats obtenus pour e matériau sont les suivants :
≻ une épaisseur omprise entre quelques dizaines de mirons à quelques entimètres ;
≻ une modulation d'indie omprise entre 10−4 et 10−3 ;
≻ une sensibilité de l'ordre du Joule/m2 ;
≻ des fréquenes spatiales situées autour de 270-nm.Ce nouveau matériau reste ependant inahevé. S'il fontionne omme prévu pour desépaisseurs inférieures à 200-µm, sa qualité optique se dégrade pour des épaisseurs supé-rieures au millimètre. En e�et, pour es épaisseurs, on observe un phénomène de �lamenta-tion dont les origines n'ont pas été parfaitement identi�ées. Il est don néessaire d'adopterune nouvelle stratégie pour empêher et e�et néfaste.Malgré les limitations liées au matériau, les résultats étaient su�samment enoura-geants pour réaliser un premier omposant test. La aratérisation de et élément a étéfaite dans le quatrième hapitre. Le nouveau omposant optique, étireur à base de miroirholographique de Bragg à pas variable (HCBR), a été entièrement aratérisé en termed'e�aité de di�ration et de dispersion spetrale dans les trois dimensions. Ces mesuresnous ont permis de dé�nir un omposant utile ayant les propriétés suivantes :
≻ une longueur 11-mm, et une ouverture 1-mm × 5-mm ;
≻ une e�aité de di�ration moyenne de 60% ;
≻ un oe�ient de perte α égale à 0,15-m−1 ;
≻ une bande passante de 15-nm ;
≻ une loi de dispersion linéaire de 15-nm/m ave un oe�ient Φ2 estimé à 2,69.106-fs2.Pour �nir, ette thèse a démontré la faisabilité d'utiliser un étireur à base de miroirsde Bragg holographiques à pas variable pour une haîne laser de 100-fs. La haîne laser en



125question utilise, hors mis pour l'étireur, des omposants lassiques des haînes ultra-ourtesà base de tehnologie Sapphire dopé au Titane. A savoir :
≻ un osillateur ommerial produisant des impulsions sub 100-fs ;
≻ l'étireur HCBR ;
≻ un ampli�ateur régénératif en régime kHz ;
≻ un ompresseur à base de réseaux en on�guration de Treay ;Les résultats obtenus ave ette haîne laser "hybride" sont omparables à eux obtenusave une haîne lassique de 200-fs :
≻ étirement : de 100-fs à 100-ps ave une e�aité moyenne de 60% ;
≻ ampli�ation : une énergie de 600-µJ avant ompression ;
≻ ompression : une énergie de 450-µJ (75% e�aité) et une durée de 284-fs (1,4 foisseulement la limite de Fourier) ;Cette thèse a don lairement on�rmé que le onept à la base de e travail de re-herhe peut-être appliqué aux haînes lasers à base de tehnologie T i : Sa. Les résultatsprometteurs dans e domaine permettent d'espérer, à ondition de nouveaux e�orts dereherhe sur le matériau, l'utilisation de tels omposants pour l'étirement d'impulsionsfemtoseondes dans le prohe infrarouge (805-nm).Ces travaux de reherhe sur le matériau se aratérisent ainsi : en onservant la straté-gie d'un matériau holographique basé sur la migration de matière, il est avant tout nées-saire d'améliorer la qualité de la matrie optique. Deux objetifs sont alors onjointementreherhés : annuler les e�ets néfastes de la �lamentation et augmenter la qualité optique.Pour atteindre e double objetif, la stratégie onsistant à remplaer la matrie organiquepar une matrie inorganique à base de silie par exemple, semble très séduisante. Lesmatries inorganiques de silie, fabriquées par tehnique sol-gel, possèdent des similitudesave les matries organiques rétiulées. Elles possèdent une struture tridimensionnelle aveune porosité relativement ontr�lable permettant la migration de matière. En prime, elleso�rent une qualité optique prohe de la silie fondue et possèdent probablement une tenueau �ux omparable. En ontre partie, des éléments massifs entimétriques de silie sol-geldemandent un temps de fabriation (lié au séhage) de l'ordre de plusieurs mois. D'autrepart ette tehnique sol-gel néessite un savoir faire qui n'est pas enore totalement aquisau sein du laboratoire.Sous la ondition que les travaux de reherhe aient été faits et qu'ils produisent de bonsrésultats, le onept d'étirement peut-être appliqué alors éventuellement à la ompression.On peut en e�et envisager d'utiliser l'étireur "à l'envers" pour obtenir une dispersionopposée. On obtient alors une ompression de l'impulsion. Cette ompression sera possibleà ondition de rester sous les seuils de dommage du omposant (la ompression se faisantau sein du omposant). Pour s'en assurer, deux stratégies peuvent être envisagées. Lapremière onsiste à répartir l'énergie spatialement en réalisant un omposant à très grandeouverture. Cette solution sera dimensionné par les limites tehnologiques (temps de séhage,enregistrement holographique...). L'autre solution onsiste à augmenter le seuil de dommagedu matériau. Pour ela on peut envisager de faire un matériau tout inorganique. Si ettesolution fontionne, l'étirement et la ompression d'impulsions ourtes dans l'infrarouge à1-µm ou 1,5-µm deviendraient également possible.Plus largement, ave e nouveau matériau holographique, e sont de nouveaux hampsd'appliation qui deviennent aessibles. En e�et, les optiques di�ratives à base de ré-seaux de Bragg o�rent des fontions de �ltrage très intéressantes omme présentées dans lepremier hapitre (spetrométrie, multiplexage optique). On peut également ajouter toutesles appliations néessitant un �ltrage spetral tel que, par exemple, le verrouillage desdiodes lasers à émission vertiale (VCEL) par un réseau de Bragg. Il est très important



126 Chapitre 6. Conlusion et perspetivesde noter que toutes es appliations séduisantes néessitent un matériau dédié pouvantéventuellement être dérivé du matériau développé dans ette étude.En plus d'une preuve de faisabilité, ette thèse a démontré l'intérêt d'une reherheen physique, liant l'univers des matériaux à elui de l'optique. En e�et, 'est uniquementgrâe à une étroite ollaboration entre les herheurs de es deux domaines que les résul-tats obtenus dans ette thèse ont été aessibles. Ce type de reherhe pluridisiplinaireextrêmement enrihissante et innovante a été possible grâe à un adre propie onstituépar des ateurs majeurs du seteur tels que le entre de reherhe de THALES, les labora-toires de l'Éole Polytehnique, les laboratoires de l'ENSTA et les laboratoires de l'Institutd'Optique-Graduate Shool.



Annexes
6.1 Interférenes d'une fente dans le plan d'observation

Fig. 6.1 � Di�ration par une fente.Un rayon parourt une distane L entre la fente et l'éran. La di�érene de phaseintroduite par e hemin est :
∆ϕ = 2π

L

λ

λ étant la longueur d'onde de la radiation lumineuse supposée monohromatique. Lesrayons qui frappent un point de l'éran sont issus de di�érents points de la fente. S'ilssont en phase au niveau de la fente, leur déphasage est di�érent arrivé sur l'éran. Ils vontinterférer, il faut don aluler le déphasage entre les rayons pour onnaître le résultat.Considérons un point M de l'éran d'absisse zM , et un point d'absisse z0 dans lafente. L'onde partant de z0 arrive en zM en ayant parouru une distane L :
L =

√

D2 + (zM − z0)2

= D.

√

1 +
(zM − z0)2

D2Si l'éran est su�samment loin, on a D ≫ (zM − z0), on peut don faire un développe-ment limité du premier ordre :
L ≃ D.

(

1 +
(zM − z0)

2

2D2

)127



128 AnnexesSi l'on développe le terme au arré :
L = D.

(

1 +
z2
M − 2zMz0 + z2

0

2D2

)Si l'on se plae à une distane zM grande devant z0 (don devant a), on peut négligerle terme du seond ordre :
L ≃ D.

(

1 +
z2
M − 2zMz0

2D2

)Cette approximation orrespond aux onditions de di�ration de Fraunho�er.L'onde inidente a pour fontion :
E(t) = E0.e

jωtquelque soit z0 (onde plane, on hoisit arbitrairement le déphasage nul dans le plan dela fente). Au point zM , l'onde di�usée par le point z0 a pour fontion :
E(z0, z, t) = E0.e

jωt−j∆ϕ

= E0.e
jωt−j 2π

λ
D.

(

1+
z2
M

−2zM z0

2D2

)soit :
E(z0, zM , t) = E0.e

jωt−j 2πD
λ

−j πz2
M

λD .ej
2πzM z0

λDA un point d'absisse z donné de l'éran, l'onde résultante vaut don :
E(z, t) =

∫ a/2

−a/2
E(z0, z, t)dz0

= E0.e
jωt−j 2πD

λ
−j πz2

λD .

∫ a/2

−a/2
ej

2πzz0
λD dz0

= E0.e
jωt−j 2πD

λ
−j πz2

λD .ALe dernier membre vaut :
A = −j λD

2πz
.
[

ej
2πzz0

λD

]a/2

−a/2

= −j λD
2πz

.
(

ej
πza
λD − e−j

πza
λD

)

=
λD

πz
. sin

(πza

λD

)don :
E(z, t) = E0.e

jωt−j 2πD
λ

−j πz2

λD .a.sinc
(πza

λD

)L'intensité lumineuse est le �ux d'énergie, soit :
I(z) = E(z, t) ·E∗(z, t) = E2

0a
2sinc2

( πa

λD
· z
)

= I0sinc
2
( πa

λD
· z
)
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Fig. 6.2 � interférenes à l'in�ni d'une fente.



6.2 Appliation du modèle de la ré�exion pontuelleOn se donne une réponse spetrale ible ave en partiulier une phase spetrale ψ(ω)quadratique. A partir de là ,on en déduit le délai de groupe T (ω) qui est la dérivée de ψpar rapport à ω. Ce délai de groupe peut s'exprimer en fontion de la distane parouruedans le réseau pour haque fréquene :
T (ω) =

2n(ω)z(ω)

c
(6.1)Cette relation donne don la position où haque fréquene est ré�éhie z(ω). Par inver-sion, on peut en déduire la relation ω(z). Comme un réseau linéairement hirpé orrespondà un délai de groupe linéaire, z(ω) doit également être linéaire (dans et exemple on négligela dépendane spetrale de l'indie n(ω) = n), et par inversion, ω et K seront don aussilinéaires par rapport à z. On en déduit que ψ est une fontion quadratique de z et on pose :

ψ(z) =
1

2
α

(

z − L

2

)2 (6.2)où α est un paramètre à déterminer en fontion de la bande passante du réseau. Enonsidérant ette forme pour ψ, l'équation β(z) = K(z)
2 = kB + 1

2
dψ(z)
dz donne :

β(z) = kB +
1

2
α

(

z − L

2

)

=
2nz(ω)

c
(6.3)Ce qui implique par inversion :

ω(z) = ω0 +
c

2n
α

(

z − L

2

) (6.4)où on a négligé la dépendane de n ave ω (n = n(ω0)) et où ω0 est la pulsationentrale du �ltre. Notons ∆Ω la bande passante sur toute la longueur du réseau. Si on veutréaliser un étireur ave une dispersion positive par exemple, les basses fréquenes doiventêtre ré�éhies en premier. Par onséquent, on doit avoir :
ω(z = 0) = ω0 −

∆Ω

2
(6.5)e qui implique :

α =
2n∆Ω

Lc
(6.6)et don

ω(z) = ωB +
∆Ω

L
α

(

z − L

2

) (6.7)Ainsi, pour un réseau linéairement hirpé, la fontion ψ s'érit :
ψ(z) =

n∆Ω

Lc

(

z − L

2

)2 (6.8)La dérivation de ψ a supposé impliitement que haque longueur d'onde était ré�éhieen un point donné à l'intérieur du réseau mais e n'est pas le as en réalité. Cependant,ette méthode permet failement de omprendre le r�le de haque paramètre du réseaude manière relativement intuitive. Il est par exemple faile de aluler le terme de phase



6.2. Appliation du modèle de la ré�exion pontuelle 131d'ordre 2 (φ2) pour e réseau linéaire. En e�et on sait que le retard entre les longueursd'onde ré�éhies à l'entrée et en sortie du réseau est ∆τ = 2nL
c pour une bande passanteorrespondante ∆Ω. Par suite, omme pour un réseau linéairement hirpé on a φ2 = ∆τ

∆Ωon en déduit que :
φ2 =

2nL

c∆Ω
(6.9)On résonne ii dans le as où la bande passante est au moins aussi grande que lalargeur TOTALE de l'impulsion. Dans e as la relation (6.9) est onforme à e que l'onpeut attendre :

≻ Pour une longueur L donnée, si on augmente la bande passante, le système devientmoins dispersif, φ2 diminue ;
≻ Pour une bande passante donnée ∆Ω, si on augmente la longueur, le système devientplus dispersif ;On peut s'intéresser également à la variation de la période Λ(z). En utilisant la relation(6.8) on peut érire la période sous la forme :

Λ(z) =
2π

2kB + 2n∆Ω
c

(
z
L − 1

2

) = Λ0
1

1 + ∆Ω
ω0

(
z
L − 1

2

) (6.10)où Λ0 est la période orrespondant à longueur d'onde λ0 via la relation λ0 = 2nΛ0.Dans la relation (6.10), on peut utiliser la ondition ∆Ω
ω0

≪ 1 qui peut s'érire ∆λ
λ0

≪ 1(où ∆λ est la largeur spetrale en longueur d'onde orrespondant à ∆Ω) pour simpli�er larelation préédente et obtenir :
Λ(z) = Λ0

[

1 − ∆λ

λ0

(
z

L
− 1

2

)]

= Λ0 − ∆Λ

(
z

L
− 1

2

) (6.11)où ∆Λ est la variation de la période sur toute la longueur :
∆Λ =

∆λ

2n
(6.12)Cette relation, valable uniquement lorsque ∆λ

λ0
≪ 1 orrespondant à des impulsionsrelativement longues (supérieures ou égales à 100-fs), montre qu'un réseau linéairementhirpé en fontion de ω donne également au premier ordre un réseau linéairement hirpéen fontion de λ. D'autre part, il est important de rappeler que nous avons négligé ladépendane spetrale de l'indie.



6.3 Algorithme "Layer Peeling"Dans la suite nous allons dérire plus préisément le prinipe de l'algorithme. En pra-tique, l'algorithme possède deux versions :1. une version disrètisée (DLP pour "Disrete Layer Peeling") ;2. une version ontinue (CLP pour "Continuous Layer Peeling").Il a été montré numériquement que la version disrètisée était plus stable que la versionontinue [16℄. C'est pour ette raison que nous utilisons la version disrètisée en pratique.La réponse spetrale ible du réseau de Bragg (ré�etivité r(ω)) est la donnée souredu problème inverse. Elle possède les informations de :
≻ ré�etivité en fontion de la fréquene, |r(ω)| ;
≻ phase spetrale en fontion de la fréquene, arg(r(ω)).
r(ω, 0) s'exprime sous la forme r(ω, 0) = ṽ(ω,0)

ũ(ω,0) où ũ et ṽ sont respetivement l'ondetransmise et ré�éhie. La ré�etivité en z = 0 est la transformée de Fourier de la réponseimpulsionnelle h(t) du réseau. On peut don érire la réponse impulsionnelle sous la forme :
h(t) =

1

2π

∫ +∞

−∞
r(ω, 0)ejωtdω (6.13)La onnaissane de ette dernière permet simplement de reonstruire les aratéristiquesdu réseau de Bragg.Nous avons vu préédemment qu'un réseau hirpé peut être modélisé par une suessionde strates d'épaisseur onstante ∆z séparées par des miroirs de ré�etivité omplexe ρi. Laré�etivité ρi des miroirs est reliée au oe�sient omplexe de ouplage qi par la relation :

ρi = − q∗i
|qi|

tanh(|qi|∆z) (6.14)A partir de là, on s'appuie sur un argument de ausalité pour déterminer les ρi à partirde r(ω). On dé�nit le temps néessaire à la lumière pour parourir l'aller-retour entre deuxmiroirs suessifs :
tA/R =

2n∆z

c
(6.15)Pour des instants t < tA/R, on peut a�rmer que la réponse impulsionnelle du réseauest la même que elle obtenue en présene seulement du premier miroir puisque la lumièren'a pas le temps de parourir ette distane. Par onséquent, le oe�ient de ré�exionomplexe ρ1 du premier miroir est diretement égal à la réponse impulsionnelle en t = 0 :

ρ1 = h(t = 0) (6.16)Une fois que ρ1 est onnu, il su�t de propager les hamps d'une distane ∆z et dealuler la ré�etivité r2(ω) en utilisant la relation (2.51). Dès lors, l'e�et de la premièreouhe a été pris en ompte et n'interviendra plus. Cei justi�e le nom de "Layer Pee-ling" pour et algorithme (on épluhe les ouhes). L'appliation du même raisonnementpour déterminer la ré�etivité du premier miroir implique que ρ2 est égal à la nouvelle ré-ponse impulsionnelle ( égale à la réponse impulsionnelle du réseau tronquée de la premièreouhe) pris en t = 0. Sur e prinipe de ausalité, on peut aluler l'ensembles des ρi. Lesoe�ients de ouplage omplexe qi s'en déduisent par :
qi = − 1

∆z
arctan(|ρi|)

ρ∗i
|ρi|

(6.17)



6.3. Algorithme "Layer Peeling" 133Le prinipe même de l'algorithme impose pour la réponse impulsionnelle un éhantillon-nage tous les tA/R. Préisons que ela n'est pas ontraditoire ave le fait de aluler les
ρi tous les ∆z orrespondant à un temps 1

2 tA/R. En e�et, pour une position repérée parl'entier i, l'algorithme permet de aluler la réponse impulsionnelle en z = i∆z du réseauorrespondant à z ≥ i∆z. Ce qui est important de retenir est que ette réponse impulsion-nelle est à haque fois éhantillonnée tous les tA/R. Cet éhantillonnage de h implique donune relation direte entre le pas spatial ∆z et la fenêtre spetrale ∆ω de alul :
∆z =

πc

n∆ω
(6.18)Si la réponse spetrale ible r(ω) est éhantillonnée sur M points dans la fenêtre ∆ω,la résolution spatiale sera améliorée en augmentant ∆ω. En prenant en ompte toutes esonsidérations, la relation de synthèse des réseaux se déduit de (6.16) :

ρi = hi(0) =
n∆z

πc

∫ πc
2n∆z

− πc
2n∆z

ri(ω)dω =
∆z

π

∫ π
2∆z

− π
2∆z

ri(δk)dδk (6.19)en introduisant le désaord δk.Puisque le modèle traite uniquement des fontions disrètes, l'expression de ρi s'éritsimplement :
ρi =

1

M

M∑

m=1

ri(m) (6.20)L'algorithme DLP dérit Fig.6.3 peut être résumé simplement via les quatre étapessuivantes :1. ommener ave un oe�ient de ré�exion r1(δk) physiquement réalisable (�ltre au-sal) ;2. aluler ρ1 en utilisant la relation (6.20) ;3. propager les hamps en utilisant les relations extraites des matries de transfert oula relation équivalente (2.51) ;4. répéter l'étape 2 jusqu'à e que la struture totale ait été déterminée.
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Fig. 6.3 � Shéma logique de l'algorithme DLP



6.4 Point de fontionnement du Polyuréthane dopé ArylateNous avons fait varier le dopage entre de 6% et 16% en masse d'arylate. Nous avonsobservé que la modulation d'indie (∆n) produit par e matériau était fontion de laquantité de monomère (Fig.6.4 à 6.9).
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Fig. 6.4 � Evolution de la modulation d'indie ∆n au ours de l'illumination. Le tauxd'arylate est de 6% en masse.
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Fig. 6.5 � Evolution de la modulation d'indie ∆n au ours de l'illumination. Le tauxd'arylate est de 8% en masse.
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Fig. 6.6 � Evolution de la modulation d'indie ∆n au ours de l'illumination. Le tauxd'arylate est de 10% en masse.
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Fig. 6.7 � Evolution de la modulation d'indie ∆n au ours de l'illumination. Le tauxd'arylate est de 12% en masse.
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Fig. 6.8 � Evolution de la modulation d'indie ∆n au ours de l'illumination. Le tauxd'arylate est de 14% en masse.
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Fig. 6.9 � Evolution de la modulation d'indie ∆n au ours de l'illumination. Le tauxd'arylate est de 16% en masse.



6.5 mode opératoireLa fabriation des éhantillons a été réalisée dans une salle blanhe (lasse 10000) dansune pièe inatinique a�n de préserver le photoamoreur. La réalisation du matériau àproprement dit, suit quatre étapes prinipales :1. Le dégazage des produits de base ;2. La pesée des produits et le mélange des produits ;3. Le dép�t dans un moule suivi du séhage.Dégazage des produits de baseLe dégazage des produits se fait en utilisant un montage lassique sous lohe avepiège à vide. La pression est inférieur à 100-mbar. Chaun des onstituants hormis lephotoamoreur irgaure 784 est un liquide. Les produits de base sont don pré-dégazés enquantité en utilisant e système.La pesée des produitsLe dosage des matières premières a été évalué en pourentage en masse et non en moles.La pesée a été réalisée en salle blanhe sur une balane de préision. Les dosages exploréssont les suivant :
≻ Le mélange monomère-plasti�ant-photoamoreur représente entre 6 et 16% en massetotale ;
≻ Le photoamoreur est dosé à 1% en masse de la valeur de monomère hoisie ;
≻ Le ratio entre le monomère et le plasti�ant varie entre 1 : 0 à 3 : 7 ;
≻ Le omplément en polyuréthane représente entre 94 et 84% en masse totale ;
≻ Les parties A et B qui omposent le polyurétane sont dosées à 1 :1 en masse ;Les produits que nous utilisons sont des produits ommeriaux dont la ompositionn'est pas toujours donnée (le polyuréthane en partiulier). Nous avons don respeté lesdosages presrits par les fournisseurs (pour le polyuréthane et pour le photoamoreur).A titre d'exemple voii le dosage typique utilisé pour faire les éhantillons les pluse�aes (reette �nale) �gure 6.10.
≻ Polyuréthane (partie A et B) : 86% en masse ;
≻ Mélange photoamoreur (Irgaure 784) Arylate (ethylene glyol phenyl ether ary-late) : 6% en masse ;
≻ Photoamoreur (Irgaure 784) : 1% en masse de la masse d'arylate ;
≻ Anisole : 8% en masse.En pratique, haque espèe est dosée et mélangée dans un tube de Shlink ave unagitateur aimanté. Le tube de Shlink permet un dernier dégazage au as où le mélangeproduirait des bulles. La partie B est ajoutée en dernier. Le moulage doit être fait au plustard 15 minutes après le mélange pour éviter une visosité trop importante. La proédureest la suivante :
≻ dosage de l'irgaure 784 (dosage le plus faible) ;
≻ dosage et mélange de l'ethylene glyol phenyl ether arylate ;
≻ dosage et mélange de l'anisole ;
≻ dosage et mélange de la partie A (polyol) ;
≻ dosage et mélange de la partie B (di-isoyanate) ;Le mélange �nal est agité durant 5 minutes jusqu'à obtenir un mélange homogène(absene de volute dans le tube Shlink).
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Fig. 6.10 � Formulation de la reette �nale du matériau holographiqueLe dép�t dans le moule et le séhageLe moule est onstitué de deux lames de verre espaées d'une distane de 80 à 170-µmpour les éhantillons �ns et de 4 à 6 millimètres pour les éhantillons épais.Pour les éhantillons �ns, l'espaement est assuré par des ales alibrées en verre ou enplastique. Les ales sont positionnées de sorte à former un espae tel que présenté sur la�gure 6.11. Deux pines positionnées sur haque oté du réipient assurent l'étanhéité dumoule en pressant sur les lames de verre et sur les ales.

Fig. 6.11 � Cuves �nes utilisées pour la réalisation d'éhantillons d'épaisseur ompriseentre 80 et 170-µmLes lames et les ales sont nettoyées en salle blanhe. La proédure de nettoyage est lasuivante :
≻ 5 minutes dans un bain marie de savon nettoyant Deon ave ultra-sons ;
≻ 5 minutes dans un bain à ultra son d'aétone ;
≻ 5 minutes dans un bain à ultra son d'isopropanol ;
≻ séhage à l'azote sous h�tte.Les moules sont ensuite assemblées sous h�ttes en salle blanhe avant l'étape de mé-lange. On utilise une pipette pasteur pour prélever le mélange dans le tube de Shlink. Leproduit est alors in�ltré par apillarité sur une des faes en verre des moules pour éviter laformation de bulles. Le produit est onservé pendant deux jours en salle blanhe jusqu'àdurissement de la matrie de polyuréthane.Pour les éhantillons épais, l'espaement est assuré par des joints en Na�on fournis parJointOuest. Les joints en forme de "U" sont positionnés de sorte à former un réipienttel que présenté sur la �gure 6.12. Trois pines positionnées sur haque oté du réipient



6.5. mode opératoire 141assurent l'étanhéité du moule en pressant les lames de verre sur les joints. Les lames etles joints sont nettoyés en salle blanhe ave la même proédure de nettoyage que préé-demment.

Fig. 6.12 � Cuves épaisses utilisées pour la réalisation d'éhantillons d'épaisseur ompriseentre 4 à 6-mmLes moules sont ensuite assemblées sous h�ttes en salle blanhe avant l'étape de mé-lange. On utilise une pipette pasteur pour prélever le mélange dans le tube de Shlink. Leproduit est alors versé sur une des faes en verre des moules pour éviter la formation debulles. Le produit est onservé pendant deux jours en salle blanhe jusqu'à durissementde la matrie de polyuréthane.Le démoulage onsiste ensuite à retirer les joints. Le verre en surplus de haque fae estalors déoupé à l'aide d'un diamant. L'éhantillon est prêt pour les étapes d'enregistrementet de polissage.



6.6 Modèle quantitatif basé sur le formalisme d'Onsager (dif-fusion généralisée)On peut tenter de modéliser la photoinsription d'un réseau de Bragg dans une matrietridimentionnelle dans un système de type Modulation d'indie par migration de la matièresans séparation de phase [52℄. Nous avons pour ela modélisé le omportement au sein dela matrie des omposants suivants :
≻ un monomère porteur d'indie (m) ;
≻ un plasti�ant (il permet de �uidi�er le système et don d'adapter la mobilité dumonomère à la période à enregistrer) (a) ;
≻ le polymère (monomère porteur d'indie ayant polymérisé)(p) ;
≻ les launes réées lorsque le monomère polymérise (l) ;
≻ un photoamoreur(e).Le omportement physio-himique du matériau peut être dérit par les lois de la di�u-sion et de la inétique himique [14℄[17℄ [15℄[18℄. Le but est de aluler les termes de mobilitédes omposés dans le adre du formalisme proposé par Onsager tout en négligeant les in-terations himiques. Quatre omposés subissent à la fois di�usion et inétique himique :Le monomère (m), le plasti�ant (a),le polymère (p) et les launes (l). Le photoamoreur(e) est onsidéré omme immobile et sert à l'initiation de la réation. Seule sa inétiquehimique est prise en ompte.Lors de la polymérisation du monomère, le volume oupé par le nouveau polymère estplus faible mais le volume global du système est onservé, il n'y a pas de ontration de lamatrie. Les aluls qui suivent sont basés sur la fration molaire, nous avons don hoisid'introduire les launes pour érire la onservation de la quantité de matière totale dans lesystème :

Φm + Φa + Φp + Φl = 1 (6.21)On rappelle que la fration molaire Φi représente le rapport entre le nombre de moléules
ni de l'espèe i sur le nombre total de moléules N . Soit Φi = ni

N .L'évolution temporelle et spatiale des di�érentes onentrations est dérite par le bi-lan suivant, où la soure Si orrespond aux réations himiques qui interviennent dans lesystème :
dΦi

dt
= −div ~Ji + Si (6.22)En d'autres termes, Si tient ompte de l'apparition ou de la disparition d'une espèe(par exemple la disparition de l'Arylate au pro�t du polyarylate). Le �ux de matière ~Jiquant à lui rend ompte de la matière qui rentre ou sort d'un volume donné (la migrationde l'Arylate des zones sombres vers les zones laires par exemple).L'autre grandeur importante est le �ux de matière ~Ji qui se onserve également dansle système isolé :

~Jm + ~Ja + ~Jp + ~Jl = ~0 (6.23)
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i dans le omposé j :
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(6.24)Le potentiel himique µi de l'espèe i traduit la variation de l'énergie libre lorsque laquantité de la substane i varie. Lorsqu'un milieu est hétérogène, l'ativité himique dehaque espèe n'est pas identique en haque point du milieu et il en est de même pour lepotentiel himique, fontion de l'ativité. Spontanément, haque espèe va migrer vers leslieux où son potentiel himique est le plus bas.On onsidère que la matrie de mobilité (M) est symétrique (Mij = Mji) d'après l'hy-pothèse de la miroréversibilité. Elle ne ontient à e stade que 10 oe�ients indépendants.D'après la onservation de la quantité de matière (6.21), trois variables sont indépendantes.Des équations (6.21) et (6.23) on peut hoisir pour l'enthalpie libre molaire g les trois va-riables Φm,Φa,Φp telles que g(Φm,Φa,Φp, 1 −∑m,a,p Φk). Ainsi, on peut déomposer lespotentiels himiques sous la forme :
µi =

∂G

∂ni

∣
∣
∣
∣
nj 6=i

=
∂G

∂Φm
.
∂Φm

∂ni

∣
∣
∣
∣
nj 6=i

+
∂G

∂Φa
.
∂Φa

∂ni

∣
∣
∣
∣
nj 6=i

+
∂G

∂Φp
.
∂Φp

∂ni

∣
∣
∣
∣
nj 6=i

(6.25)ave
Φi =
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(6.26)D'autre part on peut érire :
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ΦpOn rappelle que l'enthalpie libre molaire g s'érit sous la forme g = G

N . On peut alorsexprimer le potentiel himique en fontion des frations molaires (Φm,Φa,Φp) ainsi que dela fration d'énergie libre molaire g :
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144 AnnexesEn introduisant les équations (6.25) et (6.27) dans la relation (6.24) et en appliquantla onservation du �ux, on obtient 4 relations indépendantes onernant les oe�ients demobilité :






Mmm = −(Mma + Mmp + Mml)
Maa = −(Mam + Map + Mal)
Mpp = −(Mpm + Mpa + Mpl)
Mll = −(Mlm + Mla + Mlp)

(6.29)On fait alors les hypothèses suivantes ompte tenu de notre système :
≻ Le polymère est onsidéré omme immobile, ses oe�ients de mobilité sont nuls
Mpi = Mip = 0 ;

≻ Les oe�ientMal etMml sont pris égaux ar le plasti�ant et le monomère employésont des strutures relativement prohes.Il ne subsiste don plus que deux oe�ients indépendants :
≻ Mma, mobilité du plasti�ant dans le monomère ;
≻ Mal (= Mml), mobilité d'une laune dans le plasti�ant (respetivement dans lemonomère).Il s'agit à présent de donner une expression de l'enthalpie libre molaire g pour obtenirun modèle omplet. Dans la mesure où haque onstituant du matériau est pris initia-lement à l'équilibre thermo-dynamique et que l'énergie du système se limite à l'énergielibre du mélange, l'enthalpie libre de mélange omporte un terme entropique et un termeenthalpique :

△G = −T△S + △H (6.30)Le terme enthalpique est pris nul ar on néglige les interations himiques entre lesonstituants du mélange. En e�et, dans le système monomère, polymère, launes et plasti-�ant dans une matrie h�te, on onsidère au premier ordre que l'a�nité himique de haqueouple de onstituant est onstante. Cei traduit le fait que le monomère est aussi stableentouré de plasti�ant que de polymère ou de la matrie. En aord ave ette hypothèse,l'enthalpie de mélange ∆H est prise nulle. Cei traduit en partiulier le fait qu'auune sépa-ration de phases n'est observée dans es matériaux. Le terme entropique est issu d'un mo-dèle lassique dans l'étude du omportement des polymères : le modèle de Flory-Huggins. Ilest basé sur le alul du nombre de onformations possibles du système polymère / solvant.En e�et, omme suggéré par la représentation (Fig.6.13 ), on peut évaluer statistiquementle nombre de onformations de la haîne de polymère (p) (dont tous les maillons doiventêtre adjaents) et des autres omposés ainsi que du solvant (s). Ainsi, on détermine le termeentropique à partir de la formule de Boltzmann, qui ontient le nombre de onformations :
S = kB ln(ω) (6.31)La formule de Flory-Huggins qui en déoule est la suivante et orrespond à une énergiede mélange purement entropique :

g = RT {Φm ln(Φm) + Φa ln(Φa) + Φp ln(Φp) + (1 − [Φm + Φa + Φp]) ln(1 − [Φm + Φa + Φp])}(6.32)
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Fig. 6.13 � Shéma illustrant le alul de ω. Les p représentent la haîne polymère, les sonstituent le solvant.En injetant ette expression dans la dé�nition du potentiel himique (6.25) puis dansl'équation générale (6.23), en tenant ompte des hypothèses sur les oe�ients Mij et enrappelant que :
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(6.36)On obtient alors le système matriiel suivant dérivant la di�usion des espèes subissantune réation himique au sein du matériau.
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(6.37)Nous avons maintenant lairement identi�é les variations de �ux assoiées aux variationsde onentration. Il reste à déterminer les équations soures à l'origine des variations deonentration. Le terme de soure s'érit de la manière suivante en faisant l'hypothèse d'uneréation bimoléulaire d'ordre 1 (le phénomène de polymérisation est dérit en onsidérantune seule espèe de radiaux R•) :
S([m]) = −kp.[m].[R•] (6.38)

S([a]) = 0 (6.39)
S([p]) = kp.[m].[R•] (6.40)
S([l]) = kp.[m].[R•] (6.41)auxquelles il faut ajouter les équations soures des espèes ne migrant pas mais parti-ipant aux réations himiques. On ajoute alors les équations pour le photoamoreur Irget l'espèe R• qui regroupe l'ensemble des haînes polymériques non terminées.

S([Irg]) = −[Irg].k∗.[hν] (6.42)
S([R•]) = [Irg].k∗.[hν] − kt.[R

•]2 (6.43)Le photoamoreur Irg se dégrade (−[Irg].k∗.[hν]) pour former des radiaux R• ([Irg].k∗.[hν]).La onentration R• orrespond à tous les radiaux réés don la seule soure de diminu-tion de R• est l'étape de terminaison qui forme le polymère (−kt.[R•]2). Le monomère estonsommé lors des étapes de propagation (−kp.[m].[R•]) et haque mole de monomère pro-duit une mole de polymère (kp.[m].[R•], 80% en volume) et une mole de laune (kp.[m].[R•],20% en volume) a�n d'assurer la onservation de la matière au sein du système m, a, p, l.Les quantités de matière des omposés sont ainsi alulées et l'on détermine les valeurs del'indie de réfration dans les zones élairées et dans les zones sombres selon la formule :
n =

√
∑

Φin2
i .
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Vers l'élaboration d'un matériau holographique dedimension entimétrique pour l'enregistrement deréseaux de phase en volume à pas variable (réseaux deBragg hirpés) : Appliation à l'étirement d'impulsionslasers ultra-ourtesRésumé :Dès sa première réalisation expérimentale par Théodore Maiman en 1960, le laser afontionné en régime impulsionnel. Même si les puissanes mises en jeu à ette époqueétaient très faibles, la brillane de ette soure rivalisait déjà ave un million de soleils. Dee fait, il était faile de voir l'intérêt de pouvoir plaer une fration d'énergie lumineusedans des impulsions de durée les plus ourtes possibles. Ave la tehnique d'ampli�ationà dérive de fréquene, l'exploration des système d'étirement et de ompression ommene.Malgré une diversité de solutions pour les étireurs et les ompresseurs, le système de Treayva dominer omplètement les arhitetures lasers en raison de son très haut niveau de dom-mage essentiel pour les appliations de très haute énergie. Pourtant, ette solution est loind'être faile à mettre en oeuvre et le système est assoié à de nombreux défauts. Le oût desoptiques (réseaux de di�ration et optiques ré�etries du triplet de Ö�ner) est très élevéen raison des très grandes dimensions et des qualités de surfae néessaires pour l'obtentiond'impulsion de 20-fs. C'est dans e ontexte que s'insrit ette thèse. Les systèmes d'étire-ment et de ompression ont été lairement identi�és omme verrous tehnologiques pourle développement des lasers femtoseondes tant dans le adre sienti�que, qu'industriel.A et e�et, nous avons mené une étude pour la réalisation d'un système étireur ompatutilisant des réseaux de Bragg à pas variable enregistrés via des méthodes holographiques,proposant une rupture tehnologique. Pour la réalisation de et étireur un nouveau maté-riau holographique a été développé et mis en oeuvre pour la réalisation d'un omposant detest. Son utilisation dans une haîne d'ampli�ation lassique onduit à une démonstrationde faisabilité laire d'un tel système.
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