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La photoinscirption par laser a impulsions ultracourtes a connu de forts développements du fait de sa
capacité a confiner I'énergie a I'échelle micrométrique avec une géométrie controlée. La structure du
matériau irradié peut ainsi étre modifiée dans le volume de fagcon a moduler spatialement l'indice de
réfraction dans les trois dimensions réalisant ainsi des fonctions optiques innovantes en volume. Les
mécanismes physiques de la photoinscription seront abordés en mettant en valeur les possibilités liées
au contréle local de l'indice de réfraction. Différentes stratégies de photoinscription 3D sont ensuite
discutées ainsi que le potentiel pour générer des composants optiques et photoniques en 3D. Enfin,
divers domaines d'applications impactés sont considérés, des télécommunications a I'astrophotonique,
en passant par l'optofluidique.
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Introduction

Les micro et nanotechnologies actuelles reposent entiérement sur les outils capables de structurer les
matériaux avec une précision maximale et le minimum d'effets collatéraux. La radiation laser figure
comme un des outils les plus utilisés et étudiés, des applications macroscopiques (soudage, découpe,
percage) aux applications nanoscopiques (photolymérisation a deux photons, lithographie UV pour la
microélectronique). Afin d'augmenter encore la précision atteignable, les impulsions laser ultracourtes
femto-picosecondes (1015-10'%s) sont particulierement étudiées [1]. Le micro usinage par laser
ultracourt est devenu aujourd'hui une technologie performante capable de répondre a de nouveaux
défis de structuration de la matiére jusqu'a I'échelle nanométrique [2]. Lors de l'irradiation ultracourte,
I'aspect non linéaire de I'excitation et les effets limités de diffusion thermique permettent de concentrer
I'énergie photonique a des niveaux inégalés, ouvrant la voie a des applications uniques.

Les efforts de miniaturisation et d'intégration de plusieurs fonctions sur un substrat unique sont
directement impactés par ces possibilités. Le domaine d’application par excellence est naturellement
celui de la photonique, notamment la transmission et le traitement de données. Le concept de circuit
photonique réunissant plusieurs fonctions optiques sur un support monolithique est au centre de
développement d'applications. La performance d'un tel dispositif est directement impactée par la
possibilité de réaliser un design tridimensionnel au sein d'un matériau d'intérét optique.

L'idée de modification tri dimensionnelle de matériaux transparents est intrinsequement liée a
I'irradiation par impulsion courtes et ultracourtes dans une gamme de longueurs d'ondes pour laquelle
le matériau est lui-méme transparent [3]. Il est ainsi possible d'amener l'irradiation laser au point
d'impact désiré a l'intérieur du volume sans perte par absorption. La focalisation permet également de
concentrer l'irradiation seulement dans la zone a modifier. Cette concentration d'énergie lumineuse
permet d'atteindre des intensités extrémes (de I'ordre du TW/cm?) et ce, uniquement dans une zone



correspondant approximativement a la distance confocale donnée par I'élément de focalisation
(lentille, miroir courbe etc....). Le matériau est ainsi ionisé localement, ce qui modifie sa structure et
donc ses propriétés optiques. Par conségquence un changement tres localisé de l'indice de réfaction peut
étre obtenu. Cette modification constitue la brique élémentaire pouvant étre reproduite indéfiniment
par un déplacement du faisceau laser dans les trois dimensions pour la réalisation de fonctions
optiques. Ceci offre une technigue pertinente et robuste pour la fabrication d'éléments et de fonctions
optiques au sein d'un matériau. Bien gu'extrémement précises pour la structuration en surface et en
surface proches, les techniques actuelles de photolithographie (parfois accompagnées par échange
d'ions) sont difficilement extrapolables dans les trois dimensions et nécessitent une approche couche
par couche. Cette méthode aux nombreuses étapes complique drastiquement le procédé en augmentant
a la fois le colt et la complexité. Grace a 1’absence de contact et de contrainte, les procédés basés sur
les impulsions laser ultrabréves rendent possibles et simples le design et I’intégration de multiples
fonctions optiques dans les trois dimensions. A plus long terme, cette technique sera associée a des
méthodes de production de masse et des processus numérisés.

La premiére démonstration de modification de I’indice de réfraction dans le volume de matériaux
transparents par impulsions ultrabréves a eu lieu dans les années 90 [4]. Depuis, la thématique de la
photoinscription 3D par impulsions ultracourtes a connu un fort développement. Une orientation
particuli¢re vers 1’échelle nanométrique est a noter, du fait de la capacité des impulsions ultracourtes a
concentrer 1’énergie au sein du volume focal sur des échelles extrémes, en deca de la limite de
diffraction. Les hautes intensités ainsi obtenues permettent d’exploiter efficacement les non linéarités
d’absorption et constituent de nouvelles fagons de modifier la matiere.

L’objectif de cet article est de faire une revue de la technique de design de ’indice de réfraction par
impulsions laser ultracourtes et de mettre en lumiere tout son potentiel pour la fabrication de
composants et de fonctions optiques dans la masse de matériau optique. Dans un premier temps, les
mécanismes physiques induisant la modification du matériau subséquente a I’impact laser sont
discutés en indiquant les moyens de controler le changement d’indice de réfraction. Puis, sont
abordées les techniques d’irradiation avancées les plus performantes en précisant leurs avantages et
inconvénients. La génération de fonctions optiques élémentaires (guidage, filtrage) et plus complexes
(fonctions actives et passives) a partir du changement local de 1’indice de réfraction occupe ensuite le
propos. Enfin, la fabrication de divers systémes est détaillée, comme les guides d’onde, les
composants filtrants, polarisants et les systémes optiques intégrés pour des applications actuelles dans
le domaine du transport de données, de la détection, de 1’opto-fluidique, de 1’astro-photonique et de
I’optique quantique.

1 Meécanismes physiques de la photoinscription laser

Une description particulierement perspicace de la génération et des propriétés des
impulsions ultracourtes a été récemment publiée Ref. [5] (voir également les
références associées). Une impulsion laser ultracourte peut étre vue comme un
paquet d’ondes lumineuses oscillant & une pulsation porteuse wo. Par exemple, une
impulsion optique centrée a 800 nm dotée d’une enveloppe Gaussienne voit sa
pulsation porteuse a wo = 2.35 rad/fs (période d’oscillation T = 2.67 fs). L'impulsion
est généralement obtenue par verrouillage dun grand nombre de modes
longitudinaux au sein d’une cavité laser avant amplification, la durée de I'impulsion
étant inversement proportionnelle au nombre de modes en phase Nm. et a leur
décalage spectral [5]. Ainsi, la durée d’impulsion At a la limite de Fourier est
eégalement inversement proportionnelle a la largeur spectrale A®m, de maniére
similaire au principe d’incertitude d’Heisenberg. Pour une impulsion ayant une
enveloppe Gaussienne, il vient 1p=At~2.77/A®. Ainsi, une impulsion Gaussienne de
durée 10 fs centrée a 800 nm présente une largeur spectrale AA d’environ 100 nm.
Une description mathématique du champ électrique €(t) de l'impulsion laser peut
étre décomposée sur un ensemble d’ondes planes monochromatiques de cette
maniere :



1 (. .
E(t) =— fS(w)e“"tda)
27

(1)
La durée la plus courte peut étre atteinte lorsque les composantes spectrales sont
synchronisées de facon a arriver ensemble au méme point au méme instant. Leur
retard relatif est nul dans ce cas. Néanmoins, si les composantes spectrales se
propagent avec un retard relatif ¢(w) (une phase relative différente pour composante
spectrale), €(w) = |€(w)|e™®), ceci impacte leur retard temporel relatif exprimé par
la phase temporelle €(t) = |E(t)|e™®® [5]. Les phases temporelles et spectrales
sont liées par une transformée de Fourier. Il est de nos jours possible d’obtenir des
impulsions approchant la limite du cycle optique a partir d’oscillateurs compacts et
robustes exploitant le contrdle de phase sur une grande largeur spectrale [6].
Une impulsion ultracourte couvrant le domaine fs-ps possede intrinsequement une
puissance créte élevée P =E/t, méme a partir d'une énergie par impulsion
modérée. C’est la que réside tout I'intérét de ces impulsions, notamment lorsque
leurs durées s’approchent du cycle optique (quelques fs). Sur cette échelle de temps
se trouvent les dynamiques des phénomenes physiques ultrarapides des
mouvements électroniques et moléculaires. En parallele, pour cette durée
d’'impulsion, des puissances instantanées de I'ordre du PW peuvent étre atteintes.
C’est également une fenétre temporelle permettant de privilégier les interactions
avant que la génération et la diffusion de chaleur prennent trop d’importance, on
parle alors (exagérément) de régime ‘athermique’.
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Figure 1. Concept de photoinscription laser 3D.

Les durées d’'impulsions laser ultracourtes typiques se situent entre 100 fs et 1 ps
pour les longueurs d’onde dans le proche infrarouge, par exemple : 800 nm pour la
technologie Ti: Saphir ou 1030 nm pour la technologie Yb directement pompée par
diode. A titre indicatif, la puissance créte correspondante atteint quelques GW, c’est
a dire la puissance d’'une centrale nucléaire de taille moyenne pendant la durée de
'impulsion. En focalisant ce type de radiation a la limite de diffraction (aire A de
dimension ~A/3 aux ouvertures numeériques maximales actuelles), il est possible de
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générer des intensités extrémes [ = T bien au-dela du TW/cm?2. Ce champ intense,

pouvant générer une force comparable aux forces de liaisons de la matiere, est
capable d’altérer profondément la structure électronique de la matiere. Il est ainsi
capable d’ioniser tous les matériaux. Une illustration du concept de structuration
laser est présentée Figure 1, avec une impulsion focalisée au sein d'un matériau
transparent produisant ainsi une modification locale, confinée a la région focale. Afin
de se qualifier pour un maximum d'applications industrielles, le procédé doit étre
contrblable et doit se baser sur une compréhension profonde des processus
d'interaction.

1.1 Photo-excitation non linéaire

Les matériaux d'intérét pour le design tridimensionnel de l'indice de réfraction sont
généralement des matériaux diélectriques, typiqguement des verres ou des cristaux



possédant une bande interdite large. Les polyméres sont également des matériaux
intéressants et peu codlteux. Les semi-conducteurs ont également un attrait
particulier (par exemple dans le domaine de la photonique en silicium) pour les
applications en infrarouge moyen du fait de leur fine bande interdite. La discussion
qui suit se concentre sur les matériaux a large gap sachant que les principales
caractéristiques peuvent étre extrapolées aux autres matériaux a gap.

Le processus d'ionisation laser et de déposition d'énergie peut-étre facilement
appréhender en considérant la structure électronigue du solide c'est-a-dire
I'ensemble des états électronique disponibles lorsque les atomes sont assemblés a
des distances comparables a la distance typique interatomique dans les solides (~A).
Les matériaux transparents présentent une bande de valence peuplée et construite
du fait de la superposition des orbitales moléculaires de leurs éléments constitutifs
(par exemple l'oxygéne et le silicium pour un verre de silice) et une bande de
conduction libre dépeuplée. Ces deux bandes sont séparées par un intervalle de
guelques eV (entre 7 et 9 eV dans le cas du verre de silice ou ‘silice amorphe’). La
présence d'un champ laser intense modifie la structure de bande électronique et sa
population ce qui permet de déposer de I'énergie dans le systeme électronique puis
dans le matériau.

Cette interaction portée par le photon est appelée photo-ionisation, ce qui fait
référence a la possibilité d'exciter des électrons via le champ laser. Le processus
prend place au travers de plusieurs phénoménes déclenchés par la haute intensité
comme illustré sur la Figure 2. Une théorie des processus d'excitation électronique a
été formulée par Keldysh [7]. Les phénomenes physiques de base linéaires et non
linéaires impliqués dans cette théorie sont discutés ici et permettent de comprendre
comment les impulsions laser ultracourtes se comportent au sein des matériaux
transparents en régime de structuration.

Le processus multiphotonique (MPI — multiphoton ionization) : Rappelons que le
matériau est transparent a la longueur d'onde d'irradiation, généralement le proche
infrarouge. L'énergie de chaque photon est par conséquent trop faible (1 a 3 eV)
pour que chaque photon puisse exciter un électron a franchir la bande interdite. De
ce fait, il est possible d'amener I'énergie lumineuse a l'intérieur du volume sans
absorption. Cependant, lorsque la densité de photons est importante, un processus
d'absorption non linéaire peut avoir lieu. Ce processus correspond a l'absorption
simultanée par un électron de plusieurs photons d'énergie en nombre suffisant pour
surmonter le gap et osciller dans le champ laser (« quiver »). Dans ce cas, le rapport
N=Egap/hv, ou plus précisément le plus petit nombre entier satisfaisant la relation
Nhu>Egap donne l'ordre de Iabsorption c'est-a-dire le nombre de photons
nécessaires pour permettre a un électron de franchir la bande interdite. L'efficacité
d'absorption dépend de la probabilité d'avoir N photons au méme moment et au
méme endroit ce qui donne une dépendance de I'absorption en IN, | étant l'intensité
laser. Le taux d'ionisation typique Wei=onIN (avec on la section efficace d'absorption
multiphotonique) se situe dans l'intervalle 10'® 1/fs cm [8] pour une impulsion de 10
TW/cm?. Le processus est illustré de maniére schématique dans la Figure 2a pour
une absorption multiphotonigue a 3 photons. Pour les intensités laser plus élevées et
les longueurs d'onde plus grandes, d'autres phénomenes peuvent concourir a
I'ionisation et a la création une population d'électrons libres.

lonisation de champ, ionisation par effet tunnel (Tl - tunnel ionization) et
ionisation par-dessus la barriere (ABI - above-barrier ionization): le processus
(Figure 2b) difféere du processus d'absorption multiphotonique. Dans ce cas, le
champ laser réduit la barriere de Coulomb qui lie I'électron a son atome parent. Par
conséquent il y a une probabilité non négligeable que I'électron franchisse cette
barriére par effet tunnel au travers d'un continuum d'états électroniques libres. La
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probabilité est inversement proportionnelle a la hauteur de la barriere. Ce



phénomene est appelé ionisation par effet tunnel. Dans le cas ou la barriére est
complétement supprimée par le champ laser intense, I'électron peut s'échapper
librement en suivant un continuum d'états libres selon le processus d'ionisation par-
dessus la barriére. Pour les deux processus, I'électron est libéré vers la bande de
conduction sans le besoin d'absorption de plusieurs quantas d'énergie. La transition
entre l'effet d'ionisation par tunnel et l'ionisation multiphotonique s'exprime par le
parameétre sans dimension appelé parametre de Keldysh adiabatique y. Celui-ci
refléte le rapport entre la durée du processus et une oscillation du champ. Pour y>1.5
les processus multiphotoniques dominent alors que l'ionisation par effet tunnel prend
le pas lorsque v<1.5. Les applications de procédés laser se situe généralement
autour de y<1.5 ce qui correspond & un mélange des processus d'absorption
multiphotonique et par effet tunnel.
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Figure 2 — Représentation schématique des processus d’ionisation par laser ultrabref. (a) lonisation multiphotonique au
travers d’une large bande interdite. (b) lonisation par effet tunnel en présence d’un champ fort. (c) Ionisation par collision et
multiplication des porteurs de charge.

lonisation par collision (Cl — collisional ionization) : une fois que les électrons
sont amenés dans la bande de conduction ils se comportent comme des électrons
libres. Par collisions multiples, ils continuent d'absorber de I'énergie du champ laser
par effet Bremsstrahlung inverse. Le gain d'énergie sur I'électron dans le champ laser
est fonction de sa capacité a rentrer en collision pour gagner de I'énergie cinétique
de maniére optimale a chaque demi-cycle laser. Lorsque I'électron acquiert une
énergie supérieure au gap Ee>Egap (Ee>1.5Egap pour respecter les lois de
conservation) en absorbant plusieurs quantas, il peut rentrer en collision et ioniser un
second électron appartenant a la bande de valence le faisant ainsi franchir le gap.
Ceci génere deux électrons libres en bas de la bande de conduction (doublage de
flux). lls sont ensuite accélérés dans le champ laser et peuvent ainsi produire une
multiplication exponentielle de la population électronique. D’un point de vue simplifié,
le taux de génération d'électrons libres peut-étre exprimé grace a : W, = Bpl avec 8
le coefficient d’avalanche proportionnel a l'intensité (pour le gain en énergie) et au
nombre d'électrons initiaux. Ceci implique I'existence d'électrons initialement excités
pouvant étre accélérés. Ces électrons sont généralement produits par le début de
I'impulsion laser. Le processus est illustré sur la figure 2c. Il peut avoir une forte
contribution si le temps de collision est inférieur a la durée d'impulsion permettant
ainsi de nombreuses collisions. Tous ces phénomenes contribuent a la génération
d'un plasma électron-trou selon I'équation suivante incluant uniquement l'ionisation
multi-photonique et par collision :

dp p
a_te = Wp; + Bpel — —
decay

(2)



Le processus dépose également de I'énergie dans le matériau. Ce phénomene est
décrit mathématiquement par un terme de perte sur l'intensité laser :

dl(z,t)

B —WphwN + al(z,t)

(3)

a étant le coefficient d'absorption du plasma de porteurs libres. Finalement, un
plasma électron trou est créé. Ce dernier assure le transfert d'énergie au réseau
moléculaire selon la représentation schématique de la figure 3. Des modeles
d’ionisation plasma basés sur des équations de taux de variation de la population
électronique et des théories de collisions cinétiques sont discutés ici [9,10,11] (des
théories quantiques et de la dynamique moléculaire peuvent étre utilisés). Le transfert
d'énergie peut ensuite avoir lieu sur différentes échelles de temps qui correspondent
a différents canaux de transfert, mécanique, thermique ou non thermique. Avant de
discuter des voies thermiques et électroniques de relaxation du plasma, il convient
de considérer les phénoménes affectant lintensité laser au point d'impact et
comment préserver un maximum d'intensité en ce point. Ceci correspond au
probleme de propagation du faisceau. La section qui suit présente les facteurs
pouvant conduire a la distorsion spatio-temporelle du faisceau pendant son transport.
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Figure 3. Vue d’ensemble des processus d’excitation et de relaxation dans un matériau diélectrique par rapport au temps. Les
principaux canaux de photo-excitation et de relaxation sont présentés.

1.2 Propagation linéaire

La propagation de la lumiére dans un matériau est décrite par les équations de
Maxwell. Pendant la propagation, le champ électrique induit dans le matériau une
polarisation P basée sur la réponse dipolaire des électrons libres (absents dans un
matériau diélectrique a température ambiante) et des électrons liés. Cette réponse
correspond au déplacement par oscillations de charge dues au champ laser. Dans
I'approximation dipolaire, le champ électrique vérifie I'équation de propagation
suivante [12]:
1 02 -1 02
VXVxE(,t)+ 23:2 E(r,t) = coc? 32

(4)
avec c étant la vitesse de la lumiére, ¢, la permittivité du vide et P = e,y VE(r, t) la
polarisation. Pour un matériau isotrope, I'équation de propagation devient :
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(5)
avec n = /1 + y@ lindice de réfraction et ¥ la susceptibilité linéaire.

1.3 Propagation non linéaire

Comme évoqué précédemment, plus une impulsion laser est courte plus son spectre
est large. La condition pour exploiter toute l'intensité et de verrouiller en phase les
fréquences spectrales de lirradiation laser. Cependant, lors de la focalisation,
I'impulsion ultra-courte se propage dans un matériau di€lectrique exercant une
influence importante sur l'impulsion. Cette influence peut entrainer plusieurs
distorsions de faisceau dans le domaine spectral et temporel (voir référence [13]). La
Figure 4 représente une vue d'ensemble des phénoménes de distorsion de
I'impulsion dans I'espace et dans le temps.

Linéaire
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Figure 4. Exemple d’effets linéaires et non linéaires de propagation ; (a) Dispersion et étirement temporel. (b) Auto
focalisation par effet Kerr et filamentation, (c) Calcul de distribution de fluence dans le cas de propagation linéaire et non
linéaire montrant les conséquences sur le dépot d’énergie. (d) Trace de modification d’indice de réfraction dans la silice
amorphe (microscopie en contraste de phase) montrant la destruction du matériau au point d’auto focalisation.

Dispersion : Pour avoir une interaction synchronisée de toutes les composantes
spectrales de l'impulsion, il est nécessaire d'avoir une relation de phase relative nulle
sur tout le spectre ¢(®)=0 (ou constant). Il est possible de faire un développement en
série de Taylor ainsi :

1
p(w) = p(wp) + @' (wo) (wy — wy) + E‘P”(‘Uo)(wo —wg)? + .
(6)

avec ¢’ (wy) = E“; . la dérivée d’ordre j. Le premier terme est constant et n'a pas
0

d'effet. Le second correspond uniqguement a une translation dans le temps de
I'impulsion qui n'affecte pas l'enveloppe de limpulsion. Les termes plus élevés
peuvent étirer et affecter en temps les composantes spectrales ce qui a un effet sur
I'enveloppe temporelle de limpulsion et également sur l'ordre d'arrivée des
composantes spectrales au point d'impact. Il convient de focaliser la discussion sur le
second terme. En effet ce dernier peut conduire a un balayage de fréquence linéaire
aussi bien dans le domaine spectral que temporel qui est nommé chirp. L'impulsion
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est étiree temporellement et les fréquences bleues ou rouges se propagent en
premier. Dans un environnement non linéaire la phase accumulée dépend de la

dispersion de l'indice de réfraction selon : ¢(w) =%n(w)L avec n(w) lindice de

réfraction L la distance de propagation. Le terme de la premiere dérivée correspond
au retard de groupe c'est-a-dire au retard de l'enveloppe de l'impulsion. Le terme de
la dérivée seconde correspond a la dispersion du retard de groupe et a pour
conséquence un étirement de l'impulsion ; la vitesse de propagation étant différente
pour chague composante spectrale de l'impulsion. Un calcul rigoureux de ces
parametres se trouve dans la référence [5]. Voici un exemple illustratif et simplifié
venant de cette méme référence. Considérons une impulsion laser de 10 fs centrée a
une longueur d'onde de 800 nm et se propageant dans 4 mm de verre BKY7.
L'étirement temporel correspondant est de 50 fs. Ceci permet d'illustrer la nécessité
de tenir compte de la largeur spectrale de limpulsion lorsque celle-ci doit se
propager dans le volume de matériaux transparents. Ce phénomene est illustré dans
la figure 4a.

Auto-focalisation : des que lintensité laser devient suffisamment importante
l'interaction avec le matériau devient forte et peut générer une polarisation
importante en réponse a l'action du champ laser. Cette réponse devient non linéaire.
Dans un environnement isotrope comme le verre, la polarisation P du matériau peut
s'écrire a I'aide de grandeurs scalaires :

3
(7)

x™ étant la susceptibilit¢ non linéaire d’ordre n. On note l'apparition de termes
d'ordre supérieur. Ces termes d'ordre élevé peuvent devenir significatifs et méme
dominants. Les termes impairs ne sont pas inclus du fait de la symétrie d'inversion
présente dans les milieux isotropes. Dans ce cas, l'indice de réfraction modifié peut
s'écrire :

3 3
n= [14 W +ZX(3)82 = |ng +ZX(3)82 =ng + nyl

(8)
Il est & noter une dépendance quadratique sur l'intensité (I'effet Kerr) qui a une forte
conséquence sur la propagation de l'impulsion laser. L'indice de réfraction non
o
gocn3
l'intensité I(r,t) posséde une dépendance spatiale et temporelle (I'impulsion a une
certaine enveloppe temporelle et le faisceau a une certaine enveloppe spatiale,
généralement une distribution gaussienne d'intensité), il en est de méme pour l'indice
de réfraction. La dépendance spatiale de lindice de réfraction non linéaire est a

l'origine d'un phénoméne spectaculaire : I'auto-focalisation. En considérant un
2

.
faisceau standard de distribution gaussienne I(r) = Iye”*w? (w étant le waist), et en
ayant a l'esprit la proportionnalité entre I'indice de réfraction non linéaire et I'intensité
laser n(r) = ny + n,I(r), le pic central d'intensité maximise l'indice de réfraction sur
I'axe de propagation alors que sur le bord du faisceau cet indice est plus faible tout
comme lintensité. Ce phénomeéne induit une lentille convergente entrainant I'auto-
focalisation du faisceau. Si la puissance initiale dépasse une valeur seuil appelée
puissance critique P., = 1%/2mnyn,, le phénoméne d'auto-focalisation peut surpasser
la diffraction naturelle entrainant I'effondrement du faisceau sur lui-méme. La
puissance critigue est de quelques mégawatts pour les verres standards. Ce
phénomeéne est illustré dans la figure 4b. A mesure que l'intensité augmente avec le
phénomene d'auto-focalisation, un plasma d'électrons libres est généré et peut

L, 3 .- , .
linéaire n, = " dans la silice amorphe est de 'ordre de 3x101® cm?/W. Puisque
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contrebalancer I'effet d’auto-focalisation. Une méthode permettant de s'affranchir de
l'auto-focalisation est d'utiliser une focalisation forte. Dans ce cas, le dommage du
matériau a lieu avant que le faisceau atteigne la puissance critique.

Défocalisation par le plasma : au point d'effondrement du faisceau, l'intensité peut
étre suffisamment importante pour ioniser le matériau et créer un plasma d'électrons
trou. Compte-tenu de leur masse photonique, les électrons oscillent dans le champ
laser et créent une contribution négative a l'indice de réfraction complexe.

2
AR . € Pe(t)
Drude = ZnoEOmeZ 1+ L
wT,

(9)
avec 7. le temps de diffusion du aux collisions, m; la masse optique et p, la densité
de porteurs libres. Le profil spatial de la densité de porteurs suit de maniere non
linéaire la distribution d'intensité en créant I'équivalent d'une lentille divergente. Celle-
ci a pour effet de défocaliser l'irradiation laser. L'effet devient appréciable a partir de
densités électroniques relativement faibles (1017 cm3) et réduit significativement la
puissance de focalisation. La quantité d'énergie effectivement concentrée sur I'axe
optique est de ce fait réduite. On parle de régulation de lintensité (intensity
clamping). Lorsque l'auto-focalisation est contrebalancée par la défocalisation
plasma et la diffraction, une propagation de type filamentation peut avoir lieu. Dans
ce cas, lI'impulsion se propage d'une maniére quasi invariante (voir figure 4b) pour les
impulsions trés courtes (<100 fs). La filamentation peut facilement se produire dans
des conditions de focalisation faible. En tenant compte de ces processus, la Figure
4c donne une comparaison illustrative entre la distribution d'énergie dans la région
focale d'une impulsion courte en régime linéaire et non linéaire. Il est a observer que
les non-linéarités ont tendance a diffuser la distribution d'énergie et a réduire
l'uniformité selon la largeur d'impulsion initiale et les conditions de focalisation. La
figure 4d présente une mesure expérimentale de la distribution de lindice de
réfraction.

Auto-modulation de phase : comme mentionné précédemment, l'indice de
réfraction dans un matériau diélectrique présente une dépendance avec l'intensité
laser, a la fois dans l'espace et dans le temps. L'équivalent temporel de l'auto
focalisation est le processus ou phénomene d’auto-modulation de phase. En effet,
l'indice de réfraction présente une dépendance temporelle n(t) = ny, + n,I(t) créant
une accumulation de phase pendant la propagation de la lumiere dans le matériau
@(t) =n(t)L. Une variation en temps de la phase dans l'impulsion affecte son

contenu spectral, ainsi la fréquence instantanée de l'impulsion varie selon w(t) =

A () L . , .
—, et de nouvelles composantes spectrales sont créees (élargissement spectral).

Ces modifications interférérent avec les non-linéarités de propagation, affectant
'enveloppe temporelle et les intensités locales de la lumiéere. Il est ainsi possible
d'observer des phénomeénes spectaculaires comme la génération de continuum de
fréquence ou de choc optique, ces phénoménes étant basés sur un fort couplage
spatio-temporel et spatio-spectral.

En plus des distorsions spatio-temporelles du faisceau, ces phénoméenes conduisent
a une variation transitoire de l'indice de réfraction quasiment en méme temps que
I'impulsion laser. La partie réelle de l'indice de réfraction et donc affectée par I'effet
Kerr et la génération d'électrons libres.

e’ Pe(t)
An =n,I(t) —
(wtc)?

(10)
Le changement indice de réfraction permanent dépend des modifications finales du
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matériau générees par la relaxation de I'énergie transférée au réseau.
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Figure 5. Exemples de processus de relaxation avec les échelles de temps correspondantes. (a) Relaxation électronique.
Désexcitation du plasma via divers canaux sur des échelles temporelles de ’ultracourt observée en microscopie résolue en
temps. (b) Estimation de la densité électronique par rapport a la densité critique. (c) Image en microscopie a contraste de
phase de la transformation finale du matériau (changement d’indice de réfraction. (d) Relaxation thermomécanique et
émission d’une onde de pression L’amplitude de I’onde dépend de la durée d’impulsion. (€) Relaxation visco-élastique dans
un verre standard et dans la silice amorphe (comportement anormal).

1.4 Relaxation de la matiere

Il a été mentionné précédemment que l'irradiation laser génére une ionisation du
matériau correspondant a la création d'un plasma d'électrons. La densité d'électrons
atteinte pour la structuration de matériaux est comprise entre 102 cm= et 10?2 cm,
Il est important de remarquer qu'entre ces deux valeurs, la densité de plasma peut

atteindre la résonance plasma ou la fréquence du plasma w, =./p.e?/eym;
correspond a la fréquence optique de l'irradiation laser et donc du champ électrique
d'excitation. A ce moment, le matériau initialement transparent devient fortement
absorbant et réfléchissant ; un comportement de type métallique, (la partie réelle de
fonction diélectrique devient nulle). Le transfert d'énergie entre la lumiere et le
plasma est maximisé dans ce cas. La densité de porteurs augmente et peut atteindre
la densité critique. Cette notion de densité critique est fréquemment utilisée comme
un critere pour le dommage optique (celle-ci doit étre correctement définie a partir de
considérations énergétigues). Ce critére peut étre vu comme une condition simplifiée
a remplir afin de déposer suffisamment d'énergie dans le matériau pour générer des
transitions de phase et des modifications. Dans le vide, la densité critique est de
1.74x10%* cm3. Dans un matériau diélectrique, la densité critique est plus difficile a
évaluer puisque la masse optique est différente de la masse de I'électron libre, du fait
de la structure en bande du matériau et du couplage avec les trous Cependant, la
condition de résonance peut s'écrire w, = nywqs.;- EN considérant également un
gain moyen énergétique par électron comparable au gap (soit 10 eV), une quantité
appréciable d'énergie peut étre stockée dans le systeme du gaz d'électrons
(2700 J/cm? pour la densité critique dans le vide). Dans le cas de la silice amorphe,
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cela correspond a une élévation de température donnée par AT = —2—

CpPglass
Consideérant la chaleur spécifique de la silice amorphe ¢,=0.74 J/gK et une densité
de pgiess=2.2 glcm?, 'augmentation de température est de 1658 K, ce qui est proche
de la température de ramollissement Ts=1938 K.

Le plasma se relaxe, les porteurs se recombinent ou donnent leur énergie en exces
au réseau via vibration et couplage électron-phonon. En d'autres termes, les
collisions entre les électrons et les atomes générent des vibrations atomiques et
moléculaires incohérentes pouvant étre assimilées a de la chaleur. Puisque la durée
d'impulsion et généralement plus courte que le temps caractéristique de transfert par
phonon, la modification de matériau apparait avant la thermalisation limitant ainsi la
diffusion thermique. Il s'agit donc de conditions hors équilibre entre les électrons et
les ions, chaque élément étant caractérisé par des températures différentes. Selon le
niveau d'énergie, différents processus pouvant générer une densification de la
matiere ou la formation de cavité peuvent se produire et sont discutés ci -pres.
Considérons le cas d'un verre modeéle la silice amorphe (a-SiO2) a des fins de
compréhension. La structure moléculaire de la silice amorphe est basée sur une
brique élémentaire, une unité structurelle de géométrie tétraédrique possédant un
atome de silicium central entouré de quatre atomes d'oxygene au sommet du
tétraédre. La liaison O-Si-O est forte, générant une structure rigide. La silice fondue
est un substrat d'intérét pour les applications photoniques mais aussi pour attrayante
pour les applications opto-mécaniques.

La silice amorphe et caractérisée par une transparence sur un large spectre jusqu'au
proche infrarouge, un coefficient d'expansion faible et une grande stabilité thermique
chimique et mécanique.

Une vue d'ensemble des principaux processus de relaxation dans la silice amorphe
représentée sur la figure 5. Les processus électroniques, thermo-mécaniques et
visco-€élastiques y sont représentés. Considérons dans un premier temps la
relaxation des porteurs (figure 5a) ou un plasma se forme (la figure 5b montre une
image en transmission de la densité de porteurs) lorsque I'énergie des électrons est
transférée au réseau vitreux, générant une modification permanente de l'indice de
réfraction (Figure 5c¢). Les principales étapes sont abordées ci-apreés.

Relaxation des porteurs, rupture de liaison et formation de défauts : Pour des
densités de porteurs relativement faibles, de I'ordre de10?° cm3, le réseau garde son
caractére solide et I'excitation et seulement légerement perturbatrice. Les électrons
libres interagissent d'abord avec le réseau via le potentiel Colombien. Comme
mentionné précédemment, les électrons libres ont été arrachés de la bande de
valence (BV) par les photons du laser vers la bande de conduction (BC). Lorsqu'il
existe une corrélation entre I'électron et le trou formé, un exciton est ainsi généré. La
bande de valence est constituée d'orbites électroniques associées a des liaisons
cohésives du réseau vitreux. La bande de conduction est constituée de la population
d'électrons excités et contient des états anti-liaison, ce qui indique que la cohésion
structurelle est moins forte. Le premier effet de I'excitation électronique est donc le
suivant : un affaiblissement des liens moléculaires. Deuxiemement les électrons
libres peuvent interagir et polariser le réseau. Un effet notable dans la silice amorphe
est le piégeage d'un exciton. Cet exciton est piégé par la polarisation induite du
réseau et la déformation associée du potentiel renforcant la localisation des charges
sur les orbites. Ce phénoméne est rapide, de I'ordre de 100 fs du fait de I'interaction
forte entre I'électron et le réseau [14] et peut éventuellement briser la liaison Si-O.
Ces conséquences se répartissent en deux familles :

Formation de défauts : premiérement cela conduit a la génération d'un défaut ou
centre coloré. Le plus répandu prend la forme d'un d'une liaison oxygene pendante
(NBOHC — pour non-bridging oxygen hole center) et une liaison silicium pendante
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(centre E’). Les états d'énergie associés a ses défauts se localisent dans la bande
interdite constituant ainsi des états énergétiques parasites. Cela modifie la partie
réelle et la partie imaginaire de la fonction diélectrique reliée aux équations de
Kramers Kronig et donc l'indice de réfraction. Le diagramme énergétique des défauts
correspondant a une modification d’indice est donné Figure 6a. Un tel changement
d'indice de réfraction dépend fortement de la longueur d'onde d’observation, celle-ci
étant basée sur une résonance avec ses niveaux.

Naer faer
Andef~ Z

m(wczief - wZ)

(11)
avec f la force d’oscillation et wéef la frequence de résonance du défaut (fréquence

d’excitation). Lorsque le spectre d’absorption de tous les défauts induits est connu, le
changement d’indice de réfraction peut étre calculé a partir de [15]:

1 Aa(A)
Anger = anf ( N
o (1-— (—) >
! (12)

Le changement d'indice associé peut-étre annihilé a l'aide d'un chauffage a basse
température. Un spectre typique de photoluminescence est présenté dans la figure
6b indiquant la présence d'états liés a ces défauts. Ceux-ci sont facilement
observables a l'aide de technigues de photoluminescence basée sur l'excitation
résonnante des défauts ou a l'aide de résonance électronique paramagnétique. Pour
le cas de la silice amorphe, le NBOHC est le défaut le plus observé grace a des
technigues optique capable de détecter les domaines de changement d'indice de
réfraction. En parallele de de la formation de défauts, un déplacement atomique a
lieu conséquemment a la rupture de la liaison (particulierement sur I'atome d'oxygéne
pendant). Cette observation montre un lien structurel entre la génération de défauts
et le changement l'indice de réfraction.
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Figure 6. Exemples de processus de relaxation. (a) Le processus de formation de défaut par piégeage d’exciton dans la silice
amorphe. Une image de I’indice réfractif avec la carte de la photoluminescence est présentée. (b). Spectres typiques de
photoluminescence associés a des changements positifs de I’indice de réfraction. Les NBOHC sont indiqués avec d’autres
types de défauts.

Réarrangements structurels : Une conséquence différente de la rupture de liaison
est que la structure peut se réorganiser selon différents agencements géométriques
a la suite de la reformation tardive de liaison. L'exemple de la silice fondue et
eégalement pertinent pour illustrer ce point. La conséquence de lirradiation laser est
qgue la structure moléculaire de la silice amorphe peut étre modifiée. La structure
moléculaire de la silice amorphe est principalement constituée de 6 membres Si-O
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formant un anneau. A la rupture d'une liaison, il est possible de voir apparaitre des
anneaux plus petits constitués de trois ou quatre membres. D'un certain point de vue,
cela est équivalent a une densification ; plus de matiere dans le dans le méme
volume (Figure 7a). Le spectre Raman correspondant est donné (Figure 7b) et
montre les variations du spectre associé au réarrangement structurel. Les lignes D1
et D2 correspondent aux anneaux constitués respectivement de trois et quatre
membres. lls sont augmentés et translatés, signature de la densification. Pour la
plupart des verres optiques, il est possible de considérer que la génération de
défauts et les réarrangements structurels sont des voix corrélées a l'origine de la
modification de l'indice de réfraction.

' ® H'D
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Figure 7. (a) lllustration de la réorganisation structurelle & la suite de rupture de liaison. (b) Spectre Raman typique associé au
changement positif de 1’indice de réfraction.

Effets thermo-mécaniques : Si la densité du plasma de porteurs surpasse une
valeur critique, le systeme électronique stocke une importante quantité d'énergie. La
pression électronique peut atteindre des dizaines de GPa et la pression ionique peut
augmenter a des valeurs au-dela de la force mécanique du solide, dans le cas ou le
mécanisme de couplage électron-ion est efficace. Des phénoménes de raréfaction et
de choc peuvent se produire donnant lieu a une compression du matériau entourant
un noyau de matériau raréfié. La Figure 5d montre un effet de libération de pression.
Cette variation de densité se traduit par une variation de l'indice de réfraction. Lors
du transfert de I'énergie vers le réseau, certaines transitions vers les phases liquides
peuvent avoir lieu et méme la génération de phase plasma dense appelée ‘matiere
chaude et dense’.

Avec l'augmentation de la température thermodynamique se forme une tension
thermo mécanique. La pression locale s’écrit P = a;YAT ou a; est le coefficient
d’expansion thermique Y est le module d’Young. Suivant la valeur de ces deux
guantités, il est possible d'observer une expansion thermique et la libération de
pression. La silice fondue est un matériau a faible coefficient d'expansion thermique
(ay = 5.5 x 1077 K1) t avec une structure rigide. De ce fait, ces phénomenes sont
difficiles a mettre en valeur sur ce verre. Sur les verres de type borosilicate Schott
BK7 possédant un coefficient expansion thermique bien plus important (un ordre de
grandeur supérieur) ces phénomenes sont plus facilement observables. Le résultat
de linteraction prend la forme alors un noyau central de faible indice di a la
raréfaction et une enveloppe compressée mécaniguement entourant ce noyau. Cette
enveloppe est constituée de matériau compacté et présente un indice de réfraction
plus élevé.
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Effets visco-élastiques : Par une augmentation de la température, des états de
faible viscosité sont atteignables. Un processus de réorganisation peut avoir lieu
pour accommoder ['équilibre de ces états thermodynamiques. La rapidité de la
réorganisation du matériau vers une nouvelle structure a I'équilibre est donnée par le
rapport entre la viscosité n(T) et le module de cisaillement G(T), ts, = n(T)/G(T).
Selon la température et notamment sa proximité avec la température de
ramollissement, ce temps peut varier de plusieurs ordres de grandeur. Ce temps
peut descendre sous la microseconde pour les plus hautes températures supérieures
a la température de ramollissement [16]. |l est possible de comprendre ce
phénomene en considérant une mobilité moléculaire importante dans un matériau
chaud et a faible viscosité. La température correspondant au réarrangement
structurel est la température fictive Tr. La variation de la température fictive et
accompagnée par un changement de l'indice de réfraction [17]. Il est important de
remarquer ici le comportement unique de la silice amorphe par rapport aux autres
verres, méme basés sur la silice. En effet, la silice fondue réduit en volume aprés
chauffage et refroidissement rapide (température fictive élevée), alors qu'un verre
standard a une réponse a la chaleur inverse (Figure 5e). De nouveau, ceci implique
un changement de l'indice de réfraction.

Ces processus impliquant la génération de défauts, la formation de nouvelles liaisons
et les réarrangements structurels sont génériques et peuvent étre extrapolés a
d'autres verres. Pour conclure, plusieurs mécanismes concourent au changement de
l'indice de réfraction dans un matériau transparent. Ces mécanismes peuvent étre
rangés par catégorie selon leur nature électronique, structurelle et thermomécanique.
D'apres la relation de Clausius Mossotti exprimant I'effet de la modification de l'indice
de réfraction :

n’—-1 Na
n2+2 3¢
(12)
qui peut étre écrite de cette maniére [18].
(n?+2)(n>—-1)/Ap AR
n= (— + —)
6n p R
(14)

ou «a est la polarisabilité moléculaire, N le nombre de densité, Ap/p exprime le
changement relative de densité AITR = Q% = le changement relatif de la réfractivité

. ., N . sy 2 A A
molaires liée a la polarisabilité. sz/f, le rapport entre le changement de

polarisabilité relative et le changement de densité relative. Ce dernier dépend de
l'origine de la modification et de la composition chimique avec des valeurs de Q =
—0.3 +—0.4 rapportées. La polarisabilité du matériau modifié présente une
composante électronique liée a la distorsion de la charge électronique et dépend
également de la structure induite par laser. Par exemple, un changement des
parametres structurels de la silice amorphe comme la distance moyenne Si-O et
I'angle moyen O-Si-O (ou angle diédral moyen) ont un impact sur la polarisabilité des
électrons liés. De plus, ils alterent également la taille moyenne des anneaux et donc
la densité. Tous ces effets peuvent étre contrélés spécifiguement en controlant
I'irradiation laser. Dans les cristaux, des régions amorphes peuvent se former suite a
I'irradiation laser et présenter une diminution de l'indice de réfraction [19].

Diffusion moléculaire : Lorsqu'une source de chaleur est formée au sein du verre,
du fait de lirradiation laser, certains éléments sont diffusés en suivant le gradient de
température, ce qui modifie localement la chimie et la structure du verre [20,21].
Sous certaines conditions, la décomposition moléculaire et la séparation de phase
peuvent avoir lieu [16]. Les processus susmentionnés peuvent étre observés en
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utilisant des techniques pompe-sonde. L’irradiation pompe induit la modification et la
sonde interroge la région irradiée a certains délais autour de lirradiation [22,23,24].

a-Sio, An

Figure 8. (a) Exemples de changements positifs et négatifs d’indice de réfraction dans la silice amorphe obtenu en agissant

sur I’enveloppe temporelle de I’impulsion (microscopie a contraste de phase). Les zones sombres indiquent un changement

positif d’indice, les clairs un changement négatif. (b) Réorganisation nanométrique dans le verre de silice. (c) Exemples de

changement d’indice dans le verre borosilicate BK7 [26]. Le contrdle de la durée d’impulsion peut générer des changements

positifs et négatifs de I’indice. (d) Controle de I’indice de réfraction dans le verre de silice a I’aide de faisceau non diffractifs
a dispersion contrdlée. [22].

1.5 Ingénierie de I'indice de réfraction

Il a été vu plus haut que les mécanismes de changement de l'indice de réfraction
sont basés sur une modification des structures de bandes électroniques, des
réarrangements structurels électroniques ou bien sont induits par chaleur ou encore
par des effets thermodynamiques. Finalement la quantité d'énergie déposée dans le
solide et le taux de déposition d'énergie définissent les principaux mécanismes
d'interaction et lI'amplitude du changement de lindice de réfraction. Par exemple
dans la silice amorphe, les impulsions ultra courtes donnent lieu a des changements
positifs (type 1) (10-10-®) du fait de la régulation d'intensité due au phénoméne de
filamentation. Cette transformation repose principalement sur une densification
basée sur I'accumulation de défauts. Avec des impulsions plus longues ou bien en
utilisant des conditions de focalisation plus abruptes, la déposition d'énergie peut étre
suffisante pour induire de l'expansion, de la raréfaction et de la compaction
thermomécanique. Un exemple est donné dans la Figure 8a. Lors de I'accumulation
de beaucoup d'impulsions, un effet spectaculaire se produit a savoir la formation
d'une matrice de réseaux a I'échelle nanométrique [25] (Figure 8b) c'est-a-dire une
succession de plans d’indice de réfraction fort et faible au sein du volume irradié. Ce
phénomene est basé sur des interférences locales sur des centres diffusants induits
par laser générant une périodicité d'environ A/2n. Ces nanoréseaux présentent une
forte anisotropie et peuvent étre utilisés pour le stockage de données, le filtrage de
polarisation, la diffraction ou encore le marquage coloré du solide. A plus haute
energie, des cavités peuvent étre formées (type Il). La quantité d‘énergie déposee
est également importante pour d’autres verres. Par exemple dans le verre
borosilicate Schott BK7, la durée d'impulsion peut mener a une transition entre la
raréfaction et la densification (Figure 8c) [26]. Ces dépendances ont permis de
mettre au point des techniques d'irradiation laser intelligentes ou le faisceau peut étre
mis en forme en espace et en temps afin de générer une modification arbitraire dans
le matériau. La Figure 8d montre des changements d’indice de réfraction obtenus par

17



des faisceaux non-diffractants avec controle de dispersion. Le changement d’indice
peut étre contrdlé d’'une valeur positive a une valeur négative de type cavité aux
dimensions nanométriques [22]. Les techniques de controle de faisceaux sont
discutées dans la prochaine section.

Ces considérations sont particulierement adaptées pour une interaction avec une
seule impulsion. D’autres facteurs peuvent intervenir en irradiation multi-impulsions.
Dans le cas de plusieurs impulsions arrivant a basse cadence (inférieure au kHz) les
effets discutés sont exacerbés de maniére quasi-linéaire avec chaque nouvelle
impulsion. Le temps entre les impulsions étant suffisamment long, la chaleur n'est
pas conservée dans l'intervalle entre les impulsions. Les effets de chaque impulsion
sont donc superposés et l'absorption augmente du fait de I'augmentation du nombre
de défauts a chaque irradiation.

Incubation : l'augmentation du nombre de défauts ou de déformation structurelle
avec le nombre d'impulsions et appelée incubation. Cette augmentation peut
s'observer grace aux expérimentations en photoluminescence et I'étude du spectre
Raman notamment le pic D2 dans le cas de la silice amorphe.

A

f ACCUMULATION DE CHALEUR

_j\\/\/\/\/\IMPUSLIONS LASER

e TEMPS
i’ 35

TEMPERATURE

INCUBATION

TEMPS

Figure 9. Description schématique des régimes accumulation thermique et par incubation.

Accumulation de chaleur : si le taux de répétition augmente jusqu'au MHz,
I'intervalle de temps entre les impulsions est trop court pour permettre la diffusion de
I'énergie entre les impulsions. Avec chaque impulsion un processus d'accumulation
de chaleur peut fondre localement le solide et changer. Ce phénomene est illustré
sur la Figure 9. Le temps de diffusion est donné par t4;-r~w?/D avec w la dimension
de la source et D le coefficient de diffusion de chaleur. Ce temps est de quelques
microsecondes typiquement. La carte du changement de lindice de réfraction
dépend de la géométrie de la source de chaleur (c'est-a-dire le spot laser) et la taille
de la zone affectée dépend de la température atteinte au centre et de la diffusivité du
substrat. [27].

Guide d’onde par contrainte résiduelle : il a été mentionné plus haut que les effets
thermo-mécaniques peuvent générer une compaction di au stress dans la zone
voisine du point d'impact. En associant plusieurs zones de raréfaction selon une
géométrie circulaire, il est possible de générer un noyau de matiere densifiée qui
peut guider la lumiére. La fonction de guidage de lumiére est également épaulée par
I'enveloppe de matiere [28].

Autres effets : dautres modifications de lindice de réfraction dépendent
spécifiqguement de la nature du substrat et de son interaction caractéristiqgue avec la

18



lumiere. Par exemple les effets piézo-optiques, pyro-électrique, photoréfractifs ou
encore photovoltaiques peuvent étre mis en jeu. Plus précisément, dans le cas de
I'effet photovoltaique, la séparation de charges induit par la lumiére détermine la
polarisation locale du solide. Malgré certaines propriétés spécifiques, les
phénomenes mentionnés jusqu'ici peuvent servir a poser un cadre général de
discussion et constituent des processus physiques génériques de linteraction laser
ultra court avec les matériaux transparents.

2 Stratégies de déplacement laser pour la génération de
guide d’onde

Comme évoqué plus haut, la modification locale de l'indice de réfraction constitue la
briqgue élémentaire permettant la fabrication de fonctions complexes. Ce procédé est
réalisé en dupliquant ce changement d'indice dans les 3 dimensions grace au scan
du faisceau laser focalisé dans I'échantillon.

2.1 Scan direct

Plusieurs stratégies de scan laser ont été développées, permettant d'atteindre des
vitesses de scan de l'ordre du millimétre par seconde, ce qui ouvre la voie a des
applications a I'échelle industrielle. Ces stratégies sont illustrées sur la figure 10. La
fonction la plus élémentaire revient a créer une trace continue de changements
positifs de l'indice de réfraction capable de guider la lumiere. Cette capacité dépend
de la symétrie de la modification, de sa dimension et de I'amplitude du changement
de l'indice de réfraction comme expliqué plus loin.

Scan transverse : Dans cette géométrie, le faisceau ou I'échantillon est scanné
perpendiculairement a I'axe de propagation laser (figure 10a). De cette maniére, il est
possible d'exploiter au mieux la flexibilité de la structuration dans les 3 dimensions
sans limitation concernant la longueur de la structure photo-inscrite. Cependant,
l'inconvénient principal concerne la géométrie de la région focale. En effet, celle-ci
correspond a la distance confocale pour un faisceau Gaussien focalisé et est donc
étirée le long de I'axe de propagation laser sur une distance correspondant au double

2
de la zone de Rayleigh: 2z; = % avec w le waist du faisceau (rayon en l/e?) la

zone modifiée est elle aussi étirée et présente une section elliptique plutdt que
circulaire. Dans le cas de guide d'onde, cette asymétrie a tendance a introduire des
effets de polarisation non désirés. Il convient de souligner ici que dans le cas de forte
focalisation et haute cadence laser il est possible obtenir des traces de section
circulaire. Dans ce cas, la modification du matériau est due a l'accumulation
thermique liée a la diffusion de chaleur générée par une source ponctuelle (le point
laser fortement focalisé).

Une solution intelligente pour palier a I'étirement elliptique de la trace a été
développée. A l'aide d'une fente, le faisceau est tronqué dans une direction en amont
de I'élément de focalisation. Il présente alors un waist plus grand dans la direction
paralléle a la fente et plus faible dans la direction perpendiculaire. Aprés focalisation
le waist dans la direction paralléle a la fente est donc plus large que le waist dans la
direction perpendiculaire du fait de la relation de grandissement des waists au

travers d’une lentille convergente (w, = ﬁ). Ainsi la région focale prend la forme d'un

disque (figure 10b) qu'il est possible de répliquer par un scan transverse et de former
ainsi une trace de symétrie cylindrique. Il est également possible d'obtenir cette mise
en forme de la région focale en utilisant une focalisation astigmatique basée sur
l'utilisation de lentilles cylindriques [29]. La fente peut également étre réalisée a 'aide
de modulateurs spatiaux de lumiére, permettant une plus grande flexibilité pour
genérer des guides d’onde courbes [30].
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Scan longitudinal : Avec une direction de scan parallele a I'axe de propagation du
laser (et en sens inverse de la propagation), il est possible de répliquer la symétrie
du faisceau laser Gaussien et circulaire sur la trace laissée dans les matériaux
(Figure 10 c). La limitation principale de cette technique vient de la longueur
maximale de la structure. En effet, un faisceau laser focalisé est sensible aux
aberrations sphériques qui détériorent la distribution d'intensité dans la zone focale.
Ce phénoméne s'aggrave avec la profondeur d'irradiation. Des techniques de
correction et de compensation énergétique ont été développées afin d'uniformiser les
conditions d'excitation le long du scan, mais ces dernieres compliquent le procéde.
Scan hélicoidale et trepanning: Cette technique peut étre vue comme une
extrapolation du scan longitudinal. Elle est particulierement utilisée lorsque le
changement d'indice de réfraction et négatif. Ainsi en combinant un scan longitudinal
et un mouvement hélicoidal, il est possible de créer une couronne d’indice de
réfraction plus faible permettant de guider la lumiére. (figure 10d) [31] ou un guide
d’onde tubulaire [32].

Association de multiples traces : il a été mentionné plus haut que les modifications
d'indice de réfraction négatives sont accompagnées généralement par une
enveloppe de matiere compressée. On retrouve cette situation plus souvent dans le
cas de cristaux ou verres possédant un coefficient d'expansion thermique important.
En assemblant plusieurs traces, il est donc possible de créer un noyau de matériau
compressé de plus haut indice de réfraction.

@ ®
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Figure 10. Stratégies de scan. (a) Scan transverse scan. (b) Scan transverse avec fente. (c) Scan longitudinal. (d) Scan
hélicoidal et trepanning.

2.2 Méthodes avancées de correction et de controle

La possibilité de contréler la phase de maniére programmée constitue un moyen
flexible de contrdle irradiation et finalement la modification du matériau [33, 34]. Ce
concept d'ingénierie de faisceaux a rendu possible le développement de modulateur
de phase basé sur la technologie cristaux liquides, sur le phénomene acousto-
optique ou encore par déflexions rapides de faisceau. Toutes ces techniques
permettent de moduler la phase spatiale du faisceau (par rotation des molécules de
cristaux liquides anisotrope, par diffraction sur des ondes acoustiques etc.). Une
modulation spatiale de la phase ¢(r) ou une modulation spectrale de la phase ¢(w)
correspond a une modification du profil respectivement spatial et temporel de
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l'intensité au point focal I(r,t) (Mise en forme spatiale et temporelle). Les différentes
techniques sont résumées graphiquement dans la figure 11. Elles sont fréequemment
accompagnées par des moyens de contréle rapide et d'observation de la région
d'interaction. Cette évaluation en temps réel de la photo-inscription associée au
systeme d'irradiation constitue une boucle fermée de contréle du procédé. Dans ce
cas, le résultat de lirradiation peut étre contrdlé in situ (par exemple en utilisant des
méthodes optiques a contraste d'amplitude ou de phase). L'évaluation du résultat
d'irradiation permet ainsi d'ajuster les propriétés spatiales et temporelles de
l'irradiation laser afin d'améliorer le résultat d'irradiation. Plusieurs aspects de
I'ingénierie de faisceaux sont brievement présentés ci-apres. Le lecteur est invité a
consulter des références supplémentaires pour une compréhension plus en
profondeur. La modulation spatiale du faisceau est d'abord présentée du fait de sa
relative simplicité :

Laser
Source

verre, n~15  (BK7

" )
An>0 Durée d’impulsion
i
ABERRATION 'w o
LONGITUDINALE s = T % l 60 fs
SANS CORRECTION © 7 ps
(N AVEC CORRECTION 40pm :
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An<0 —Aum

s A\ W
= o e |

Figure 11. Stratégies de scan intelligent. (a) Correction dynamique des aberrations [35]. (b) Photoinscription paralléle [36].
(c) Structuration non diffractive [22]. (d) Mise en forme temporelle et focalisation spatio-temporelle [26].

Correction du faisceau : La position du point focal est une des principales
limitations de l'inscription de la modification dans le volume. Le faisceau est sensible
a toute distorsion sur le trajet du faisceau. Une source importante de dégradation du
faisceau et l'aberration sphérique (figure 11a). Au passage d’une interface
air/diélectrique, un faisceau lumineux convergent voit ses rayons réfractés sous
plusieurs angles et croiser I'axe optique a différentes positions. Cet effet s'aggrave
avec la profondeur de focalisation et les fortes ouvertures numériques. Les
techniques de compensation standard sont basées sur des objectifs a collier de
correction, sur des huiles pour objectif a immersion permettant de s'affranchir du saut
d'indice a l'interface ou encore sur l'utilisation de lentilles asphériques. Récemment
la modulation de phase spatiale programmable a été utilisée de maniere
synchronisée au scan laser, permettant de corriger de maniere dynamique les
aberrations [35]. Un exemple est donné dans la figure 11a montrant |'effet correctif
de la technique.

Photo-inscription parallele : les techniques de modulation de la phase spatiale
permettent de multiplier les points focaux laser rendant possible la structuration
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parallele. Dans ce cas, plusieurs points focaux peuvent modifier le matériau
simultanément. Un exemple est donné dans la figure 11b, ou plusieurs structures ont
été photo-inscrites en paralléle. Du fait de la possibilité de programmer la modulation
de phase, la géométrie de la structure peut étre changée pendant le scan laser afin
de créer des traces a géométrie arbitraire. Cette technique peut grandement
améliorer l'efficacité du procédé et réduire le temps de process de maniere
avantageuse pour les applications a I'échelle industrielle [36,37,38].

Mise en forme de la région focale : d'une maniére générale, la zone focale peut
étre mise en forme de maniere quasi-arbitraire. Cette souplesse est trés
avantageuse pour contréler la géométrie de la photo-inscription. Il convient de
souligner que la position du plan de mise en forme peut différer de celle du point de
plus haute intensité. Récemment, des méthodes de mises en forme 3D en été
développées permettant de moduler la caustique du faisceau et de contréler sa
forme dans les trois dimensions [39].

Irradiation mon diffractive : le faisceau de Bessel non diffractif a recemment été
appliqué a la structuration de matériaux et offre de nombreux avantages [40,41]. |l
est possible de générer de tels faisceaux en appliquant une modulation de phase
spatiale de type axiconique a un faisceau gaussien. Cette modulation du front d'onde
implique une convergence conique des rayons lumineux formant le faisceau laser. I
se forme donc une interférence lumineuse de symétrie cylindrique sur I'axe optique.
Le faisceau est constitué d'un noyau longitudinal intense entouré d’anneaux
régulierement espacés. Ceci correspond a un faisceau de Bessel d'ordre 0 €(t) =
Jo(kr sin@). Ce type de faisceau est moins sensible aux perturbations d'ordre non
linéaire mais également au probleme des aberrations sphériques mentionné plus
haut. De plus, ils permettent un confinement efficace de I'énergie lumineuse. Avec ce
faisceau, l'excitation non linéaire peut conduire a des structures dans le volume
montrant des dimensions bien en deca de la limite de diffraction, généralement d'une
centaine de nanométre (figure 11c).

Mise en forme temporelle d'impulsion : il a été mentionné précédemment que
I'enveloppe temporelle de l'impulsion dépend de sa largeur spectrale et de la phase
spectrale relative ¢(w). En appliqguant une modulation contrdlée sur la phase
spectrale, il est possible de sculpter I'impulsion dans le domaine temporel comme
indiqué sur la figure 11d bas. Cette opération est facilitée par l'utilisation de systéme
de modulation optique décrit plus haut (modulateur spatial de lumiere ou acousto-
optique). Il est utile de préciser que dans le cas des impulsions ultracourtes, la
modulation optigue ne peut étre opérée directement dans le domaine temporel
puisqu’il n'existe pas de modulateur suffisamment rapide a la femtoseconde. De ce
fait, la techniqgue de la modulation de la phase spectrale est employée. Cette
modulation spectrale des impulsions a l'aide d'un modulateur de phase est
relativement simple a appréhender. Dans un premier temps, l'impulsion est
dispersée spatialement selon ses composantes fréquentielles en utilisant un réseau.
Cette impulsion dispersée spectralement est collimatée et traverse une matrice de
cristaux liquides (le modulateur de phase). En contrdlant la rotation des molécules de
cristaux liquides le long des composantes fréquentielles, la phase spectrale relative
peut étre modifiee. L'impulsion est ensuite reformée spectralement et spatialement
par un second réseau et possede ainsi une modulation temporelle arbitraire.

Les conséquences dans le domaine de la structuration de matériaux sont
considérables du point de vue phénoménologique. Il a été expliqué que les
mécanismes physiques de transformation du matériau dépendent de la quantité
d'énergie déposée spatialement et temporellement. Ces mécanismes ont lieu sur
différentes échelles de temps (de maniere immeédiate pour les effets électroniques et
plus lente pour les effets thermomécaniques). Ainsi la capacité de déposer I'énergie
sur telle ou telle échelle de temps peut favoriser des canaux spécifiques de
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relaxation énergétique. Il s'agit la de la base du concept du contrble optimal c'est-a-
dire la définition de séquences d'irradiation qui peuvent délivrer les modulations
désirées de changement d’indice de réfraction. En associant un systéme de suivi
rapide avec une modulation programmable, il est possible de mettre en place des
techniques adaptatives et itératives pour améliorer le résultat de l'irradiation laser a
l'aide d’algorithmes de recherche optimale. Ces derniers peuvent optimiser le
procédé d'une maniere déterministe (méthode du gradient, méthode simplexe) ou
non déterministe (algorithme génétique, évolutionnaire). Un des premiers exemples
de la mise en ceuvre de ces techniques d’irradiation adaptative est donné dans la
référence [26]. L'optimisation a permis de montrer qu'il est possible de contrdler la
source de chaleur lors de l'irradiation laser de verre borosilicate BK7 afin de générer
une zone de matiere compactée.

Une précision technique et bienvenue ici. Une modulation précise de l'impulsion
demande a la fois une modulation de la phase et une modulation de I'amplitude,
cette derniere étant accompagnée de perte d'énergie. L’ingénierie de faisceau vise
donc a mettre en ceuvre des solutions approchées capables de suffisamment
ressembler a la forme désirée tout en réduisant les pertes énergétiques (algorithme
itératif de Fourier).

Focalisation spatio-temporelle : généralement, les effets spatiaux et temporels
sont corrélés au travers des effets non linéaires et peuvent avoir des conséquences
mutuelles. Il est donc parfois plus intéressant de limiter la région de haute intensité
sur une zone plus petite que la zone focale. Ceci peut étre obtenu en dispersant
spatialement et spectralement l'impulsion, puis en la reformant dans la zone
souhaitée. Plus précisément, pendant la propagation de I'impulsion, les fréquences
ne sont pas superposées spatialement de maniere volontaire et cette superposition
est assurée uniquement dans la zone de focalisation (figure 11d haut). Cette
technique permet de limiter la région de haute intensité et ainsi de réduire les
distorsions de faisceau pendant la propagation [42,43]. La plupart de ces techniques
peuvent étre intégrées dans un seul systéme de mise en forme, ce qui améliore la
flexibilité du procédé [44]

3 Systémes optiques intégrés dans le volume

La modification de l'indice de réfraction a été plusieurs fois présentée comme la
brique élémentaire pour la fabrication de fonctions optiques, ce que nous avons
appelé le domaine de la photonique 3D. Ces fonctions peuvent avoir plusieurs
aspects et combiner des caractéristiques optiques, €lectriques et mécaniques et
ainsi présenter des réponses complexes optiques, opto-mécaniques ou électro-
optiques. Les techniques de scan similaires a celles présentées précédemment
peuvent démultiplier cette brique élémentaire de changement d'indice pour réaliser
des fabrications complexes dans le volume des matériaux. Cette fabrication assure a
ces fonctions une stabilité de phase intrinseque. La possibilité d'avoir une géométrie
dans les trois dimensions rend possible des designs optiques flexibles et
performants. Des systemes passifs et actifs peuvent étre ainsi obtenus, notamment
en intégrant une ingénierie du matériau ou sont produites les modifications (dopants,
particules...). De nombreux efforts sont conduits a travers le monde (une revue se
trouve en [45]) parmi de nombreuses équipes de recherche dans le domaine de la
photonique intégrée (voir référence [46-61] pour nommer quelques exemples). Les
avancees se basent sur des approches de photo-inscription associées a des
modifications induites par laser optimisé. Des progres significatifs ont été obtenus
dans la fabrication d'éléments optiques [46-51], par exemple des plaques a zone de
Fresnel ou éléments de phase, des coupleurs directionnels ou encore des détecteurs
basés sur des résonances optiques ou meécaniques [45-49] ou des systemes laser
dans des matériaux actifs [57-61]. Ces composants rendent possible la conception
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de systemes complexes avec des fonctionnalités sur de larges champs applicatifs
(voir la synthése présentée dans la référence [45]). Certains de ces éléments et leurs
domaines d'application sont discutés dans les sections qui suivent. Les défis
associés ont plusieurs aspects, notamment le contréle du changement de l'indice de
réfraction, de son amplitude et de sa distribution spatiale, mais aussi le potentiel de
développer des procédés industriels motivés par la demande de systéeme spécifique.

Figure 12. Inscription de guides d’onde enterrés par laser. (a) Guide d’onde monomode de type | dans le verre de silice (b)
Caractéristiques du guidage monomode a 800 nm. (c) Guide d’onde a enveloppe raréfiée dans le verre de silice. L’enveloppe
présente également des nanostructures.

3.1 Lafonction élémentaire : le guidage de lumiére

La premiére fonction optique d'un changement de l'indice de réfraction est le guidage
de lumiere. Les caractéristiques du mode guidé sont définies par le contraste de
'indice de réfraction (et implicitement par la constante de propagation) et la
géométrie de la section du guide. Deux parametres sont a souligner. Les pertes de
propagation dans les guides d’onde photo-inscrits ont été la cible de beaucoup
d'efforts d'optimisation des paramétres laser. Plusieurs facteurs en sont a l'origine,
notamment la rugosité de linterface guide/matiere qui dépend fortement de la
performance du positionnement mécanique de I'échantillon et des mécanismes
changement d'indice propre au matériau. Aujourd’hui, des pertes de propagation
jusqu'a 0,1 dB/cm et plus généralement inférieures a 0,5 dB/cm sont mentionnées
dans la littérature pour les guides d'ondes photo-inscrits dans la silice amorphe
(guides type ) [3] mais également dans d'autres verres. Dans la plupart des cas, il
existe un lien fort entre ces pertes et les performances de I'environnement de
structuration laser, performances directement visibles avec I'uniformité (ou non) des
traces de changement d'indice de réfraction. Ce niveau de pertes est satisfaisant
pour les applications d'optique intégrée compte tenu du fait que les circuits optiques
atteignent des longueurs maximales de quelques millimetres voire centimeétres.
Le second parametre lié aux caractéristigues du mode guidé est la fréquence
normalisée ou V number. Par exemple pour un guide d'onde de dimension a:

|4 =27T7a\/(n+An)2 —n? (15)
Pour V<2.4 le guidage est monomode. La fréquence normalisée définit la taille du
mode par rapport a la taille du guide pour une valeur donnée de l'indice effectif du
guide d'onde. Un exemple de guide d'onde photo-inscrit par laser est donné a la
figure 12. Un guide de type 1 (changement d’indice positif) (figure 12 a,b), et un
guide de type 2 possédant une enveloppe raréfiée et nanostructurée (figure 12c) y
sont présentés. Ce dernier cas est particulierement intéressant pour les cristaux ou
le procédé de photoinscription laser induit une amorphisation locale, de densité plus
faible tout comme l'indice de réfraction local [19]. En utilisant des techniques point
par point, il est possible de réaliser des enveloppes raréfiées de faible indice
possédant une géométrie adaptée au guidage de lumiére [27]
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3.2 Fonctions optiques de base

Une fois les propriétés de guidage de lumiere acquises, les modifications de l'indice
de réfraction peuvent étre agencées dans I'espace de fagcon a obtenir des fonctions
optiques linéaires et non linéaires. La figure 13 présente plusieurs exemples d'intérét.
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Figure 13. Exemples de fonctions optiques. (a) division optique en Y [69]. (b) Couplage évanescent et splitters directionnels
[36]. (c) Matrice de guide pour guidage de mode large [70]. (d) fonctions polarisante ajoutée griace a I’insertion de zones
nano-structurées. (e) Démultiplexage spectral base sur le couplage évanescent [36]. () Filtrage optique et résonance de Bragg
au sein d’un guide d’onde de Bragg. (g) Lanterne photonique (avec I’aimable autorisation de R. R. Thomson (Université
Heriot-Watt) [67]). (h) Absorbant saturable non linéaire fabriqué dans un verre de chalcogénure par irradiation laser
ultrabréves [68].

Division optique : une des fonctions optiques les plus importantes permettant
d'aiguiller la lumiére le long des circuits optiques est la division optique (un
splitter/coupleur standard est illustré figure 13a). La quantité de lumiére dans chaque
bras peut étre contr6lée grace au design géométrique du guide. Ces systemes furent
parmi les premiers éléments optiques photo-inscrits dans les verres avec des lasers
ultracourts [62]. La possibilité de générer de la division ou de la combinaison de
lumiere et a la base de la réalisation de systemes interférométriques d’'une stabilité
remarquable [63].

Couplage évanescent : lorsque deux guides d'onde sont a proximité, la composante
évanescente de la lumiere transportée dans un guide d'onde peut étre transférée au
second et s’y propager. Le couplage se produit au bout d’une certaine distance (la
longueur de couplage Ic) apres laquelle toute la lumiére est transférée au second
guide. Ce phénomene est appelé couplage évanescent et peut s’extrapoler a des
géomeétries plus complexes. Il peut étre utilisé pour réaliser des coupleurs
directionnel (figure 13b) dans des matrices de guides d'onde ou la lumiere peut étre
injectée en entrée et étre distribuée sur plusieurs sorties. La quantité d'énergie
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transférée dépend de la longueur de la zone de couplage et également du contenu
spectral de l'impulsion. Ce type de structure ouvre des possibilités pour moduler le
couplage évanescent et créer une multitude de guidage et de localisation de la
lumiére [64].

Dans les matrices de guides d'ondes, le couplage évanescent permet de redistribuer
la lumiere dans les composantes. Il se forme ainsi une superposition en phase de
guide unique constituant un super mode de grande surface. Les conséquences de ce
phénoméne pour les applications seront discutées dans la section dédiée aux
applications. En ajoutant des régions nano-structurées (figure 13c), des fonctions de
polarisation peuvent étre ajoutées aux fonctions de guidage de lumiere. En effet, du
fait de leur anisotropie, ces régions nano-structurées diffusent la lumiere selon
l'orientation du champ électrique c'est-a-dire selon sa polarisation. La figure 13d
présente le cas de nanostructures planes et de leurs effets polarisants.

Filtrage spectral : le filtrage ou le multiplexage spectral est une fonction optique a
fort potentiel dans le domaine de la communication optique. Le couplage évanescent
étant fortement dépendant de la longueur d'onde, il est possible de séparer la
lumiére spectralement grace au design du coefficient de couplage de guides photo-
inscrits par laser (figure 13e). Une modulation périodique de l'indice de réfraction
permet de créer une réponse spectrale forte: la résonance de Bragg. Les
composantes fréquentielles possédant une certaine période sont diffractées par la
modulation périodique :

Ag = 2nA/m (16)

avec A la période et m I'ordre de diffraction. La combinaison de réseaux de Bragg et
d'un guide d'onde permet de développer la modulation spectrale d'un systéme
intégré : le guide d'onde Bragg (figure 13f). Ce type de fonction optique est d'une
extréme importance pour les télécommunications optiques, le développement laser
et la détection. Pour cette derniere application il est possible de profiter de la
dépendance de l'indice de réfraction avec la température (effet thermo-optique) et la
pression pour détecter les changements en température ou pression grace au
décalage de la résonance de Bragg associée. Plusieurs méthodes ont été
employées pour générer des réseaux de Bragg : par irradiation parallele (méthode
interférentielle ou les interférences sont générées par deux faisceaux croisés
produisant un systéme de franges d'interférence régulieres photo-inscrites dans le
matériau) ou par irradiation séquentielle (irradiation laser point par point permettant
un haut contraste de modulation d'indice et donc un réseau a fort couplage) [52-
55,65].
Contréle du mode guidé : Les caractéristiqgues du mode dépendent de la dimension
et de l'amplitude de la modification indice de réfraction. Beaucoup d'applications
‘pauvres’ en photon nécessitent une collection performante de la lumiere. Celle-ci est
basée sur une collection multimodale alimentant un transport de lumiére monomode.
Une solution évidente a ce probleme est la réalisation de guide d'ondes coniques
possédant une transition continue du multi en monomode [66]. Afin de garder une
efficacité de collection suffisante, la lumiere multimode peut étre conduite vers un
ensemble de guides monomodes. Un exemple de convertisseur de mode est la
lanterne photonique [67], ce concept de photo-inscription laser est inspiré du
domaine des fibres optiques micro-structurées et fut réalisé initialement par Thomson
et al. & Université Heriot-Watt (figure 13g). Des compagnies en Australie (Modular
photonics), aux US (Translume), en Angleterre (Optoscribe), en Allemagne
(LightFab) ou en Suisse (Femtoprint) proposent aujourd’hui des solutions de
systemes intégrés fabriqués par laser ultrabrefs ou des environnements de
fabrication laser Adhoc. Ces circuits photoniques intégrés peuvent répondre aux
nouveaux besoins actuels en télécommunications, vis-a-vis de la compacité des
systémes, mais aussi des largeurs de bandes spectrales désirées.
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Fonctions non linéaires : si le substrat de photo-inscription est un matériau
hautement non linéaire, une nouvelle famille de fonctions optiques peut se baser sur
ces non linéarités. Pour rappel, les phénomenes non linéaires impliquent une
réponse optique dépendant de l'intensité lumineuse. Un bon exemple de matériau
hautement non linéaire le verre chalcogénure. L'exemple de la figure 13h montre une
fonction d'absorbant saturable photo-inscrite par laser ultracourt dans un verre de
gallium lanthanum sulfide [68]. Ce concept est basé sur le couplage évanescent
dans une matrice de guide d'onde. Dans ce systeme, I'efficacité de couplage dépend
du contraste de l'indice de réfraction. En y injectant des impulsions ultra-courtes, il
est possible d'observer et de mesurer l'effet Kerr d0 a la haute intensité. Cet effet
induit un changement transitoire de l'indice de réfraction n = ny, + n,I. De ce fait
I'indice effectif du guide devient plus grand et donc la taille du mode guidé diminue. Il
est donc possible de confiner ou pas le mode guidé dans le guide d'onde central
(haute intensité) ou de laisser diffuser la lumiere dans les guides environnants (cas
inverse) de maniére transitoire.

Fonctions opto-mécaniques. Souvent le changement de l'indice de réfraction est
associé a une variation locale de la densité du matériau et la génération de champs
de contrainte. Selon le type de changement d'indice de réfraction, il est possible de
contrbler le champ de contrainte en traction ou en compression créant ainsi une
fonction opto-mécanique [56].

L’association de plusieurs fonctions élémentaires permettant une telle diversité de
fonctions ouvre la voie a la conception de systéemes plus avancés d'instrumentation
optique. Un exemple particulierement illustratif de la photo-inscription d'éléments
optiques dans le volume est la lentille de Fresnel [48], les couplers et splitters [49,
62] ou encore les lasers guides d’onde. Ce dernier systtme met en valeur la
possibilité d'associer les fonctions optiques. Dans ce cas, le guide d'onde dans le
milieu actif (verre dopé Er, Yb ou Ti:saphirre) constitue le milieu a gain du laser et le
résonateur est assuré par des réseaux de Bragg. L'ensemble est photo-inscrit dans
un unique substrat [58]. Des exemples a fort potentiel applicatif et de ce niveau de
complexité sont donnés dans la suite.

3.3 Marguage optique et stockage de données

Le potentiel de la structuration en volume par laser ultrabref pour le stockage optique
en 3D a rapidement été démontré en 1996 [71]. La premiére démonstration d’un tel
stockage s'est basée sur des couches successives de matrice de voxels de taille
nanométrique permettant d'atteindre une capacité de stockage de 102 bits/cm3. Les
structures photo-induites par laser et enterrées dans le verre possedent un fort
potentiel de résistance dans le temps et une durée de vie quasiment illimitée.
L'écriture et la réécriture de données par impulsion laser ultra courte a été démontrée
dans le lithium niobate en tirant parti de l'effet photovoltaique [72]. La photo-
inscription de nanoréseaux par laser ultra court dans le verre repousse encore les
limites du stockage optique de données. Ces nanoréseaux sont les plus petites
structures induites par la lumiére et posséde une nature biréfringente. L'information
peut donc étre stockée non seulement sur les trois dimensions de l'espace mais
aussi en polarisation en tirant parti de la biréfringence (le retard et 'orientation de
I'axe lent) de ces nanoréseaux. La capacité de stockage optique est ainsi décuplée
vers cing dimensions, en exploitant plusieurs états de polarisation. Une valeur de
360 TB sur un disque optique de taille standard a été démontrée [73]. La figure 14
présente un schéma représentatif du stockage de données par impulsion laser
ultrabreve. En se basant sur cette technique, le groupe de Kazansky (Optical
Research Center Université de Southampton) a démontré I'enregistrement de grand
volume de données sous la forme de documents PDF lisibles.

Le retard de phase de l'indice de réfraction combiné a la polarisation anisotropique
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peut également étre utilisé pour encoder de l'information dans le cadre du marquage
de sécurité dans les matériaux transparents. Cette question est d'une haute
importance économique dans la lutte anti-contrefagcon. Des structures similaires
basées sur la diffraction locale et la diffusion anisotropique peuvent donner un aspect
coloré a la structuration laser. Elles peuvent ainsi servir de marquage couleur et
permettre d'afficher des informations codées.

(? oo%

Figure 14. Schéma conceptuel d’écriture de mémoire optique. Les voxels possédent des propriétés biréfringentes permettant
d’accroitre la capacité de stockage.

3.4 Systémes optiques pour les télécommunications

La littérature est riche de développements concernant les fonctions basiques
évoquées jusqu’ici, notamment les guides d’ondes, le filtrage spectral, le contrble de
mode, et l'aiguillage de lumiére. Le guidage optique tient lieu de colonne vertébrale
des technologies de télécommunications et de nouvelles technologies sont
nécessaires pour surmonter les limitations en bande passante des fibres
monomodes et pour éviter les surcharges [45]. Nolte et al., Gross et al. et Herman et
al., [45,47,74] ont insisté ces dernieres années sur le réle essentiel que la
photonique en 3D peut jouer dans ce contexte. Les systemes optiques 3D peuvent
augmenter les performances de multiplexage spatial [75] ou I'information peut étre
véhiculée sur plusieurs guides monomodes ou faiblement multimodes.

7

Figure 15. Exemples de guide coniques (a) et de coupleurs directionnels (b).

Plusieurs exemples sont discutés dans la référence [45] qui souligne les
développements de fibre multimode fan-out [76], le multiplexage par division de
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mode [77-80], les lanternes photoniques [67,80], les coupleurs directionnels a
sélection de mode [81], les coupleurs coniques a seélection de vitesse (Mode-
selective tapered velocity couplers) [66] ou les coupleurs tirant parti du moment
orbital [82], couvrant la totalité de la bande télécom autour de 1500 nm. Des designs
typiques sont présentés figure 15. La liste d’exemples est pertinente, et le lecteur est
invité a se référer ici [45] pour une discussion plus avancée.

3.5 Application en optofluidique

Une des applications les plus marquantes de la photo inscription 3D dans le volume
de matériaux transparents est la réalisation de systémes lab-on-chip. Il s'agit de
systemes miniaturisés qui combinent des fonctions différentes sur un seul substrat
permettant de transporter mélanger séparer et analyser échantillons biologiques ou
chimiques a tres faible volume. Les objectifs concernent la recherche biologique,
biochimique, les médicaments ou encore la chimie. La plupart de ces fonctions
peuvent étre réalisées par irradiation laser ultrabref dans un substrat en verre ou
polymére monolithique, ce qui constitue un avantage en termes de compacité. Ces
fonctions peuvent se classer selon deux grandes familles, les fonctions micro
fluidiques et les fonctions d’analyse [83,84]. Les verres sont des substrats de choix,
chimiquement inertes, résistants et exempts de porosité. Les polymeres sont quant a
eux largement plus économiques. Le lecteur intéressé peut se référer a cette revue
[85,86] et a ses références pour appréhender le potentiel des lasers ultrabrefs dans
les domaines des systemes lab on chip. Quelques éléments clefs sont présentés ci-
apres.

Concernant les fonctions micro fluidiques, il est possible de réaliser des micro-nano
canaux au moyen d’impulsions lasers focalisées. Ces canaux peuvent étre réalisés
suivant deux techniques. La premiére repose simplement sur I'accumulation de
cavités contigués au sein du verre afin de réaliser une structure permettant
I'écoulement de fluides. La seconde stratégie, certainement plus efficace et flexible
suit 2 étapes. Le laser ultrabref irradie a flux modéré dans un premier temps les
zones des futurs canaux, générant des régions a fort indice et non des cavités.
Ensuite, une étape de gravure chimique est opérée. La zone a fort indice
précédemment irradiée présente une forte densité de liaisons brisées, elle est donc
préférentiellement attaquée par I'agent chimique. Ainsi, la matiére correspondante
est enlevée en suivant la géométrie des zones irradiées. Le verre de silice, ainsi que
certains verres spécialement développés (Schott Foturan) répondent de maniére
particulierement efficace aux agents chimiques comme I'acide hydrofluorique. Dans
les canaux, la photo-inscription laser peut étre employée pour fabriquer des éléments
mécaniques pour la fluidigue, comme des filtres, des pompes ou des rotors. Ces
techniques de fabrication soustractive peuvent étre complétées par des méthodes de
fabrication additive. Par exemple, la fabrication par polymérisation a deux photons
permet de générer des piéces en polymere au sein des canaux, cette technique est
appelée ship in a bottle [87].

Concernant les fonctions d’analyse, il est possible d’utiliser des méthodes électro-
chimiques et optiques, ces dernieres étant particulierement fiables et sensibles. La
fluorescence induite par laser est un moyen intéressant d'obtenir une grande
sensibilité chimique et biologique. La photo-inscription par laser permet d'obtenir les
éléments optiques dans le volume remplacant de ce fait les systémes optiques
conventionnels. Les guides d'ondes photo-inscrits par laser peuvent transporter la
lumiére au point d'analyse et la récolter a des fins de mesures et d'analyse. La
combinaison de fonctions optiques et fluidiques est a I'origine du terme opto-fluidique
[88,89]. Le potentiel de cette thématique est vaste du fait de la possibilité d’ajuster
les différentes fonctions et de réaliser des systemes reconfigurables permettant
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d’atteindre des sensibilités extrémes jusqu’a la molécule [85]. La figure 16 représente
schématiquement la fabrication laser d’un systéme lab on chip tout en soulignant les
possibilités offertes par la structuration laser dans les trois dimensions ; par rapport
aux technologies lithographiques en couche par couche. Le concept a été
récemment poussé vers la fibre optique (‘lab on a fiber’) permettant d’intégrer les
fonctions d’analyse et fluidiques directement dans une fibre optique [90,91].

Figure 16. Schéma conceptuel de la thématique opto-fluidique. La méme plate-forme intégre des fonctions d’analyse et
fluidiques fabriquées par photoinscription laser ultrabreve (avec 1’aimable autorisation de R. Osellame, Politecnico di Milano
[85].

3.6 Applications en astrophotonique

Il existe une forte demande pour I'ingénierie de fonctions optiques dans le volume de
matériaux optiques a la frontiere entre I'optique et I'astronomie, particulierement pour
la fabrication d’instrumentation astrophotonique intégrée. Les premiers
développements basés sur les technologies planaires ont alimenté le sujet de la
photonique intégrée, par exemple dans le domaine de la spectroscopie multiplexée
de grands télescopes.

Par rapport aux technologies planaires, l'ajout de la troisieme dimension de
structuration offre des avantages pour les systemes optiques dans les applications
astrophotonigues, notamment pour la prochaine génération de grands télescopes
comme envisagé ici [92,93]. La capacité de contrdler I'indice de réfraction dans les
trois dimensions et de générer des systémes intégrés et enterrés permet de
répondre a la demande de systeme optigue complexe de la prochaine génération
des instruments astronomiques, en particulier pour les interférometres stellaires. La
plupart des fonctions optiques élémentaires (par exemple, division, combinaison,
mise en forme de faisceau, filtrage de front d’'onde...) peuvent étre réalisées au sein
d’'un systéme photonique unique, stable et compact. Cela offre un intérét potentiel
pour le développement de systémes optiques tels que des interféromeétres, des
combinaisons de guides d’'ondes dans des spectrographes miniaturisés. Le design
optique peut aussi tirer parti des trois dimensions. La technique de photoinscription
par laser ultrabref a ainsi permis la fabrication de nouveaux circuits 3D, comme des
convertisseurs multimode-monomode performants pour les spectrographes
astronomiques, des reconstructeurs de pupille ou des combineurs de faisceau pour
I'interférométrie stellaire en vue de la détection d’exoplanétes [94-97]. Le filtrage par
réseau de Bragg peut séparer et enlever le bruit non désiré des signaux issus des
étoiles [98]. La fonction essentielle du domaine regroupe I'échantillonnage et le
filtrage spatial du signal issu d’un télescope puis la reconstruction de la pupille sur un
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spectrographe. Les techniques interférentielles permettent ensuite d’extraire les
données astrophysiques d’intérét. La collection de lumiere issue de plusieurs
télescopes nécessite une cascade des guides d’ondes, de jonctions Y, de coupleurs
directionnels et de retardateurs de phase. Si les premiéres démonstrations en
circuits planaires montrent un fort potentiel, les possibilités offertes par le design 3D
sont d’autant plus encourageantes du fait de la diminution des problémes
d’intersection, ou de cross-talk. [99,100]. S'’il reste bien évidemment des défis de
fabrication liés au contrélé fin de la phase, de la dispersion, de la sensibilité a la
polarisation, les avantages sont indiscutables.
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Figure 17. Exemples de systémes astrophotoniques. (a) Guidage de mode large dans 1’infra-rouge moyen. (b) Combineurs de
télescope pour I’interférométrie. (c) Echantillonnage de la partie évanescente de mode guide dans le guide d’onde par centre
diffusants a I’échelle nanométrique.

L’acces a différents domaines spectraux est essentiel, notamment dans l'infra-rouge
moyen pour les instruments en astrophotonique. Ce domaine spectral contient de
nombreux constituants chimiques, moléculaires et organiques d’importance en
astrophysique (eau, CO2, ozone) qui peuvent étre détectés dans ces longueurs
d’'onde. Dans ce contexte, La technologie de photoinscription par laser ultrabref
permettant de localement modifier la structure de verres pour linfra-rouge moyen
(par exemple les verres chalcogénure [101,102]) devient une technologie pertinente
[92]. Quelques exemples de développements en astrophotonique [103,104] sont
présentés figure 17, comme le guidage de mode de grande surface par assemblage
de guides d’onde (figure 17a) ou un combineur de lumiere issue de télescope pour
l'interférométrie (figure 17b). L’information spectrale du mode guide peut étre captée
par échantillonnage grace aux centre diffusants induits par laser le long de I'axe du
guide. Ce principe est a la base du SWIFTS - stationary-wave integrated Fourier-
transform spectrometer [105], ici fabriqué par laser ultrabref (figure 17c [106]).

Conclusion

Les fonctions et systemes photoniques font partie de notre société. lls sont a la base
des technologies modernes de télécommunications et assurent les fonctions de
transport, multiplexage, conversion et transformation de l'information au moyen de la
lumiére. Il existe une certaine analogie avec les circuits électroniques, le flux
d’électrons étant remplacé par le flux de photons, I'information étant codée en phase,
amplitude, longueurs d'onde et polarisation. Afin d’exploiter au mieux les
caractéristiques du photon, le défi actuel pousse la conception optique vers les
design de systemes 3D. C’est la que le potentiel lié aux impulsions laser ultracourtes
fortement focalisées prend toute sa place. La technique présente en effet une grande
flexibilité en termes de choix de substrat et de paramétres de procédé tout en
montrant un fort potentiel a la production de masse. Des dizaines d’équipes de
recherche et d’acteurs industriels sont a présent impliqués dans le domaine. Cet
article ne fait que légérement dévoiler le potentiel de la photoinscription laser 3D
dans le volume. Cette méthode a connu un développement exponentiel depuis la
démonstration du premier guide d’onde photo-inscrit par laser ultrabref en 1996 vers
la fabrication optique, les télécommunications, la microfluidique et autres domaines
d’applications optiques avancées. L’objectif de la discussion a été de proposer une
vue d’ensemble directe et simplifiée des mécanismes de photoinscription d’'un point
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de vue double ; du matériau et du photon. Les sources de non linéarités permettant
le dépdt d’énergie de maniere confinée et dans les trois dimensions ont été
explicitées. Le principal défi est de contréler un processus d’excitation hautement
non linéaire ou les porteurs libres constituent le vecteur de transformation de
matiere. Les procédés de fabrication ont été détaillés, notamment pour plusieurs
éléments optiques réalisés en scannant la brique élémentaire de structuration, le
changement de l'indice de réfraction. La performance dépend particulierement de la
possibilité de mettre en ceuvre des techniques de correction pour le transport de
faisceau. Les réalisations actuelles les plus avancées ont montré de telles
performances en termes de transmission, de design et de dépendance spectrale,
qu’il est possible de mesurer I'impact dans les domaines de I'instrumentation optique,
des lasers, de I'astronomie, de la bio-photonique et de la détection. L’ensemble des
applications mentionnées ici est multiple et comprend des domaines standards
comme la fabrication optique, les téléecommunications ou I'opto-fluidique ainsi que
des sujets a fort potentiel d’innovation comme le stockage optique de données,
I'astrophtonique [107,108] et I'optique non-conventionnelle [109]. Les tendances les
plus récentes tirent parti des derniéres avancées de I'optique quantique et propose
de systémes pour les technologies d’optique quantique [110]. Les matrices de guides
d'onde constituent des systemes particulierement adaptés pour modéliser les
phénoménes quantiques dans les solides [111]. Le design 3D et les interféerometres
offrent une grande souplesse pour la métrologie a interférence quantique ou en
détection de phase [63], lintrication [63,112], le transport quantique [113] et les
marches quantiques [114]. Ces tendances montrent une grande ouverture vers de
nouveaux champs applicatifs au fort potentiel d'innovations.

Figure 1 -  Concept de photoinscription laser 3D

Figure 2 Représentation schématique des processus d’ionisation par laser
ultrabref. (a) lonisation multiphotonique au travers d’'une large bande interdite. (b)
lonisation par effet tunnel en présence d’un champ fort. (c) lonisation par collision et
multiplication des porteurs de charge.

Figure 3 Vue d’ensemble des processus d’excitation et de relaxation dans un
matériau diélectrique par rapport au temps. Les principaux canaux de photo-
excitation et de relaxation sont présentés.

Figure 4 Exemple d’effets linéaires et non linéaires de propagation ; (a)
Dispersion et étirement temporel. (b) Auto focalisation par effet Kerr et filamentation,
(c) Calcul de distribution de fluence dans le cas de propagation linéaire et non
linéaire montrant les conséquences sur le dépbt d’énergie. (d) Trace de modification
d’'indice de réfraction dans la silice amorphe (microscopie en contraste de phase)
montrant la destruction du matériau au point d’auto focalisation.

Figure 5 . Exemples de processus de relaxation avec les échelles de temps
correspondantes. (a) Relaxation électronique. Désexcitation du plasma via divers
canaux sur des échelles temporelles de l'ultracourt observée en microscopie résolue
en temps. (b) Estimation de la densité électronique par rapport a la densité critique.
(c) Image en microscopie a contraste de phase de la transformation finale du
matériau (changement d’indice de réfraction. (d) Relaxation thermomécanique et
émission d’'une onde de pression L’amplitude de l'onde dépend de la durée
d’'impulsion. (e) Relaxation visco-élastique dans un verre standard et dans la silice
amorphe (comportement anormal).
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Figure 6 Exemples de processus de relaxation. (a) Le processus de formation de
défaut par piégeage d’exciton dans la silice amorphe. Une image de l'indice réfractif
avec la carte de la photoluminescence est présentée. (b). Spectres typiques de
photoluminescence associés a des changements positifs de I'indice de réfraction.
Les NBOHC sont indiqués avec d’autres types de défauts.

Figure 7 (@) lllustration de la réorganisation structurelle a la suite de rupture de
liaison. (b) Spectre Raman typique associé au changement positif de lindice de
réfraction.

Figure 8 (a) Exemples de changements positifs et négatifs d’'indice de réfraction
dans la silice amorphe obtenu en agissant sur I'enveloppe temporelle de I'impulsion
(microscopie a contraste de phase). Les zones sombres indiquent un changement
positif d’'indice, les clairs un changement négatif. (b) Réorganisation nanométrique
dans le verre de silice. (c) Exemples de changement d’indice dans le verre
borosilicate BK7 [26]. Le controle de la durée d’impulsion peut générer des
changements positifs et négatifs de l'indice. (d) Contréle de l'indice de réfraction
dans le verre de silice a 'aide de faisceau non diffractifs a dispersion controlée. [22].

Figure 9 Description schématique des régimes accumulation thermique et par
incubation

Figure 10 . Stratégies de scan. (a) Scan transverse scan. (b) Scan transverse
avec fente. (c) Scan longitudinal. (d) Scan hélicoidal et trepanning.

Figure 11  Stratégies de scan intelligent. (a) Correction dynamique des aberrations
[35]. (b) Photoinscription paralléle [36]. (c) Structuration non diffractive [22]. (d) Mise
en forme temporelle et focalisation spatio-temporelle [26].

Figure 12  Inscription de guides d'onde enterrés par laser. (a) Guide d'onde
monomode de type | dans le verre de silice (b) Caractéristiques du guidage
monomode a 800 nm. (c) Guide d’onde a enveloppe raréfiée dans le verre de silice.
L’enveloppe présente également des nanostructures.

Figure 13  Exemples de fonctions optiques. (a) division optique en Y [69]. (b)
Couplage évanescent et splitters directionnels [36]. (c) Matrice de guide pour
guidage de mode large [70]. (d) fonctions polarisante ajoutée grace a l'insertion de
zones nano-structurées. (e) Démultiplexage spectral base sur le couplage
évanescent [36]. (f) Filtrage optique et résonance de Bragg au sein d’'un guide
d’'onde de Bragg. (g) Lanterne photonique (avec I'aimable autorisation de R. R.
Thomson (Université Heriot-Watt) [67]). (h) Absorbant saturable non linéaire fabriqué
dans un verre de chalcogénure par irradiation laser ultrabréves [68].

Figure 14  Schéma conceptuel d’écriture de mémoire optique. Les voxels
possédent des propriétés biréfringentes permettant d’accroitre la capacité de
stockage.

Figure 15  Exemples de guide coniques (a) et de coupleurs directionnels (b).
Figure 16  Schéma conceptuel de la thématique opto-fluidigue. La méme plate-

forme intégre des fonctions d’analyse et fluidiques fabriquées par photoinscription
laser ultrabreve (avec l'aimable autorisation de R. Osellame, Politecnico di Milano
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[85].

Figure 17  Exemples de systemes astrophotoniques. (a) Guidage de mode large
dans linfra-rouge moyen. (b) Combineurs de télescope pour linterféerométrie. (c)
Echantillonnage de la partie évanescente de mode guide dans le guide d’onde par
centre diffusants a I'échelle nanométrique.
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Glossaire

L’auteur définira les termes ou expressions les plus importants de larticle. La
traduction des termes en anglais est conseillée.

Microscopie a contraste de phase:
Technique de microscopie permettant de révéler la distribution spatiale d'un objet de
phase, comme un changement d'indice de réfraction.

Interferométrie :

Technique qui utilise le phénoméne d’interférence ; Interaction cohérente entre
plusieurs faisceaux lumineux générant une modulation d'intensité spectrale ou
spatiale dépendante du retard de phase entre les faisceaux.

Sigles, notations et symboles

Exemple :

Symbole Description Unité
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