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C-CARS: Counter-propagating CARS

E-CARS: Epi-CARS (backward-propagating radiation)
F-CARS: Forward CARS

FWG: Frozen Wave Generator

FWHM: Full Width at Half of the Maximum value
FWM: Four Wave Mixing

IR: Infrared

LP: Long-Pass Filter

M-CARS: multiplex-CARS

MI: Modulation Instability

MMF: Multimode Fiber

Nd3*: YAG: Neodymium-Doped Yttrium Aluminium Garnet)

nsPEF: Nanosecond Pulsed Electric Field
OPO: Optical Parametric Oscillator

PCF: Photonic Crystal Fiber

PCSS: Photoconductive Semiconductor Switch
PEF: Pulsed Electric Field

PPLN: Periodically Poled Lithium Niobate
RT: Rise Time

SC: Supercontinuum

SP: Short-Pass Filter

SHG: Second Harmonic Generation

SPM: Self-Phase Modulation

SRS: Stimulated Raman Scattering

SSFS: Soliton Self Frequency Shift

UV: Ultraviolet

XPM: Cross-Phase Modulation

YAG: Yttrium Aluminium Garnet

ZWD: Zero Wavelength Dispersion
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Introduction générale

Depuis des décennies, les études sur I’interaction d’un champ électromagnétique avec le vivant,
aux échelles macroscopique et microscopique, ne cessent d’évoluer et sont maintenant utilisées
dans des applications biomédicales importantes. Cette thématique de recherche a été initiée au
XVII1I®me sigcle par Luigi Galvani, quand il a observé une contraction d’un muscle de grenouille
grace a la stimulation d’un nerf par un courant électrique [1]. Les recherches effectuées dans ce
domaine font appel a de nombreuses branches des sciences : la biologie, la médecine, la chimie,
la physique avec I’¢électromagnétisme, 1’optique, la fluidique..., et sont menées dans un large
cadre pluridisciplinaire. Les chercheurs exploitent toute innovation permettant de comprendre
les phénomenes physiques et biologiques qui se produisent aux niveaux tissulaire, cellulaire et
sub-cellulaire avec, par exemple, la déstabilisation de la membrane plasmique ou une altération
de la fonctionnalité des noyaux et/ou des mitochondries. L’application d’un champ électrique
pulsé avec de fortes tensions crétes peut fortement perturber 1’édifice biologique avec des
conséquences irréversibles a court ou long termes. C’est le cas pour le phénoméne de
perméabilisation membranaire qui est actuellement trés largement utilisé et qui consiste a
appliquer un champ électromagnétique a des cellules pour forcer leur membrane a devenir
perméable [2]. Ce phénomene permet de contrdler les échanges moléculaires et ainsi agir, de
maniere forte, sur le métabolisme cellulaire. Ainsi, plusieurs applications ont été développées :
le transfert de genes, I’amélioration de la pénétration des traitements médicaux, 1’électro-
chimiothérapie [3] ... Il a également été montré que I’impact des impulsions électriques était
lié, non seulement, a I’amplitude du champ pulsé, mais aussi a la durée, au contenu spectral
(forme de I’impulsion) et a la fréquence de répétition du signal appliqué.

Depuis une vingtaine d’années, de nouveaux effets ont été observés et notamment lorsque des
impulsions électriques nanosecondes (Nanosecond Pulsed Electric Field « nsPEF ») ont été
utilisées pour stimuler des cellules biologiques [4]. Les nsPEF ont permis d’atteindre les
structures intracellulaires profondes, affectant la membrane des organelles et ouvrant la voie,
par la suite, a I’électromanipulation intracellulaire. Plus récemment, un intérét est porté a
I’utilisation d’impulsions électriques dans le domaine picoseconde a cause de leur spectre plus
large ce qui augmente leur pénétration dans les organelles subcellulaires. Toutefois I’utilisation
de ces impulsions courtes est problématique et demande le développement et la mise au point
de nouvelles technologies qui vont, des générateurs aux méthodes de diagnostic. Si la
génération d’impulsions nanosecondes est actuellement bien maitrisée, avec des tensions crétes
tres élevées (>100 kV), le contrble de leur profil est beaucoup plus problématique. Cette
difficulté est alors exacerbée dans le domaine picosecond avec des tensions crétes plus difficiles
a obtenir. Le transfert de 1’énergie véhiculée par ces impulsions vers 1’échantillon biologique
est également une problématique forte et demande le développement d’adaptateurs
d’impédance qui couvrent des domaines spectraux de plus en plus larges. Enfin, la mesure
précise de I’impact de ces stimuli est aussi un probléme majeur qui est, pour 1’instant, non
compleétement résolue. Les différentes méthodes d’analyse sont utilisées sans synchronisation
temporelle et permettent de visualiser les effets biologiques a long terme sans pouvoir mesurer
les effets physiques ultrarapides qui initient les changements biologiques.
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Actuellement les techniques d’analyse sont principalement basées sur la spectroscopie et sur
I’imagerie de fluorescence. Celles-ci permettent d’accéder au contenu cellulaire et a
I’observation des fonctions métaboliques les plus importantes avec 1’utilisation de marqueurs
fluorescents. L’emploi in vivo, de ces méthodes, nécessite la suppression de ces produits
exogeénes, qui peuvent étre toxiques. Ainsi le développement de nouvelles techniques basées,
par exemple, sur I’identification moléculaire par diffusion Raman revét un intérét particulier.
De plus cette technique d’identification devrait pouvoir étre synchronisée avec les générateurs
¢lectromagnétiques pour permettre une analyse a n’importe quelle échelle de temps.

Dans ce cadre, les méthodes d’imagerie vibrationnelle basées sur I’effet Raman stimulé, comme
le « Multiplex Coherent Anti-Stokes Raman Scattering - M-CARS », constituent un moyen
intéressant pour detecter les effets des champs électriques pulsés sur le vivant. Cette technique
a déja partiellement été utilisée dans le passé, notamment a 1’Institut Gustave Roussy pour
réaliser une imagerie large champ monocoup de cellules perméabilisées [5]. Farid EI Bassri et
Erwan Capitaine ont également réalisé des recherches sur I’impact d’un champ continu sur des
molécules non polaires. Toutefois, dans ces travaux, aucune synchronisation de la mesure avec
I’excitation n’a été réalisée. Sculs des effets de réorientation moléculaire ont été observés sur
des échelles de temps long.

Le travail présenté dans ce manuscrit concerne le développement d’un systéme de diagnostic
qui combine la génération et le controle d’impulsions ¢électriques picosecondes a profils
ajustables avec une technique d’imagerie non linéaire multimodale utilisant un unique laser
pulsé. La principale technique d’imagerie est basée sur le principe du M-CARS et nécessite la
génération d’un spectre large bande dans le domaine proche infrarouge entre 1 um et 1.8 um
tout en controlant la simultanéité des longueurs d’onde émises.

La génération des impulsions électriques picosecondes est réalisée par un processus de
commutation optoélectronique a travers un générateur a onde gelée qui permet un faconnage
du profil des impulsions électriques. Le méme laser est utilisé pour développer un systeme de
microspectroscopie M-CARS sans ligne a retard en exploitant les processus d’optique non
linéaire d’ordre 2 et 3 pour engendrer un supercontinuum. Dans ce but, trois milieux non
linéaires différents sont employés pour élargir le spectre optique. Le principe de ce systeme
pompe/sonde électrique/optique est présenté sur la figure ci-dessous.
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Génération des impulsions
électriques picosecondes intenses

Générateur a ﬂ

ondegelée [ > T - \ Cellule

Laser o Détection
A=1030 nm Synchronisation |:> rapide

1) PPLN Génération de
supercontinuum /

|, /2)| Nd3:YAG ,. .

Fibre
multimode

3)

Représentation schématique du systéme pompe/sonde électrique/optique que j’ai développé durant ma thése.

Le chapitre | est consacré a la description des principes de base de I’optique non linéaire et des
effets d’ordre deux et d’ordre trois qui sont utilisés dans les expériences de commutation
optoélectronique ultra-rapide et de génération de supercontinuum.

Le chapitre Il présente le développement d’un systéeme d’imagerie M-CARS sans ligne a
retard. Je décris les processus physiques me permettant d’obtenir la génération de
supercontinuum dans des milieux a non-linéarités quadratique et cubique tels que : un PPLN,
un cristal de Nd®* : YAG, et une fibre multimode a gradient d’indice. Une caractérisation des
spectres ultra-larges est effectuée en fonction des différents paramétres d’injection et de
propagation. Tous les rayonnements polychromatiques obtenus, tour a tour, dans trois
matériaux non linéaires différents, ont été utilisés dans une expérience d’imagerie M-CARS
réalisée sur des composés chimiques simples et sur des billes de polystyréne.

Finalement, le chapitre 111 est dédié a la génération d’impulsions électriques picosecondes qui
véhiculent des tensions crétes de 1’ordre de quelques kilovolts. Une description du
fonctionnement du générateur a onde gelée incorporant des photoconducteurs est présentée. Je
décris aussi la maniére de contréler le profil des impulsions grace au régime de commutation
optoélectronique linéaire. J’ai alors appliqué les impulsions picosecondes a large spectre a une
expérience de spectroscopie micro-onde que j’ai testée sur un filtre diélectrique. Je montre enfin
la synchronisation des impulsions électriques avec le systeme M-CARS sans ligne a retard.
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Chapitre I. Les effets d’optique non linéaire

L’invention des sources laser en 1960 par T. H. Maiman [1] était le premier pas dans la
recherche scientifique vers I’apparition d’un nouveau domaine de 1’optique appelé : Optique
Non Linéaire (ONL). Celle-ci consiste a étudier les effets produits grace a un changement des
propriétés optiques d’un matériau soumis a un champ électromagnétique intense. L’évolution
de ce domaine devient plus forte avec le développement des nouvelles sources laser & modes
synchronisés qui permettent d’obtenir des puissances optiques suffisamment élevées pour
modifier I’indice des matériaux. L’interaction lumiére-matiére ne dépend pas uniquement de
I’intensité de 1’onde mais aussi de la longueur d’onde et surtout de la nature des matériaux
excités. En optique, les principaux effets non linéaires peuvent se repartir en deux catégories :
les effets du 2'™ et du 3™ ordres, les autres ordres ayant généralement un impact plus faible.
Parmi eux on peut citer la rectification optique, le doublage de fréquence, la somme de
fréquence a trois ondes mais aussi tous ce qui utilise I’effet Kerr optique a savoir,
I’automodulation de phase, les mélanges a quatre ondes, les effets solitoniques ...

Le travail présenté dans ce manuscrit se base principalement sur les susceptibilités non linéaires
du second et du troisiéme ordre et concerne la génération et le controle d’ondes intenses dans
les domaines des micro-ondes et de I’infrarouge proche. Notre objectif est de réaliser un
nouveau systeme pompe-sonde électro-optique qui se compose de la microspectroscopie M-
CARS « Multiplex Coherent Anti-Stokes Raman Scattering » fonctionnant avec des ondes
optiques entre 1 et 1,7 um, et d’un générateur a onde gelée générant des impulsions électriques
courtes (100 ps) (soit un spectre entre 0 et 10 GHz) a forte amplitude (kV). Ce systeme utilise
la méme source laser ce qui permet une parfaite synchronisation des signaux optiques et micro-
ondes. Je vais, dans un premier temps, utiliser la susceptibilité non linéaire du second ordre
pour controler 1I’émission micro-onde tandis que les signaux optiques seront engendrés en
utilisant la susceptibilité non linéaire d’ordre trois et notamment ’effet Kerr optique. Une
combinaison atypique de conversion de fréquence sera également engendrée en utilisant, de
maniere complémentaire les ordres deux et trois des susceptibilités non linéaires dans un cristal
non centrosymétrique.

I.1. La polarisation non linéaire

Un matériau est un ensemble d’atomes reliés entre eux par les forces d’attraction de Van der
Waals qui permettent d’obtenir une cohésion atomique forte. Les particules chargées qui
constituent le matériau (ions et électrons), peuvent se déplacer sous I’effet d’un champ
électromagnétique extérieur. Dans cet édifice atomique, la masse des électrons étant la plus
faible il a été imaginé de découpler le mouvement des électrons de celui des noyaux
(approximation de Born - Oppenheimer). On considére alors que le nuage électronique a une
réponse instantanée tandis que celle des noyaux reste plus lente avec un certain retard qui
dépend de la nature de I’atome et de la forme des molécules. Dans le cas ou un champ électrique
externe est appliqué, il est possible d’obtenir une réponse P(t) instantanée (la polarisation) du
nuage €lectronique qui s’écrit sous la forme suivante [2] :
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P(t) = goxWE®) + eox@PE2(t) + eox®E3(t) + - (1.1)

Avec g0 la permittivité du vide, y™ : la susceptibilité linéaire qui décrit la réponse a faible
amplitude du milieu, Y@ et y® les susceptibilités non linéaires respectivement du 2™ et du
3'me ordre. Les autres ordres plus élevés seront considérés, dans ce manuscrit comme égaux a
zéro. Les quantités y™ sont des tenseurs d’ordre n+1 qui caractérisent le matériau. D’une
maniere générale, on peut écrire la polarisation comme une contribution de deux parties linéaire
et non linéaire :

P =pL 4+ pNL (1.2)

Les termes d’ordre supérieur a 1 conduisent aux phénomenes non linéaires mis en ceuvre dans
mon travail, et dépendent non seulement de la puissance optique mais aussi du milieu excité.
Les effets qui résultent de la polarisation d’ordre 2, P® = g,y PE2(t), sont observés
uniquement dans des milieux non centrosymétriques (KTP, Quartz, LiNOs...). Cependant, les
effets d’ordre 3 (P®) = g,y @ E3(¢t) ) se produisent dans tous les milieux indépendamment de
leur arrangement moléculaire (les verres, les cristaux, les céramiques, les liquides ...).

Cette polarisation, induite par un champ extérieur, peut faire apparaitre de nouvelles
composantes fréquentielles au sein des matériaux et ainsi engendrer de nouveaux
rayonnements. Cela est décrit par 1’équation de propagation non linéaire de 1’onde dans le
milieu [2] :

n? 9%k 1 92pNt

ViE — — = 1.3
c? 0t?  gyc? Ot? (13)

Cette équation est développée a partir de I’expression de la polarisation et des équations de

Maxwell, o0l nn est I’indice de réfraction du milieu tel que n? = (1 + g,x™) , g, la permittivité
62 NL
ot2
intervient comme une source de nouvelles radiations.

du vide, c la célérité de la lumiére et le terme

représente I’accélération des charges et

1.2. Les effets non linéaires du second ordre « ¥ »

Dans cette partie, les effets non linéaires du second ordre qui, comme nous le rappelons encore,
apparaissent dans un matériau non centrosymeétrique sont proportionnels au carre du champ et
sont a I’origine de différents phénomenes comme : la génération de somme et de différence de
fréquence a trois ondes, la génération de second harmonique qui est le cas dégénéré de la somme
de fréquence, la rectification optique que nous allons exploiter et I’effet électro-optique.
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1.2.1. Le mélange a trois ondes

Pour définir les phénoménes non linéaires d’ordre 2, on considére un milieu non
centrosymétrique (y® = 0) excité par une lumigére incidente intense ayant deux composantes
fréquentielles w1 et w2 avec E; et E, les amplitudes correspondantes, tel que :

E(t) = Eje™'@1t + E,e~'@2t 4 ¢ c, (1.4)

L’interaction du champ avec le matériau donne lieu a la génération d’une troisieme onde de
pulsation ms.

Ainsi, P(®)(t) représente la polarisation non linéaire d’ordre 2 créée dans le matériau par le
champ incident, et s’écrit sous la forme suivante :

PA (1) = gox PE(t) (1.5)

PA(t) = gox @ (Eje™i01t 4 Eye~i@2t 4 ¢ ¢,)? (1.6)

+ E,2e” w2t 4 ¢ c) + 260 P (ELEy" + E,E,)

En développant 1’équation (1. 5), on obtient des termes illustrant les phénomenes non linéaires
précédemment cités. Les termes qui dépendent des pulsations (w1 et w2) représentent I’émission
d’une nouvelle radiation de pulsation w3 (somme de fréquence, différence de fréquence et
doublage de fréquence). En revanche, celui qui ne dépend pas de la pulsation correspond a la
création d’un champ électrique statique dans le milieu et n’engendre aucune radiation (la
rectification optique). Le Tableau 1.1 rassemble ces processus et présente également les termes
de la polarisation qui sont a I’origine de leur génération.

Il faut noter que ces processus sont trés largement utilisés dans de nombreuses applications
comme les sources laser accordables, I’imagerie biomédicale, les lidars...

Processus non linéaires d’ordre 2 Termes correspondants
Génération de somme de fréquence P(w, + wy) = 2E4E,
Génération de différence de fréquence P(w, — wy) = 2E,E,”
Génération de seconde harmonique PQ2w,) = 2E,*> Ou PQRw,) = 2E,*
Rectification optique P(0) = 2e0x P (ELE,* + E,E,")

Tableau 1.1 : Tableau récapitulatif des processus non linéaires d’ordre 2.
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1.2.2. La génération de second harmonique

La génération de second harmonique (en anglais Second Harmonic Generation « SHG ») est un
phénomeéne non linéaire paramétrique du second ordre découvert pour la premiére fois en 1961
par Franken et al. A cette époque, ils observaient un rayonnement de couleur bleu émis par un
cristal de quartz, traversé par un laser a ruby de couleur rouge [3]. Cette conversion de fréquence
s effectue comme présenté dans la Figure 1.1. Le faisceau d’excitation traverse le milieu y? en
émettant un autre faisceau de fréquence double. C’est un cas particulier de la génération de
somme de fréquence, ol m1= w>= ®. Selon le diagramme énergétique (Figure 1.1 (b)), deux
photons incidents de méme pulsation ® sont absorbés et un photon d’une pulsation 2w est
généré.

(a) (b)

p W S VE— 2w
W Milieu x@ —— 2 (1) w

4

Figure 1.1 : Schéma représentant la génération de seconde harmonique, (b) diagramme énergétique
correspondant (la ligne pleine est le niveau fondamental et les lignes pointillées sont les niveaux virtuels).

Dans ce cas, on considére le champ électrique E(t) = Ee™*“t + c. ¢ de 1’onde incidente avec
w sa pulsation et E son amplitude. D’ou, la polarisation non linéaire d’ordre 2 prend la forme
simplifiée suivante :

PA(t) = (goxPE?e~29t + c.c) + 2¢0xPEE” (1.8)

Avec gy PEZe 20t 4 ¢ creprésente la génération de second harmonique et
2e0x P EE™ représente la rectification optique.

Outre son utilisation pour développer des sources laser a la fréquence double, la génération de
second harmonique montre son efficacité en imagerie biomédicale pour détecter le collagene
dans les cellules. Cette technique d’imagerie est trés répandue et elle sera décrite dans le
chapitre 2. D’autre composants comme des absorbants saturables ou des filtres temporels
ultrarapides sont aussi réalisés a partir du doublage de fréquence [4].

e Accord et désaccord de phase :

L’accord de phase est une condition principale pour laquelle la conversion de fréquence est
optimale. D’un point de vue microscopique, cela signifie que les dipoles dans le cristal non
linéaire oscillent en phase et I’interférence des ondes émises est constructive.

Pour expliquer cette condition, considérons le cas genéral de la genération de somme de
fréquence ou deux champs de deux fréquences différentes vont intervenir pour générer une
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somme de fréquence [5]. La condition de I’accord de phase est alors exprimée en fonction des
vecteurs d’onde, tel que :

E1+E2=E3_>Ak=7€1+zz_7€3 (19)

Tl](

wi)wij . . . , . -
Avec kj = % le vecteur d’onde d’une pulsation wj, Ny I’indice de réfraction et ¢ la vitesse

de la lumiére dans le vide.

On considere que les ondes se propagent suivant z en ayant le champ électrique suivant :

Ei(z,t) = c/ljei(kiz_"’it) +c.c. (1.10)

En remplacant le champ électrique et la polarisation non linéaire d’ordre 2 dans 1’équation (1.3),
on obtient les équations couplées suivantes :

[ aa
dz

— p3dqldqzeiAkZ’ (111)

dA .
< dzl — plc/l3c/l;€_mkz, (I 12)

\ a4,

- — plc/l3c/lfe_mkz, (1.13)

Zideffwj
ijZ

Avec p; = ,etdgsr =§)((2).

Cela permet d’obtenir I’amplitude de 1’onde a la pulsation w3 générée dans le cristal de longueur
L, et par suite calculer son intensité :

AkL
Is = 2nzgoc|Az|* = I5 < 111, [sincz (T)] (1.14)

Avec sinc(a) = ¥ L’intensité dépend principalement du carré du sinus cardinal qui est ici

lie au (Azﬂ) Le sinus cardinal passe par un point maximum pour% =0 < Ak = 0. LaFigure

.2 représente son évolution en fonction de la condition de 1’accord de phase Ak .
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Figure 1.2 : Evolution du carré du sinc en fonction de la condition d’accord de phase A% [6].

A partir de cette expression, on définit la longueur de cohérence L, = A”—k qui représente la
distance parcourue dans le cristal pour laquelle I’intensité de 1’onde générée est maximale. Au-

dela de cette limite, I’onde engendrée restitue son énergie a I’onde fondamentale.

D’autre part, la condition d’accord de phase Ak = 0 se traduit par une conservation de I’énergie
échangee.

Ak = 0 (= kl + k2 - k3 (=4 nl((l)l)(l)l + nz(wz)wz = n3((l)3)0)3 (I 15)

Pour le cas de la génération de la seconde harmonique, lorsque w; = w, = w et w3 = 2w, On
obtient :

2k, = k3 © 2n,(w) = n3;(2w) (I.16)

Il est impossible de satisfaire ces conditions dans des milieux a dispersion normale qui se
caractérisent par une croissance de 1’indice de réfraction lorsque la fréquence augmente. D’ou,
I’utilisation de cristaux non linéaires biréfringents. Dans ce cas, 1’accord de phase est réalisé en
orientant le cristal selon un angle 6 [7].

(a) (b)
n(w) n, (@) 20
A
ne.@(zw) _.-""‘7
/ ne(w) /
 mam—1 w
» Pulsation

w 2w’
Figure 1.3 (a) Variation des indices ordinaires et extraordinaires en fonction de la pulsation et de I’orientation du
cristal, (b) schéma d’accord de phase par biréfringence.
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I1 faut noter que la température est aussi un paramétre qui controle la condition d’accord de
phase. Il a par exemple été démontré par M. V. Hobden et J. Warner que les indices de réfraction
ordinaire et extraordinaire d’un cristal non linéaire « le niobate de lithium » varient avec la
température [8].

Differents types de cristaux :

L’accord de phase par biréfringence peut étre réalisé de différentes maniéres et dans différents
types de cristaux. On peut par exemple mentionner les types I et Il (Figure 1.4).

(a) (b)

Type I Type II
N, n,
F "
|
|
- » N, |
_______ . > n
SH e ?

Figure 1.4 : Accord de phase par birefringence () type I et (b) type II.

Dans I’accord de phase de type I, I’onde incidente est linéairement polarisée suivant un axe
neutre du cristal tandis que la génération de second harmonique est obtenue sur 1’autre axe
neutre perpendiculaire. Dans 1’accord de phase de type II, I’onde incidente est orientée a 45
degrés des axes neutres. Le cristal est donc excité suivant ses deux axes neutres tandis que la
génération au second harmonique apparait suivant 1’un des deux axes.

e Quasi-accord de phase :

Il existe une deuxiéme technique permettant d’obtenir une agilité des vitesses dans les
matériaux et qui est appelée « Quasi-accord de phase ». Celle-ci a été proposée par Armstrong
et al. en 1962 [9]. En utilisant cette méthode, il est possible de compenser le déphasage obtenu
entre les ondes dans une direction particuliére correspondant a une valeur trés forte de la non-
linéarité et qui n’est généralement pas obtenue par biréfringence. Une inversion périodique du
signe de la non-linéarité est imprimée dans le matériau. La période est nommée A et elle est

équivalente au double de la longueur de cohérence deja mentionnée, tel que A= 2L, = A—Z. La

Figure 1.5 (a) est une représentation d’un cristal périodiquement polarisé avec une période A.
On peut aussi visualiser, sur la Figure 1.5 (b), comment I’amplitude de 1I’onde générée varie en
fonction de la propagation et pour différentes conditions d’accord de phase.
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Figure 1.5 : (a) Représentation d’un cristal avec une polarisation périodique, (b) Amplitude de I’onde générée
dans les conditions de I’accord de phase, du quasi-accord de phase et du désaccord de phase en fonction de la
longueur parcourue dans le milieu [2].

Par exemple, la polarisation périodique du Niobate de Lithium LiNbOs (en anglais Periodically
Poled Lithium Niobate « PPLN ») permet d’exploiter le coefficient non linéaire le plus élevé
du cristal ce qui n’est pas possible avec un accord de phase par biréfringence. Cette technique
a été appliquée au LiNbO3z en 1994 et reste actuellement la méthode la plus employée pour la
génération de seconde harmonique [10].

Le PPLN est le cristal que je vais utiliser dans mes expériences afin d’engendrer, non pas une
simple onde a I’harmonique deux, mais un continuum de longueurs d’onde allant de I’'UV a
I’infrarouge. Ce processus, comme nous le verrons plus tard, s’appuie sur la génération de
second harmonique en régime de désaccord de phase.

Il est également important de noter qu’au-dela de la non-linéarité d’ordre deux (rs3=3x107!
m/V), le cristal de PPLN possédé également une forte non-linéarité d’ordre trois (3
=1.6x10"2! m?/V2) [11]. Dans ces conditions, et comme je le montrerai par la suite, il est
possible d’engendrer des élargissements spectraux importants en combinant les non-linéarités
d’ordre 2 et 3 avec une simple orientation du vecteur polarisation de I’onde incidente.

1.2.3. La rectification optique

La rectification optique, évoquée précédemment, est la génération d’un champ électrique
statique grace a un mélange a trois ondes [12]. Elle est considérée comme 1’inverse de I’effet
électro-optique. Ce processus consiste a créer une onde électrique dans le matériau qui suit, non
pas I’oscillation rapide du champ optique mais, la variation de son enveloppe (Figure 1.6). Cet
effet est largement exploité pour engendrer des impulsions électriques courtes dont le spectre
peut atteindre le domaine térahertz lorsqu’une impulsion femtoseconde est utilisée comme
pompe [13]. L’utilisation de lignes de transmission microrubans ou coplanaires en arsenide de
gallium ou en niobate de lithium permet également de guider et de contrdler le profil de ’onde
en sortie [14,15]. Il est également possible de comprendre ce phénoméne d’un point de vue plus
quantique avec une absorption de photons pour créer des paires électron-trou ce qui permet de
diminuer la résistivité du matériau et la génération d’un photo-courant [16-19]. Je me suis
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appuyee sur ce principe pour obtenir des impulsions électriques picosecondes a partir d’un
générateur a onde gelée intégrant des semi-conducteurs dopés a base de silicium et activés par
un laser femtoseconde. L’utilisation de la rectification optique me permettra, par la suite,
d’engendrer, sans retard et sans gigue temporelle, des impulsions électriques de quelques
kilovolts (Voir Chapitre 111).

Impulsion laser Milieu x@ Impulsion
monocycle

Alt) M IM d?P/d*t
-ﬂf-“”'ﬂ‘ I

|ﬂ| ‘

Figure 1.6 : Schéma représantant I’effet de rectification optique.

||I|"J»~r—

1.3. Les effets non linéaires d’ordre 3 « 3©® »

Les effets non linéaires du troisieme ordre peuvent étre engendrés dans tous les milieux et donc
dans la silice, qui est le matériau le plus utilisé pour la réalisation de fibres optiques. On peut
classer ces effets en deux catégories : les effets élastiques et non élastiques. Ceux-ci peuvent
engendrer des conversions de fréquence et une variation de 1’indice du matériau sous ’effet de
I’intensité d’une onde incidente.

1.3.1. La génération de troisieme harmonique

La génération de la troisieme harmonique est une conversion de fréquence qui est similaire a la
génération de second harmonique mais impliquant trois photons a la méme pulsation w a la
place de deux. Ainsi un photon a la pulsation 3w est engendré. La Figure 1.7 () et la Figure 1.7
(b) représentent schématiquement ce processus.

(a) (b)

w ——- Mi'ieux[gl ES— 3w I I

Figure 1.7 : (a) Schéma représentant la génération de troisieme harmonique, (b) diagramme énergétique
correspondant (la ligne pleine représente le niveau fondamental et les lignes pointillées représentent les niveaux
virtuels).
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Dans ce cas, la polarisation non linéaire d’ordre 3 s’écrit sous la forme:
PO(t) = gox PE3(t) (1.17)

Pour simplifier les étapes de calcul, on considere le champ électrique E(t) = B cos(w), ce qui
donne :

1 3
HOIGE Zeo)(“) B cos(3wt) + Zso)((3)B3 cos(wt) (1.18)

Le premier terme de cette expression désigne la création d’une nouvelle radiation a la fréquence
3w par le processus de la génération de troisieme harmonique (3w). Quant au deuxiéme terme,
il représente un effet appelé effet Kerr lié a la fréquence du champ incident [2].

1.3.2. L’effet Kerr

L’effet Kerr est un effet non linéaire élastique qui se produit dans des milieux soumis a une
intensité optique importante. Il se manifeste par une modification de I’indice de réfraction.
Différents processus utilisent ce changement d’indice et constituent ensemble la base de la
génération de supercontinuum « SC » dans les milieux . Je vais présenter dans cette partie
ces processus qui me permettront, par la suite, d’engendrer des élargissements spectraux dans :
les fibres multimodes, les cristaux quadratiques et les cristaux centrosymétriques cubiques
comme le grenat d'yttrium-aluminium dopé au néodyme (Nd**: YAG).

Je précise ici que ces processus non linéaires sont tous tres connus depuis plus de 60 ans et la
description partielle que j’en fais est inspirée des nombreux ouvrages disponibles dans le
commerce (Ex : Robert W. Boyd, Fourth Edition).

L’indice de réfraction n s’écrit sous la forme de deux contributions linéaire et non linéaire et
dépend de I’intensité du champ incident, tel que :

n(t) = ng + nyI(t) (I.19)

Avec n, I’indice linéaire du matériau (pour une faible intensité du champ incident), n, son
indice non linéaire et I(t) I’intensité du champ incident.

1.3.2.1. L’automodulation de phase

L’effet Kerr se traduit, par exemple, par un effet d’automodulation de phase (en anglais Self-
Phase Modulation « SPM ») observée pour la premiére fois dans les années soixante [20,21].
Lorsqu’une impulsion optique puissante traverse un milieu non linéaire (%), elle subit une
modulation de sa phase sous I’effet de son intensité. Cette variation temporelle de la phase de
I’impulsion conduit a une variation de la fréquence instantanée, ce qui implique un décalage
fréquentiel vers les hautes et les basses fréquences.
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La phase modulée s’écrit alors sous la forme suivante :
L
() = —(no + nzl(t))wOE (1.20)

Avec wy = % la pulsation de 1’onde incidente, A, sa longueur d’onde, L la longueur de
0

propagation de I’impulsion dans le milieu.

On introduit le terme de fréquence instantanée qui dépend de la variation de la phase et on
obtient :

dp(®) (L.21)

w(t) = wy + it

w(t) = wg — nzwoéd;—(tt) (1.22)
La Figure 1.8 illustre la SPM due a la propagation d’une impulsion a profil Gaussien dans le
milieu non linéaire. Elle montre un décalage fréquentiel vers les fréquences inférieures et
supérieures au niveau des fronts montant et descendant respectivement. Ce décalage permet
alors d’élargir le spectre de I’impulsion avec une phase spectrale maitrisée ce qui permet
potentiellement de la comprimer.
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Figure 1.8 : Profil temporel d’une impulsion Gaussienne (noir) et la variation de la fréquence instantanée (rouge)
[22].

1.3.2.2. La modulation de phase croisée

Un second phénomene qui dépend directement de 1’ effet Kerr est la modulation de phase croisée
(en anglais Cross-Phase Modulation « XPM »). Elle est similaire a la SPM mais elle apparait
quand deux impulsions optiques de pulsations différentes se propagent simultanément dans le
méme milieu non linéaire. On obtient une variation d’indice de réfraction qui est due, non
seulement a I’intensité de la premiére onde optique I; , mais aussi a I’intensité de la deuxiéme

I,.
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1.3.2.3. L’autofocalisation

L’effet Kerr se manifeste dans le domaine temporel mais aussi dans le domaine spatial. On
parle alors d’autofocalisation quand 1’effet de phase spatiale est important. La répartition
spatiale de I’intensité des faisceaux optiques, la plupart du temps de type Gaussien, permet une
modification de la phase spatiale au centre du faisceau [23]. Dans ces conditions une lentille
convergente appelée « lentille de Kerr » permet de focaliser le faisceau sur lui-méme. La
diffraction naturelle du faisceau peut étre exactement compensée. On parle alors de soliton
spatial (uniqguement stable en 1 dimension pour la non-linéarité Kerr). Du fait de la non
saturation de I’effet Kerr, une trop grande intensité au centre du faisceau peut donner lieu a une
autofocalisation extréme qui peut conduire a un effet de filamentation [23]. Un indice non
lineaire négatif (n, < 0) conduit & une défocalisation spatiale du faisceau.

1.3.3. Le mélange a 4 ondes

Le mélange a 4 ondes (en anglais Four Wave Mixing « FWM ») est un processus non linéaire
d’ordre 3 1ié a la susceptibilité ¥ et ainsi & la polarisation non linéaire P (t). Il est trés
similaire, dans son fonctionnement, au mélange paramétrique a trois ondes décrit
précédemment. Comme son nom I’indique il mélange quatre champs en respectant des
conditions d’accord de phase et de conservation de 1’énergie impliquée dans le processus.

On peut alors écrire :

kl + kz = k3 + k4, (I 23)

w1 + Wy = W3 + Wy (I 24‘)

Il est également possible d’engendrer deux ondes avec des pulsations w5 et w, a partir de deux
ondes possédant la méme pulsation w, . On parle alors de cas dégénéreé :

2(1)1 = W3 + Wy (I 26)
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Figure 1.9 : Schémas représentant le mélange a quatre ondes.

Le développement mathématique de ce processus, a partir des équations de Maxwell, est trés
connu et largement décrit dans de nombreux ouvrages [24] ou dans les premiers papiers sur les
interactions lumiére-matiére [9],[25-27]. Pour ces raisons, je ne vais pas detailler le calcul
menant aux expressions des équations couplées.

Il est néanmoins important de noter que de nombreux processus physiques sont basés sur ce
mélange a quatre ondes, ou que I’on peut décrire ces processus en utilisant le formalisme du
mélange paramétrique a quatre ondes. On peut citer :

e La diffusion cohérente Raman anti-Stokes (Coherent Anti-Stokes Raman Scattering
“CARS”).

e Ladiffusion cohérente Raman Stokes (Coherent Stokes Raman Scattering “CSRS”).
e Le Raman stimulé (Stimulated Raman Scattering “SRS”).

e [’instabilité de modulation

La génération de troisiéme harmonique x© ...

1.4. L’instabilité de modulation

L’instabilit¢ de modulation (en anglais Modulation Instability « Ml ») est un phénoméne
universel observé dans différentes branches de la physique, a savoir : la physique des plasmas,
I’hydrodynamique et particuliérement 1’optique [28-30]. La recherche concernant cette notion
a commencé depuis les années 60 [31,32]. Plus tard, les études ont été menées dans les fibres
optiques et les cristaux (régimes de dispersion normale et anormale).

Lorsqu’une onde électromagnétique traverse un milieu non linéaire et dispersif, son amplitude
change et se module sous ’effet de I’interaction avec le matériau. Elle subit des modulations
dans le temps ou dans I’espace qui se manifestent par ’apparition d’un train d’impulsions en
régime temporelle ou par une succession de faisceaux rapprochés dans le domaine spatial. D’un
point de vue spectral, cela se traduit par la formation de raies latérales de part et d’autre de la
fréquence de pompe. Ainsi, ce processus se represente comme un melange a quatre ondes. Il
faut noter que dans le cas des fibres, ’instabilité augmente d’une maniére exponentielle au
cours de la propagation de I’onde due a la contribution de 1’automodulation de phase et de la
dispersion [33,35].
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1.5. Le soliton

En 1834, I’Ecossais John Scott Russel élaborait, pour la premiére fois, le concept de 1’onde
solitaire défini plus tard sous le nom du Soliton [36]. Il a observé une vague qui se propageait
dans un canal fluvial sur une longue distance et sans subir de déformation. Plus tard, ce genre
d’onde autoconfinée et stable a été démontré dans de nombreux domaines de la physique
(Hydrodynamique [36], Optique [37], Mécanique [38], Electronique [39], Plasma) et méme
dans le domaine de la biologie [40]. En optique, le soliton résulte d’une compensation entre des
effets de phase linéaires, induits par exemple par la dispersion ou la diffraction, et les effets de
phase non linéaires engendrés par 1’effet Kerr, la génération de second harmonique [41], I’effet
photoréfractif [42]... Plus précisément, et dans les cas particuliers du temps et des fibres
optiques, une onde intense subit I’impact de la dispersion chromatique et peut modifier
simultanément I’indice du milieu par effet Kerr. Ces deux effets peuvent se compenser et
donner lieu a un soliton temporel qui se propage sans distorsion [37,43]. D’un point de vue
spatial, I’autofocalisation induite par effet Kerr peut contrebalancer la diffraction du faisceau.
Dans ce cas, le soliton est dit « spatial » et il a été observé pour la premiére fois par Alain
Barthélémy et al. en 1985 [44]. Les solitons ont également été étudiés dans les milieux massifs,
les liquides [44], les gaz [45], les plasmas.

Soliton et autodécalage fréquentiel :

Le soliton peut subir un décalage de sa fréquence centrale sous I’effet du gain Raman, on parle
alors d’un autodécalage fréquentiel (en anglais Soliton Self Frequency Shift « SSFS »). Du fait
de sa faible durée temporelle, le spectre du soliton peut contenir une ou plusieurs raies Stokes
Raman. Dans ces conditions, une partie des hautes fréquences du spectre solitonique est
absorbée en faveur d’une amplification des basses fréquences [46]. Ce mécanisme particulier a
été largement utilisé dans les fibres optiques pour la génération de supercontinua dans le
domaine de I’infrarouge. Il permet d’obtenir un spectre trés modulé temporellement mais avec
des largeurs de plusieurs centaines de nanomeétres [47].

1.6. L’effet quadratique en cascade

C’est un effet de conversions successives non linéaires d’ordre 2 observé dans des cristaux non
centrosymeétriques doubleur de fréquence (PPLN, LBO, KTP...) et placés dans des conditions
de désaccord de phase [48-50]. Il peut engendrer des variations de la phase des ondes
fondamentale et harmonique et initier la création d’une onde solitonique [43,51]. Le
changement de phase observé est considéré comme similaire a celui obtenu dans le cas de 1’effet
Kerr. Ce concept est par exemple utilisé pour trouver une solution a la propagation de solitons
spatiaux quadratiques a deux dimensions.

Sous des conditions particulieres de désaccord de phase, il a ét€ montré que 1’effet de cascade
permettait d’¢largir le spectre des ondes fondamentale et harmonique et de permettre la
génération de somme de fréquence en régime large bande dans le proche UV [49,49]. D’aprés
la Figure 1.10, inspiré de cette étude, on distingue les conversions de fréquence possibles a la
suite d’une interaction non linéaire dans un cristal quadratique. Cette étude me servira
d’exemple pour la génération de supercontinuum dans un cristal de PPLN.
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Figure 1.10 Représentation du diagramme énergétique de la conversion de fréquence par effet cascade mise en
jeu pour un élargissement spectral dans un cristal PPLN pompé par des impulsions optiques de 30 ps. (SHG:
Second Harmonic Generation, THG: Third Harmonic Generation, FWM: Four Wave Mixing, OPG: Optical

Parametric Generation, SFG: Sum Frequency Generation)

1.7. La diffusion Raman spontanée/stimulée

En 1928, Chandrashekhara Venkata Raman et Leonid Mandelstam (voir aussi les travaux de
Adolf Smekal en 1923 [52]) ont découvert que lorsqu’une lumiére incidente (pompe) avec une
pulsation wp illuminait un milieu, elle se diffusait en émettant une radiation a une fréquence
inferieure (onde Stokes) perdant ainsi une partie de son énergie. Celle-ci est alors transmise au
milieu sous I’effet d’une vibration moléculaire. Ce processus a une dynamique parfaitement
linéaire et est nommé I’effet Raman spontané [53,54]. Il constitue également la base de
plusieurs méthodes de spectroscopie et d’imagerie.

Dans le cas particulier ou I’onde de pompe est suffisamment forte, un second photon peut
intervenir est étre a son tour diffusé par la molécule en vibration. Dans ce cas, une onde de
fréquence supérieure est engendrée (onde anti-Stokes) et on peut parler de Raman stimulé. Ce
phénomeéne non linéaire a été découvert en 1962 par W. K. Ng and E. J. Woodbury [25,55] et
est présent dans tous les matériaux et spécifiquement dans les fibres optiques du fait du
confinement du champ sur de grandes longueurs (forte densité de puissance). Au-dela de la
spectroscopie et de 1’imagerie, ce processus de conversion de fréquence est trés utile pour
engendrer des supercontinua dans les fibres optiques [47]. Le décalage spectral engendré dans
le matériau est de 13,2 THz dans la silice et est fagconné par la forme du gain Raman donné par
la partie imaginaire de la susceptibilité non linéaire résonnante. Ce gain peut induire un effet de
cascade qui s’illustre par la création de multiples raies spectrales [56,57].

Le diagramme présenté dans la Figure 1.11 (a) explique 1’échange énergétique au sein de la
diffusion Raman. Généralement, 1’onde anti-Stokes est émise avec une intensité inférieure a
celle de I’onde Stokes du fait de la nature de I’interaction qui la génére (non linéaire). On peut
expliquer aussi cette infériorité par une probabilité moindre que le matériau a d’émettre a cette
longueur d’onde [58,59].
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Figure 1.11 : (a) Representation schematique des effets Raman spontané et stimulé, (b) diagramme énergétique
des processus.

Cette interaction lumiere-matiére, basée sur la mise en vibration de molécules a par la suite
permis de développer les techniques de spectroscopie et de microspectroscopie Raman
cohérente employées pour I’identification des modes vibrationnels notamment dans le domaine
biomédical. La premiére mise en évidence de cette technique a été réalisée par P.D. Maker et
R.W. Terhune en 1965 [26], puis développée en 1974 par R. F. Begley et al. avec 1’apparition
de I’acronyme CARS (en anglais Coherent Anti-Stokes Raman Scattering) [60]. Cette
technique a I’avantage de ne pas introduire de marqueurs au niveau de 1’échantillon.

1.8. Conclusion

Dans ce chapitre j’ai décrit les processus non linéaires sur lesquels je vais m’appuyer tout au
long de mon manuscrit. Ce sont des interactions lumiére-matiere qui apparaissent pour des
densités de puissance fortes, qui engendrent une modification importante de 1’onde incidente et
permettent la réalisation de conversions de fréquence a large bande spectrale. J’ai présenté, dans
un premier temps, les effets d’ordre 2, notamment la SHG, que je vais utiliser en régime de
désaccord de phase afin d’engendrer un supercontinuum dans les domaines du visible et du
proche infrarouge dans un cristal de PPLN. Ce spectre large sera par la suite utilisé pour réaliser
une expérience d’imagerie vibrationnelle. Parmi ces effets d’ordre deux la rectification optique
sera utilisée pour la génération d’ondes micro-ondes dans le domaine picoseconde pour
I’excitation de différents matériaux. Une expérience de spectroscopie électronique sera aussi
montrée. Dans les effets d’ordre trois, les processus basés sur I’effet Kerr serviront a expliquer
les générations de supercontinua que je vais réaliser dans les fibres optiques multimodales, les
cristaux quadratiques (en complément du y®) et des cristaux cubiques comme le Nd**: YAG.
Enfin, la partie imaginaire de la susceptibilité non linéaire d’ordre 3 sera utilisée pour démontrer
des imageries multiplex-CARS de nouvelle génération.

L’introduction des effets non linéaires dans le chapitre 11 ouvre la porte au chapitre 2 qui est
consacré a la description des techniques d’imagerie et la génération du supercontinua avec
lesquels j’ai mis au point des expériences de CARS large bande.
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Chapitre II: Multiplex-CARS
picoseconde sans ligne a retard
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Chapitre Il.  Multiplex-CARS picoseconde sans ligne a retard

Les techniques d’imagerie optique non linéaire ont tres largement amélioré notre capacité a
identifier la structure de la matiére, en particulier les échantillons biologiques aux échelles
moléculaire, cellulaire et tissulaire. Parmi toutes les méthodes existantes nous pouvons citer la
génération de second ou de troisieme harmonique, la spectroscopie de fluorescence par
absorption monophotonique et multiphotonique, et les méthodes d’identification moléculaire
basees sur le Raman stimulé. Parmi celles-ci, la microspectroscopie M-CARS (ou Multiplex-
CARS) « Multiplex Coherent Anti-Stokes Raman Scattering » est une des méthodes
vibrationnelles largement mises en ceuvre dans le domaine biomédicale. Elle est sélective en
terme d’identification moléculaire, non destructive et permet de sonder simultanément tous les
modes de vibration. Dans ces conditions, le développement d’un systéme d’imagerie combinant
plusieurs modalités et permettant la collection d’un maximum d’informations moléculaires est
un défi technologique et instrumental.

Dans ce chapitre nous allons nous concentrer sur un nouveau systeme M-CARS qui peut étre
combiné avec d’autres méthodes d’imagerie comme la fluorescence, obtenue de maniéere
linéaire ou non linéaire, mais aussi avec les signatures de mécanismes paramétriques comme la
génération d’harmoniques et la somme de fréquences. Il est également important de considérer
d’autres méthodes d’excitation de la matiére comme 1’électrostimulation par des micro-ondes
allant du domaine MHz au GHz. Pour mettre en place un systeme M-CARS, il est nécessaire
d’avoir une onde pompe monochromatique et une onde Stokes a large bande spectrale pouvant
couvrir la totalité de la bande d’intérét entre 0 et 4000 cm™. Les systémes existants utilisent, a
I’heure actuelle, des sources laser dans le domaine de I’infrarouge, dont le faisceau initial est
divisé en deux voies. La premiere représente 1’onde Stokes polychromatique, généralement
obtenue a partir de I’excitation d’une fibre non linéaire a cristaux photoniques PCF « Photonic
Crystal Fiber », et la seconde sert de pompe pour le processus de mélange a quatre ondes sur
lequel repose le concept du CARS. Une ligne a retard est alors utilisée pour rattraper la
différence de chemin optique introduite par la fibre et ainsi pouvoir synchroniser les ondes
pompe et Stokes. L’utilisation de milieux non linéaires plus courts comme les cristaux a non-
linéarités cubique et/ou quadratique est peu répandue du fait de la nécessité d’augmenter
significativement la puissance de la source de pompe pour obtenir un rayonnement a large
bande spectrale. Les systémes bases sur des oscillateurs paramétriques optiques (en anglais
optical parametric oscillator « OPO ») sont plus répandus mais nécessitent systématiquement
la mise en place d’un processus d’identification séquentiel c’est a dire un balayage des
différentes longueurs d’onde qui constituent le spectre vibrationnel de 0 & 4000 cm™.

Ce chapitre est destiné a la caractérisation de nouvelles sources de supercontinuum utilisables
en systeme M-CARS sans ligne a retard. Celles-ci sont basées sur différents processus non
lineaires obtenus dans plusieurs milieux cristallins ou vitreux. Tout d’abord, je vais décrire
différentes techniques d’imagerie non linéaire et je présenterai succinctement un état de 1’art de
la génération de supercontinuum. Dans un second temps, je décrirai le mécanisme d’un
élargissement spectral dans un cristal quadratique de type PPLN que je vais utiliser pour réaliser
un systeme M-CARS sans ligne a retard. J’utiliserai ensuite, et sur le méme principe d’imagerie,
un cristal & maille cubique présentant uniquement une non-linéarité du troisiéme ordre (le Nd**
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: YAG) qui apportera aussi une particularité non linéaire nouvelle, basée sur un transfert
d’énergie du domaine visible vers I'infrarouge. Je terminerai ce chapitre avec ’étude de
propagations non linéaires complexes dans les fibres multimodales que j’appliquerai a
I’imagerie M-CARS sans ligne a retard et qui est baseé sur une dynamique de reconstitution de
I’onde de pompe apres une génération de 1’onde Stokes large bande. Pour chacune des trois
méthodes je mesurerai des spectres et des images M-CARS en réutilisant 1’onde de pompe
résiduelle.

11.1. Imagerie multimodale

La réponse d’un milieu soumis a un champ ¢électromagnétique se traduit par un phénoméne
d’absorption ou de diffusion de I’onde excitatrice. Des transitions électroniques, vibrationnelles
et rotationnelles ont lieu, a 1’échelle microscopique, et dépendent de 1’énergie de 1’onde
excitatrice (c-a-d de sa longueur d’onde) (Figure 11.1). L’analyse du spectre de diffusion ou
d’absorption, finalement obtenu, permet d’identifier 1’échantillon et de découvrir sa structure
moléculaire. Ces techniques sont largement utilisées pour analyser des échantillons
biologiques, notamment lorsqu’elles sont couplées a un microscope pour obtenir des images de
cellules ou de tissus. Grace a un systeme de balayage micrométrique, il est possible d’exciter
I’échantillon biologique en tout point et d’enregistrer le spectre pour chaque pixel. Cela permet
de reconstruire I’image de 1’objet pour n’importe quelle longueur d’onde. Ces méthodes
d’imagerie (linéaire et/ou non linéaire) sont basées sur 1’émission de : la fluorescence, la
génération d’harmoniques, le Raman spontané et stimulé, les mélanges paramétriques a quatre
ondes, et constituent un véritable outil pour 1’étude des milieux biologiques. Il faut souligner
ici que chacune de ces méthodes a des avantages et des inconvénients mais elles sont
généralement complémentaires. Le couplage de ces différentes méthodes dans un seul
dispositif, utilisant la méme source d’excitation, permet de construire une image multimodale
représentant la composition de 1’échantillon étudié. Notre objectif dans ce travail est donc de
développer un systeme & partir duquel il sera possible d’obtenir une image multimodale
mélangeant « le M-CARS, la SHG et la fluorescence » grace a un systéeme laser pulsé a bande
spectrale ajustable.

Niveaux électroniques
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Niveaux vibrationnels
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Figure 11.1 : Diagramme représentant les transitions énergétiques dans un échantillon selon I’onde excitatrice.
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11.1.1. Imagerie de fluorescence

La microscopie de fluorescence, a été largement utilisée pour développer des recherches en
imagerie et pour réaliser des diagnostics biologiques de tissus ou de cellules [1]. C’est en 1852,
que G. G. Stokes expliquait le phénomene de la fluorescence avec le constat que la longueur
d’onde d’émission est plus haute que la longueur d’onde excitatrice [2]. Des les années 1950,
le développement de la microscopie confocale permet d’obtenir des images de cellules vivantes
et cela malgré sa limitation en termes de résolution spatiale et de profondeur d’analyse. Des
progrés plus récents avec des techniques de microscopie de fluorescence ont permis une
évaluation plus précise des structures biologiques [3].

La microscopie de fluorescence est une des techniques les plus répandues pour I’imagerie des
échantillons biologiques. Elle consiste & exciter les niveaux électroniques par une lumiére dans
la gamme UV-VIS et de détecter le signal de fluorescence émis [2]. L’émission de fluorescence
peut étre endogene ou exogeéne. Dans cette derniére, il est nécessaire d’introduire, au sein des
échantillons biologiques, des molécules particuliéres « fluorophores » (Rhodamine B, DAPI...)
grace auxquelles ’image de 1’échantillon peut étre reconstruite. Ce processus s’effectue selon
le diagramme de Jablonski présenté dans la Figure 11.2. On parle de microscopie
monophotonique (ou fluorescence a un photon) lorsqu’un photon, d’une énergie égale ou
supérieure a celle de 1’état électronique excité, est absorbé. La molécule subit alors une
excitation puis une désexcitation vers 1’état fondamental en émettant un signal a une longueur
d’onde différente de celle de I’onde initiale.

La microscopie biphotonique, mise en place en 1990 [4], est un processus d’absorption non
linéaire utilisant des laser impulsionnels (domaines: nanoseconde, picoseconde et
femtoseconde) dans la gamme infrarouge. Ce processus a lieu quand deux photons ayant une
somme d’énergie égale a celle de 1’état électronique excité, sont absorbés. Le signal de
fluorescence est émis au point de focalisation contrairement au signal généré par la fluorescence
a un photon, comme illustré dans la Figure 1.2 (b) et (c). Les laser infrarouges ultracourts
permettent de sonder les échantillons avec des puissances crétes élevées et des puissances
moyennes faibles. Ce type d’excitation évite I’endommagement du milieu notamment les
milieux biologiques comme les cellules et les bactéries. En outre, elle assure aussi une bonne
pénétration dans 1’échantillon. C’est pourquoi, cette technique est largement exploitée en
imagerie biologique. L’imagerie a trois photons (voir plus) repose sur les mémes principes [5].
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Diagramme de Jablonski (a)
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Figure 11.2 : (a) Diagramme de Jablonski, (b) localisation de la fluorescence pour de la microscopie a 1 photon et
(c) localisation de la fluorescence pour la microcopie a 2 photons / multiphotonique.

11.1.2. Imagerie par génération de la seconde harmonique

La microscopie a génération de seconde harmonique [6] est largement utilisée pour imager des
tissus et des cellules vivantes. C’est une technique non linéaire qui consiste, comme évoqué
précédemment, a détecter un signal a la fréquence double de celle de la pompe d’excitation [7].
Il est indispensable, dans ce cas, d’étudier des milieux non centrosymétriques et de satisfaire la
condition de I’accord de phase pour obtenir un signal fort et cohérent. En biologie, elle permet
d’identifier des structures comme les collagénes, positionnés au sein des tissus mais aussi, la
cellulose et les myosines.

11.1.3. Imagerie par effet Raman cohérent

La diffusion Raman Anti-Stokes cohérente « CARS » est un processus non linéaire observé par
Maker et Terhune en 1965 [8]. Elle combine I’effet Raman et le mélange a 4 ondes, et permet
de détecter les liaisons interatomiques d’un milieu par spectroscopie. Dans ce cas, trois ondes
electromagnetiques Pompe, Stokes et Sonde de pulsations wp,mpe, Wstokes €t Wsonae (€gale a
wpompe) INteragissent avec le milieu pour engendrer une onde anti-Stokes ayant une pulsation
Wanti—stokes = 2Wpompe — Wstokes- L@ SOMmMe cohérente des ondes pompe et Stokes va donner
naissance a un terme de battement Q = wpompe — Wstokes- Si CE terme correspond a la
fréquence de vibration de lamolécule (Q = wpympe — Wstokes = @vibration), €lle résonne d’une
manicre cohérente a une amplitude maximale. Par conséquence, une fois I’onde diffusée et
collectée, on peut analyser son spectre en fonction du décalage Raman et en déduire les modes
vibrationnelles sur une large bande spectrale allant de 0 & 4000 cm™.

Le décalage Raman (en nombre d’onde) s’€écrit tel que :

Sahar WEHBI | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2021 51
Licence CC BY-NC-ND 3.0



107 107

APompe (nm) - AStokes (nm)

Alcm™) = (11.1)

La Figure 11.3 montre le diagramme énergétique selon lequel a lieu le processus CARS. Ainsi,
le CARS ne s’établit que pour une synchronisation et une superposition des ondes pompe et
Stokes. Cet aspect résonnant et cohérent du processus CARS le caractérise par une forte
efficacité de conversion.

Etats virtuels

msonde
wpompa
Etat vibrationnel
wvibra1inn¢
Etat fondamental
wﬂnti-Stnkes

Figure 11.3 : Diagramme énergétique du processus CARS.

La polarisation associée a 1’onde anti-Stokes dépend de la susceptibilité non linéaire d’ordre 3
(résonante) et des champs excitateurs [9] :

P(3)(wAnti—Stokes) = 50)((3)EPompeEPompeE;tokes (“'2)

Ainsi, I’intensité de 1’onde anti-Stokes générée s’exprime en fonction de la norme au carré de
la susceptibilité non linéaire d’ordre 3 :

31272 2. (DKL ’ (1.3)
Iears & [X O] BompelstoresL?sine (T)

Avec L la taille longitudinale de 1’échantillon.

Si la condition d’accord de phase permet de générer un signal d’une forte intensité, cette
condition est souvent non strictement obtenue mais elle est compensée par la faible épaisseur
de I’échantillon. D’autre part et contrairement au Raman spontané, le signal CARS émis n’est
pas lié seulement a une réponse résonnante vibrationnelle mais aussi a une réponse non
résonnante électronique. Cette contribution provient du mélange a 4 ondes électronique et
dépend de la partie réelle de la susceptibilité non linéaire du troisiéme ordre. En conséquence,
la susceptibilité y©) se décompose en deux termes :

« Un terme résonnant )(f? qui contient I’information Raman lié¢ au modes vibrationnels.

, 3) y:z > ) P - . .
« Un terme non résonnant )(,E,}g lié a une reponse électronique et non vibrationnelle.
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La norme au carré de y® total s’écrit sous la forme suivante :

O = @+ 2] = ]+ )+ 2xa R (-4

L’intensité CARS s’exprime alors de la maniére suivante :

3)|? 3)|? 3 3
lears o 08|+ |xia| + 2250 R |7 (115
L’intensité CARS dépend alors de la susceptibilité résonante X}gs)’ non résonante )(Is,eg (sans
(3) (3)

dependance spectrale) et d’une contribution croisée de y,, et de la partie réelle de y
« R[X1(23)] ». La Figure I1.4 présente I’allure de I’intensité CARS totale ainsi que la contribution
de chaque terme.

—— Intensité totale

....... Terme résonant

= = - Terme croisé

= = Terme non résonant

L

Intensité Anti-Stokes (u.a)

Décalage Raman (cm™)

Figure 11.4 : Représentation de I’intensité CARS totale et de la contribution des termes résonnant, non résonnant
et croisé [10].

En opposition au Raman spontané dont I’intensité est uniquement liée a la partie imaginaire de
la susceptibilité, le profil de I’intensité CARS est différent parce qu’il est modifié par la
contribution de la partie non résonante. Son profil spectral est alors distordu montrant un
maximum décalé vers les bas nombres d’onde et un minimum décalé vers les hauts nombres
d’onde.

Cet aspect non résonnant nommé « Bruit de fond non résonnant » constitue une limitation pour
la microscpectroscopie CARS notamment dans la zone d’empreinte digitale ou de nombreuses
vibrations se superposent avec le signal parasite ce qui empéche souvent I’identification de raies
de faibles intensités. Malgré cela, le CARS présente des avantages importants par rapport au
Raman spontané. D’aprés une étude élaborée en 1974 par R.F. Begley et al., ’avantage du
processus CARS s’illustre par une augmentation du signal émis proche d’un facteur 10°. Ainsi
une discrimination moléculaire dans 1’espace, le spectre et sans recours a des marqueurs est
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possible [11]. La premiére mise en place du processus CARS a été réalisée, en microscopie, en
1982 par Ducan et al. [12]. En 1999, Zumbusch et al. ont proposé d’utiliser des sources laser
dans le proche infrarouge (NIR) pour réduire le signal non résonnant et obtenir, par la suite, une
image avec un faible rapport signal/bruit [13]. A I’aide d’impulsions femtosecondes émises a
partir d’un laser Ti:saphir, ils ont réussi a enregistrer une premiére image d’un échantillon
biologique. L utilisation d’une source de pompe infrarouge proche de 1 pm permet 1’émission
du signal CARS dans une zone s’étendant de 750 nm a 1 um, ou la fluorescence naturelle des
échantillons est moins importante évitant ainsi une superposition avec des émissions parasites
[14,15]. On peut egalement noter que le rayonnement infrarouge est moins énergétique et a
moins la capacité a faire monter les particules électroniques vers des niveaux énergétiques hauts
ce qui permet de minimiser 1’impact du bruit de fond non résonant et de la fluorescence. Ces
caractéristiques placent le CARS comme une technique d’imageric sans marquage trés
attrayante. En outre, le CARS a été utilisé pour I’analyse des lipides dans les cellules en
regardant les signatures des vibrations CH2 notamment pour identifier les cellules cancéreuses
[13,16,17].

Dans le but de s’affranchir du probléme du fond non résonnant, plusieurs configurations de
spectroscopie CARS ont été proposées. On peut par exemple citer 1’épi-détection (E-CARS)
[18] qui consiste a mesurer le signal qui revient vers la source, la détection résolue en
polarisation [19], la détection résolue en temps [20], le CARS par interférométrie non linéaire
[21]. Au-dela de la volonté de suppression de la partie du signal issue de la conversion non
résonnante, on peut également citer, le C-CARS (les faisceaux d’excitation sont
contraprogratifs) et 1’électro-CARS (CARS couplé a un champ électrique d’excitation). Le
forward-CARS « F-CARS » consiste a détecter le signal en transmission et représente le
schéma le plus répandu actuellement. C’est d’ailleurs ce processus que je vais utiliser durant
ma these. Des exemples de ces configurations sont illustrées sur la Figure 11.5.

(a) (b) (c)

Echantillon Détecteur Op
F-CARS ‘L

& 7
.Obj. A,
=" . Obi.
. 7

L A—
. Tos . Obj
Oy A Og Obj.
Oy —>\l ; 5 £ . 7
BC | i :
‘Lu} . Obj. o5 —> !
: d ‘L Myg
(0]
Détecteur f m"’[‘ Os v t
E-CARS Oy —>\ / Détecteur
C-CARS
E-CARS F-CARS C-CARS

Figure I1.5 : Différentes configurations de la technique CARS, (a) Epi-CARS, (b) CARS en transmission et (c)
CARS contra-propagatif.
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11.1.4. Multiplex-CARS

11.1.4.1. Principe

En microspectroscopie CARS, deux ondes pompe et Stokes monochromatiques sont employées
pour détecter un seul mode de vibration. Il est néanmoins possible d’améliorer ce mécanisme
afin d’exciter simultanément plusieurs modes vibrationnels ce qui permettrait d’apporter un
nombre important d’informations sur la constitution chimique d’objets biologiques étudiés.
Dans ce contexte, un nouveau systeme de microscpectroscopie appelé « M-CARS » a été
développé par Miller en 2002 [22]. Cette technique est en plein essor depuis une dizaine
d’années. Elle est similaire au processus CARS mais en remplagant I’onde Stokes
monochromatique par une onde polychromatique qui, en interagissant avec 1’onde pompe, peut
exciter divers modes de vibration [23,24]. La mise en place de 1’onde Stokes polychromatique
est réalisée par 1’élargissement spectral, par exemple, dans une fibre PCF de quelques metres
de longueur [25]. Le spectre s’étale alors sur la totalité de la fenétre de transparence de la silice
(soit 350 nm - 2400 nm) avec une gamme utile couvrant les nombres d’onde entre 0 et 4000
cm?, c’est a dire entre 1100 nm et ~1850 nm pour une pompe a 1064 nm.

Il est important de noter que I’onde de pompe initiale, qui aboutit a cet élargissement spectral,
est fortement dépeuplée et déformée par les effets non linéaires ce qui empéche de I’utiliser
comme onde de pompe, dans le processus M-CARS. Pour résoudre ce probléme, I’onde initiale
est scindée en deux parties. La premiére est couplée dans la fibre non linéaire pour la génération
de I’onde Stokes large bande, tandis que la seconde est envoyée dans une ligne a retard avant
de la recombiner avec I’onde Stokes. Une synchronisation temporelle et une superposition
spatiale sont alors réalisées par I’intermédiaire d’un combineur dichroique. Le diagramme
énergétique présenté dans la Figure 11.6 explique les transitions énergétiques du processus M-
CARS.

i
i
i
i
i
TLI
i
i
il
i

- Etat virtuels
L"‘Stc:kes
wpompe
= Etat vibrationnel
mvihraﬁnn wsonde
2t 2 . FEtat fondamental

Wanti-stokes

Figure 11.6 : Diagramme énergétique du processus M-CARS.

A ce jour, les recherches sur les techniques M-CARS sont toujours en cours avec le
développement de nouvelles sources de supercontinuum et pour ameliorer les résolutions
spectrale/spatiale ainsi que le temps d’acquisition du signal. Le c6té quantification des
molécules a partir du signal obtenu est également tres étudié mais dépend fortement des
structures des deux ondes a I’origine de I’intensité CARS.
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L’un des défis 1li¢é au M-CARS est de réaliser une source de supercontinuum avec des
impulsions suffisamment courtes pour ne pas détériorer les échantillons tout en maintenant une
synchronisation avec I’onde de pompe. La structure spectro-temporelle de 1’onde doit aussi
rester homogene ce qui est tres difficile car celle-ci est directement liée aux effets non linéaires
induits dans le composant a ’origine de I’étalement spectral. L’utilisation d’impulsions
femtosecondes/picosecondes avec une fibre microsctructurée peut étre une solution mais
engendre une séparation dans le temps des longueurs d’onde vis-a-vis de 1’onde de pompe a
cause de la différence de vitesse de groupe [26,27]. De plus, le spectre relativement large de
I’impulsion initiale détériore la résolution spectrale du systeme M-CARS et limite ainsi la
détection des raies vibrationnelles.

Dans le but de pallier ces effets de désynchronisation et d’améliorer la résolution spectrale,
Okuno et al. ont réussi a développer un systeme de spectroscopie M-CARS en régime sub-
nanoseconde a I’aide d’un laser Nd :YAG a 1064 nm, délivrant des impulsions d’une durée de
1 ns avec une fréquence de répétition de 6,6 kHz. Les premiéres expériences ont eté réalisées
dans le domaine du spectre visible. Le faisceau laser est, dans un premier temps, doublé en
fréquence (532 nm) par un cristal de LBO [28]. Une partie est utilisée comme onde de pompe
et la seconde pour générer 1’onde Stokes polychromatique dans une PCF. Le fait d’exciter la
fibre en régime de dispersion normal engendre alors un spectre modulé formé de raies Stokes
Raman. Néanmoins, les spectres d’échantillons liquides comme le benzéne, le toluéne et la
pyridine ont été obtenus. On peut noter aussi que I’emploi d’ une pompe dans le domaine visible
(532 nm) favorise le bruit de fond non résonant ainsi que 1’émission de fluorescence. Pour
améliorer cela, le méme systéme d’imageric M-CARS a été realisé dans le proche infrarouge.
Il consiste a utiliser une onde fondamentale nanoseconde a 1064 nm qui est monomode
longitudinalement et spatialement. Ainsi une excellente résolution spectrale, fixée par I’onde
de pompe est obtenue. La structure transverse Gaussienne assure, quant a elle, la résolution
spatiale avec la focalisation par un objectif de trés grande ouverture numérique. Grace a ces
caractéristiques techniques il a été possible de réaliser une image spectrale de billes de
polystyrene ainsi que I’image 2D de cellules BY2 autour de la vibration CH pour un temps
d’exposition de 300 ms par pixel [29]. Les résolutions spectrale et spatiale sont respectivement
de I’ordre de 1 cm™ et de 1 um (4.6 um en longitudinal).

En se basant sur ce principe, plusieurs montages M-CARS ont été proposés pour I’imagerie
cellulaire avec une amélioration supplémentaire du temps d’acquisition et de 1’analyse
numérique grace a la Méthode d’Entropie Maximum MEM [30-32].

Parmi ces études, je peux citer les travaux de thése d’Erwan Capitaine (2017) qui concernaient
la genération de supercontinuum dans différentes fibres optiques microstructurées en utilisant
deux durées d’impulsions différentes (1 ns et 60 ps) [33]. Le montage expérimental est présenté
dans la Figure 11.7 (a), avec un exemple Figure 1.7 (b) du spectre M-CARS obtenu sur une
large bande pour un échantillon végétal de sapin de Douglas. Les Figure 11.7 (c), (d), (e)
montrent les images reconstruites sur les modes de vibration & 2989 cm™ et 1600 cm™.
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Figure 11.7 : (a) Montage expérimental du systéme d’imagerie M-CARS en régime nanoseconde a partir d’une

PCF, (b) spectre M-CARS sur une large bande d’un échantillon de trachéide de sapin de Douglas, (c), (d) et (e)

images obtenues a 2898 cm*, a 1600 cm et une superposition des deux modes de vibration respectivement (le
jaune représente une zone de recouvrement) [33].

Une autre étude, réalisée en 2019 par T. Guerenne-Del Bern, a montré ’efficacité de ce méme
systéeme pour imager les sous-phases de la mitose des cellules HEK293 selon deux modes de
vibration différents CHz et CHs pour une résolution spectrale < 1 cm™, couplé a une image de
fluorescence et une image en lumiére blanche [34].

11.1.4.2. Bande spectrale d’intérét

Lors du processus M-CARS les signaux anti-Stokes sont émis avec des longueurs d’onde
inférieures a la longueur d’onde de la pompe (a 1064 nm ou 1030 nm). On les exprime, comme
évoqué précédemment, en nombre d’onde ce qui retranscrit le décalage Raman sur une large
bande (0 - 4000 cm™). Le signal obtenu est la reproduction de 1’onde Stokes polychromatique
dont chaque point représente un battement avec la longueur d’onde de pompe et cela pour deux
contributions différentes i. e. ’'une résonnante 1’autre non résonnante. Pour bien expliquer ce
processus je présente, sur la Figure 11.8, un exemple de spectre supercontinuum qui peut étre
utilisé dans une expérience M-CARS. On distingue la pompe, I’onde Stokes et la zone
d’émission anti-Stokes.
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Figure 11.8 : Schéma représentatif du spectre supercontinuum utilisé en M-CARS et les longueurs d’onde Stokes
et anti-Stokes mises en jeu.

En conséquence, un spectre M-CARS est émis a partir de 1’échantillon étudié et exprimé en
fonction du décalage Raman. Pour analyser ce spectre et identifier les modes vibrationnels, on
peut le diviser en quatre zones d’intérét (Figure 11.9) : une zone d’empreinte digitale, une zone
des liaisons doubles, une zone des liaisons triple et une zone comportant les liaisons CH et OH.
L’interprétation du spectre est réalisée par identification des raies vibrationnelles en se référant
aux bases de données de la littérature actuelle.

Dans la Figure 11.9, je présente un exemple qualitatif d’un spectre obtenu sur une large bande
couvrant les différents types de liaisons :

e Les liaisons CH et OH : 2500-3800 cm™.
e Les liaisons triples :1800-2500 cm'™.
e Les liaisons doubles :1500-1800 cm™.

e La zone d’empreinte digitale : 1500-400 cm™.
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Figure 11.9 : Les bandes spectrales d’intérét dun échantillon biologique analysé par processus CARS.

11.1.4.3. Méthode d’analyse par entropie maximum

Le signal CARS émis par I’échantillon est composé d’une partie résonnante et d’une partie non
résonnante, alors que I’information vibrationnelle n’est liée qu’a la partie imaginaire de la
susceptibilité résonnante. Cela nécessite de séparer, par un processus de traitement de données,
les deux composantes. Pour cela, on peut utiliser 1’analyse numérique appelé ‘MEM’ (Méthode
d’Entropie Maximum) permettant d’isoler la partie imaginaire de la susceptibilité non linéaire

résonnante Sm[)(,g3)(wAnti_5tokes)]. A partir de cette méthode, Vartiainen et al. ont pu corriger
le signal émis et extraire I’information vibrationnelle similaire a celle obtenu par le Raman
spontané [28]. Dans notre cas, on peut également utiliser cette méthode, adaptée par Erwan
Capitaine et Hideaki Kano et qui a montré toute sa validité dans le traitement numérique des
signaux M-CARS [33,35].

L’intensité du signal CARS dépend directement du carré de la norme de la polarisation non

linéaire d’ordre 3 et donc du carré de la norme de la susceptibilité y3), comme exprimé dans
1’équation (11.6). On définit maintenant le signal CARS de la maniére suivante :

2
S(Wanti-stokes) = |X(3) (wAnti—Stokes)l (11.6)

De plus, la susceptibilité est composée de deux parties, une partie non résonnante et une
résonnante :

3 3
X(g) (Wanti-stokes) = XI(VIg + XI(Q )((‘)Anti—Stokes) (I.7)

D’autre part, comme la susceptibilité ¥ (wanti—stores) €St UNE composante imaginaire, elle
peut étre exprimée sous la forme d’une amplitude et d’une phase liées a la fréquence anti-
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Stokes. Cela permet d’écrire ¥ ® (W angi—stokes) €N fonction de /S (wanti—stokes) €t de la phase
Q(G)Anti—Stokes)’ tel que .

X(3) (wAnti—Stokes) = |X(3) (a)Anti—Stokes) |e 10(@anti-stokes)

3 3 . .
= X,E,,? + Xl(q )((‘)Anti—Stokes) = \/S(O)Anti_Stokes)ela(wATLtl—Stokes) (1.8)

Etant donné que I’information vibrationnelle recherchée est liée a la partie imaginaire de

3 .
XR (wAnti—Stokes)l alors :

o~ o~ 3
Jm[)((?)) (wAnti—Stokes)] = Jm[)ﬁ(v}g + X1(e3) (wAnti—Stokes)] (I |.9)

La susceptibilité )(15,3;3 ¢tant strictement réelle (on néglige les effets de I’absorption non linéaire),
on obtient :

Jm[XI(e )(wAnti—Stokes)] =Jm [\/S(wAnti—Stokes)ele(wAnu_kaeS)] (| |_10)

= \/S(wAnti—Stokes) Sin(e (wAnti—Stokes))

En conséquence, la détermination de v/S(wanti-stokes) €t de la phase 6 (wanti-stokes) PErMet
de déduire Sm[)(ég)(wmti_gwkes)] et d’identifier I’information vibrationnelle du signal

détecté. Pour déterminer ces parameétres, il est indispensable d’appliquer la méthode d’entropie
maximale. Selon Vartiainen, le signal CARS est corrigé par la fonction suivante [36] :

2
4
SME(wangi- = .
( Anti Stokes) ‘1 +Z§/I=1akelznkwAnti—Stokes (“.11)
ﬁ 2

|AM (wAnti—Stokes)

Avec f3, a;, sont les coefficients « ME » du modeéle d’entropie maximum et Ay (@ anti—stokes)
est un polyndme de degré M. Les coefficients ME sont déterminés en résolvant 1’équation
suivante a partir d’'une matrice de Toeplitz :

* *
Co Cf . Cy\ /1 1k
*
CM CM—l CO Ay 0
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Les coefficients C,, sont calculés par la transformée de Fourier discrete du signal CARS
S(Wanti—stokes) €t 1es (*) désignent les termes conjugues :

j=0

— i2 i .
Cm =1 125 (wAnti—Stokesj) el W Anti-Stokes j (“13)

L-1
Avec L le nombre de décalages Raman.

La méthode MEM permet d’obtenir, a partir de I’équation SME, les coefficients S et a;. On
introduit maintenant Am avec sa phase ¥ :

AM (wAnti—Stokes) = |AM (wAnti—Stokes) |ei1/’(wAnti—Stokes) (I |'14)

Pour obtenir la partie imaginaire de la susceptibilité résonnante, on remplace le signal CARS
brut par le nouveau signal ajusté qui dépend de |Ay (Wanti—stores)| t€l que :

3 3 i .
XIEIR) + XI(Q )((UAnti—Stokes) = \/SME (wAnti—Stokes)ele(wAnu_kaeS)

B

|AM (wAnti—Stokes)

(11.15)

e i0(w anti-Stokes)

B

— e 1(0(w anti-stokes) Y (W anti-Stokes))
A*
M (wAnti—Stokes)

On définit Derreur de phase telle que: @(Wanti—stokes) = (O(Wanti—stokes) —
W(Wanti-stokes), Feprésentant une différence entre la phase réelle 8 (wgnti—stokes) €t 12 phase
obtenue par la méthode MEM ¥(wgnti—stokes)- L€ but étant de déduire la phase réelle a partir
de lnb((‘l)Anti—Stokes)- Il faut noter ici que lp(wAnti—Stokes) ete(wAnti—Stokes) admettent des
caractéristiques spectrales similaires et I’erreur de phase @ (W anti-stokes) d€signe un fond qui
varie lentement. En conséquence grace a la méthode, il est possible de modéliser le signal
CARS brut et d’en extraire Y(Wanri-stokes). Dans ce cas le signal est composé de
O (Wanti—stokes) €t d’un signal de base. Sa soustraction du signal réel aboutit & une estimation
de la partie imaginaire de la susceptibilité résonante. On peut écrire alors :

Sm[)(l(f) (wAnti—Stokes)] - f(a)Anti—Stokes) (||_16)

~ \/SME (wAnti—Stokes) Sin(lp(wAnti—Stokes))

f(Wanti—stores) €St une fonction de correction de la ligne de base.

Pour traiter les mesures que j’ai réalisé en M-CARS, le code adapté par Erwan Capitaine et par
Hidaki Kano et base sur le code développé par E.M Vartianien, peut étre appliqué aux spectres
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brutes obtenus par nos méthodes en utilisant le logiciel MATLAB. Toutefois, je me limiterai
dans la suite du chapitre a comparer les spectres bruts.

11.1.5. Electro-CARS

L’électro-CARS consiste a coupler un générateur électrique continu ou pulsé au processus
CARS ou M-CARS pour exciter des echantillons et analyser les effets induits sur le spectre
vibrationnel ; en d’autres termes regarder I’impact des ondes électriques sur les molécules. Ce
genre d’expérience a, par exemple, été testé a I’Institut Gustave Roussy en collaboration avec
I’ONERA pour interpréter 1’effet d’une onde pulsée électrique sur des cellules [37] et plus
particuliérement sur les membranes pour étudier 1’¢lectroperméabilisation membranaire [38].
On peut également citer les travaux de Farid El Bassri et ceux d’Erwan Capitaine qui ont
développés un systeme M-CARS assisté par des champs statiques en régimes continu et pulsé
sans toutefois avoir une synchronisation avec I’analyse CARS réalisée en régime nanoseconde
[33,39]. Dans le méme cadre, le couplage de sondes optique et électrique a été employé pour
identifier les propriétés des champs électriques et de décharges magnétiques lors de I’émission
d’un plasma a pression atmosphériques [40] ainsi que pour étudier 1’orientation des molécules
des cristaux liquides [41].

En biologie, comme nous allons le voir dans le chapitre 111, I’application du champ électrique

pulsé aux cellules provoque des effets sur les membranes mais aussi sur les organites
intracellulaires et sur les lipides constitués de liaisons CH. On peut aussi noter que le CARS a
permis de caractériser le comportement de I’eau dans des cellules exposées a un champ
électrique pulsé [37]. Grace au systeme utilisé (en régime ns ou ps), il est alors possible de
détecter les modifications induites sur les molécules en relevant la réponse vibrationnelle
modifiée par le champ électrique a une échelle temporelle courte. La grande difficulté de ce
systeme pompe-sonde électrique-optique est la double réponse qui est reliée, d’une part aux
effets physiques qui apparaissent et disparaissent tres rapidement & une échelle qui varie de
quelques dizaines de femtosecondes (Ex : Variation de 1’absorption) a quelques nanosecondes
(Modification de la fluorescence de molécules). D’autre part, la réponse biologique qui est tres
lente s’étale de quelques millisecondes a plusieurs minutes ou heures. Il est important de noter
que la réponse biologique lente dépend directement des réponses rapides électronique et
moléculaire et que la compréhension des phénomeénes ne peut se faire qu’en mesurant et
confrontant les deux contributions. Dans ces conditions, une synchronisation entre les champs
est requise. Celle-ci est d’autant plus difficile a obtenir que leur durée est courte.

L’objectif de ce manuscrit est de développer un systeme innovant simplifié¢ permettant d’exciter
des échantillons biologiques par des impulsions électriques picosecondes synchronisées avec
les ondes optiques de méme durée. Dans le cas des travaux réalisés a 1’ Institut Gustave Roussy
mais aussi a XLIM avec les théses de Farid El Bassri et de Erwan Capitaine, aucune
synchronisation n’avait été mise en place. Ils ont alors considéré que le champ électrique
extérieur E appliqué a 1’échantillon pouvait modifier le mélange a quatre ondes qui est a
I’origine du processus CARS (Figure 11.10).
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Figure 11.10 : Diagramme énergétique représentant 1’électro-CARS (E le champs électrique appliqué).

A I’aide du systéme M-CARS, ils ont montré que la stimulation d’un échantillon de paraffine
liquide par un champ électrique pouvait changer la polarisabilité des molécules et ainsi modifier
leur orientation. lls ont noté que I’intensité du signal CARS transmis dépendait non seulement
de I’amplitude du champ électrique appliqué mais aussi de la polarisation des faisceaux pompe
et Stokes [42]. Sur la Figure 11.11, je présente un exemple de résultat obtenu par Erwan
Capitaine qui montre 1’évolution de I’intensité du signal CARS en fonction du champ électrique

appliqué.
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Figure 11.11 : Evolution de I’intensité M-CARS émise dans deux bandes spectrales d’un échantillon de paraffine
en fonction de la tension électrique continue appliquée [42].

Bien que la génération de la seconde harmonique ne se produise que dans des milieux non-
centrosymétriques et sous condition d’un accord de phase, ils ont observé un doublage de
fréquence a 532 nm lors de la stimulation électrique. Cela signifie une contribution de la
susceptibilité @ qui se crée par le champ électrique et qui se rajoute a la susceptibilité y
[42].

D’autre part, il a été possible de détecter ’impact d’un champ électrique pulsé (durée
d’impulsion égale a 4,2 ns pour une fréquence de récurrence de ~30 kHz) par M-CARS. C’est
le travail de Farid EI Bassri qui a mis en évidence un décalage du signal M-CARS correspondant
au mode d’élongation symétrique de la liaison CH d’un échantillon de DMSO. Ce décalage
variait aussi en fonction de I’amplitude de I’impulsion [39]. La difficulté d’analyse, dans ce cas,
réside dans la mesure du temps de réponse de I’échantillon afin de séparer les effets purement
électroniques des phénomeénes, moléculaires et thermiques.

Par conséquent, ces résultats constituent le point de départ de mon travail qui a consisté a
synchroniser les champs électrique et optique tout en faisant évoluer la dynamique de
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génération des ondes ¢lectriques vers le régime picoseconde. J’ai également étudié différentes
maniéeres d’engendrer la composante Stokes du processus M-CARS et proposé un nouveau
schéma expérimental simplifié sans ligne a retard.

11.2. Etat de ’art de la génération du supercontinuum

La mise en place des systemes M-CARS nécessite le développement de sources
supercontinuum engendrant des spectres ultra-larges qui couvrent la gamme des longueurs
d’onde Stokes utilisables en CARS (par exemple de 1.1 um a 1.8 pum pour une onde de pompe
a 1064 nm). Depuis sa premiére démonstration par Alfano et Shapiro en 1970 [43],
I’élargissement spectral est devenu un des défis scientifiques dans le domaine de 1’optique. Le
but étant I’optimisation des caractéristiques spatiales et spectro-temporelles du rayonnement
large bande, et cela au regard des applications visées. Ainsi, de multiples expériences ont été
élaborées mettant en jeu différents régimes de pompage, de nombreux matériaux et guides, et
de nombreux effets physiques liés aux susceptibilité linéaires et non linéaires.

Dans cette partie, je vais présenter un état de 1’art succin de la génération du supercontinuum
dans les milieux massifs, les liquides, les gaz et les fibres optiques. Mon but dans cette partie
n’est pas de faire une bibliographie exhaustive sur la génération de supercontinuum mais de
donner les principales régles physiques pouvant donner lieu a ces faisceaux polychromatiques.
La majeure partie des références que je vais citer sont mentionnées dans le livre d’Alfano sur
la génération de supercontinuum [44], dans D’article de John Dudley de 2006 [25], qui fait
référence dans le domaine, ainsi que dans la revue publiée par A. Dubietis en 2017 [45].

11.2.1. Génération du supercontinuum dans les milieux massifs, les liquides, les gaz

e Les milieux massifs

Le premier élargissement spectral effectué par Alfano et Shapiro, a été obtenu en excitant un
verre de borosilicate (BK7) avec un faisceau laser impulsionnel picoseconde, doublé en
fréquence, de longueur d’onde égale a 530 nm. Le spectre s’étalait de 400 nm a 700 nm.
Différents élargissements spectraux, en régime picoseconde, succédent a cette démonstration
dans des cristaux non linéaires et dans des verres. A cette époque, ils expliquaient ce phénoméne
par un mélange d’effets non linéaires dans les domaines spatial et temporel, notamment avec
I’automodulation de phase et la formation de filaments dans le milieu [46]. Plus tard, Yu et al.,
ont montr¢ la génération d’un spectre large allant de 700 nm a 1600 en injectant des impulsions
picosecondes dans le domaine infrarouge (a 1060 nm) dans un cristal de bromure de potassium
KBr [47]. D’autres cristaux comme le GaAs, le AgBr, le ZnSe, et le CdS, ont été employés pour
la génération d’un spectre supercontinuum entre 3 um et 14 um et en utilisant des impulsions
intenses émises par un laser a CO2 & 9,3 um [48]. Une autre expérience réalisée en 1994 a
montré 1’étalement d’un spectre entre 460 nm a 700 nm grace a 1’excitation d’un cristal de type
Al>03 par une onde au SH issue d’un laser Ti : Saphir a 400 nm [49,50]. Des années plus tard,
Salimina et al., ont focalisé leurs travaux sur la génération d’un spectre large dans la silice et
ont obtenu un spectre qui s’étendait de 390 nm a 1000 nm [51]. En 2005, ils ont réussi a injecter,
dans la silice, des impulsions d’une durée de 45 fs a 1,5 um ce qui a conduit a un élargissement
spectral de 450 nm a 1700 nm [52]. Dans tous ces travaux, la matiere était excitée en régime
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normal de dispersion. Ainsi les effets physiques a I’origine de ces ¢élargissements étaient 1’effet
Kerr optique et I’effet Raman. La génération de continuum était principalement basée sur
I’automodulation de phase, la génération paramétrique par mélange a quatre ondes (Ex:
troisiéme harmonique obtenu en régimes d’accord de phase colinéaire ou non colinéaire) et sur
le Raman stimulé [44].

Durant ces dernieres années, un grand nombre de cristaux intégrant soit une nouvelle
formulation chimique soit une structuration spatiale de leur indice linéaire est apparu, ce qui a
fortement élargi la base des matériaux dédiés a la génération de supercontinuum. De plus, des
régimes non linéaires mélangeant les susceptibilités yet ¥(® ont été étudiés. Les milieux
non-centrosymétriques offrent une particularité supplémentaire avec une contribution forte des
effets quadratiques (citons par exemple : le niobate de lithium a inversion périodique des
domaines ferroélectriques (PPLN) et le B-borate de baryum (BBO)). Ainsi, il a été démontré
des élargissements notables dans I’infrarouge, le visible et I’'UV avec différentes conditions
d’accord de phase [53-59].

En 2018, des démonstrations numériques et expérimentales sur la production d’un spectre large
qui s’étendait de 1,1 pm a 2,7 um ont été publiées. Elles étaient basées sur un cristal de
phosphate de titanyl et de potassium périodiqguement modifié (PP-KTiPOys). Cet élargissement
est accompagné d’une autocompression temporelle importante favorisant la mise en place d’un
supercontinuum. La conception appropriée du réseau a permis d’obtenir une forte non-linéarité
Kerr négative, ce qui a conduit a un élargissement spectral drastique dans le régime normal de
dispersion, ou la pompe a été initialement lancée [60]. Il est aussi possible d’engendrer un
supercontinuum infrarouge en pompant a la limite du spectre visible (700-800 nm) dans les
guides d’onde a inversion périodique des domaines ferroélectriques [61].

Les cristaux a structure centrosymétrique sont également largement utilisés pour la génération
de supercontinuum en exploitant uniqguement la non-linéarité cubique. Dans ces conditions, le
spectre est élargi grace a I’automodulation de phase et a des conversions paramétriques a quatre
ondes. M. Lio et al. ont utilisé des verres fluorés, en tellure et en lanthane pour engendrer des
spectres de 0,2 um a 8 um, du visible & 6 um et de 0,4 pum & 2,8 um [62-64]. D’autre part, le
cristal d’Yttrium Aluminium Garnet (YAG) a montré qu’il était un excellent candidat pour la
génération de supercontinuum grace au phénoméne de filamentation qui permet 1’émission
d’ondes coniques dans les domaines visible et infrarouge [65]. En 2017, un spectre couvrant la
bande 500 nm - 950 nm est engendré grace a I’injection d’impulsions de 3 ps a 1030 nm dans
un cristal de YAG [66]. En 2018, Cheng et al. ont démontré expérimentalement qu’il était
possible d’exciter le YAG en régime anormal avec une longueur d’onde de 2,05 um. Ils ont
obtenu un spectre ultra-large allant de 500 nm a 3,5 um [67].

Dans le Tableau 1.1, j’ai rassemblé quelques exemples des cristaux utilisés pour la génération
de SC sous différentes conditions.
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Année Cristal Longueur d’onde Bande spectrale Référence
de pompage Ap

2012 LN 1300 nm 850 NM-2,5 pm [68]
2015 PPLN 1064 nm 300 nm-1350 [59]
2017 YAG 1030 nm 500 nm-950 nm [28]
2018 | YAG/Yb-doped YAG/ 800 nm 450 nm-1050 nm [65]

Nd-doped YAG

2018 KTiPO4 1,52 um 1,7 pm-2,7 pum [60]
2018 YAG 2,05 um 500 nm-3,5 um [67]
2019 Silicium 3,52 um-3,7 um 2,7 Um-5,7 um [69]
2021 YAG 1,2 um-2 pm 0,2-1,6 pm [70]

Tableau I1.1 Taleau récapitulatif des cristaux centrosymétriques et non-centrosymétrgiues utilisés pour la
génération de supercontinua sur les dernieres dix années.

e Les milieux liquides

Les liquident constituent également un milieu pour I’¢largissement spectral. En1972, Alfano et
Shapiro ont observé un élargissement spectral dans les liquides comme le tétrachlorométhane
(CCls), I’azote liquide (N) et 1’argon liquide (Ar) grace a I’effet de I’automodulation de phase
[71]. lls ont utilise des impulsions doublées en fréquence a 530 nm, délivrée par un laser & 1060
nm, pour pomper les milieux liquides. A travers 1’azote, ils ont obtenu un spectre d’une bande
comprise entre 470 nm et 600 nm. Dans la méme année, Werncke et al. ont montré un
¢élargissement spectral qui s’étalait entre 320 nm et 910 nm a partir d’un échantillon d’eau
traversé par des impulsions picosecondes a une longueur d’onde de 694 nm [72]. D’autres
¢tudes ont été faites plus tard en utilisant des impulsions optiques d’une durée égale a 500 fs
pour pomper de I’eau, de 1’eau lourde « oxyde de deutérium » (D20), de CCls, du benzene et
du disulfure de carbone (CSz) [73].

e Les milieux gazeux

La génération de supercontinuum peut aussi avoir lieu dans des milieux gazeux. Cela a été
démontré par Corkum et al. en 1986 [74]. Les milieux gazeux peuvent étre I’argon, le dioxyde
de carbone et le xénon. Plus tard, en 2000, Kasparian et al. ont obtenu un élargissement spectral
dans I’air sous une pression atmosphérique augmentée. Ils ont utilis¢ des impulsions
femtosecondes a 800 nm avec des puissances crétes de Iordre du TW permettant ainsi
d’engendrer un spectre avec une bande spectrale allant de 300 nm a 4500 nm [75].
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11.2.2. Génération du supercontinuum dans les fibres optiques

L’¢largissement spectral dans les fibres optiques est directement lié a 1’effet Kerr et au régime
de dispersion dans lequel se propage la lumiére. Dans le cas du régime normal de dispersion
(Arompe < a la longueur d’onde de dispersion nulle ZDW), ¢’est I’automodulation de phase et la
diffusion Raman stimulée qui contribuent a 1’élargissement spectral sous forme de raies
discretes. Le spectre est alors principalement développé vers les hautes longueurs d’onde. Dans
le régime de dispersion anormal (Apompe > ZDW), I’automodulation de phase et I’instabilité de
modulation favorisent 1’apparition des effets solitoniques. Le gain Raman permet alors une
alimentation de 1’extension du spectre. Le développement de ces impulsions trés courtes
favorise la création d’ondes dispersives pouvant alimenter le spectre dans le régime dispersif
normal (domaines visible ou infrarouge en fonction de la position du ZDW). Enfin, la
génération de mélanges paramétriques a quatre ondes est particuliérement importante et permet
également une alimentation du spectre dans les domaines visible (anti-Stokes) et infrarouge
(Stokes). Ceux-ci sont généralement obtenus par un accord de phase avec pompage prét du
ZDW de la fibre. Dans ces conditions, le choix de la longueur d’onde d’excitation, de la
structure de la fibre, et de la nature du milieu, permettent d’ajuster et de contrdler le profil du
spectre. Le domaine temporel de pompe est également un parameétre trés important, et cela dans
des structures qui peuvent comporter un ou plusieurs centaines de modes spatiaux. Il faut noter
que la génération de supercontinuum peut étre bien plus complexe a interpréter que les simples
explications que j’ai données dans ce paragraphe. Pour plus de détails je recommande la lecture
des deux ouvrages suivants Alfano [44] et Dudley [25].

La 1 observation de la génération de supercontinuum dans les fibres standards date de ’année
1976, quand Lin et Stolen ont obtenu un spectre qui s’étalait sur une bande comprise entre 440
nm et 630 nm dans une fibre de 19,5 m de longueur et pompée avec des impulsions de 10 ns,
avec une longueur d’onde égale 440 nm [76]. Plus tard, Baldeck et Alfano ont propose les fibres
multimodes pour la génération d’un supercontinuum. Ils ont utilisé une fibre de 15 m avec des
impulsions de 25 ps a une longueur d’onde de 532 nm [77]. Cela a abouti a un spectre qui
s’étendait de 460 nm a 700 nm grace a I’effet Raman stimulé. Plus récemment, en 2016, il a été
démontré que le pompage d’une fibre multimode a gradient d’indice a 1064 nm pouvait
engendrer un élargissement de spectre allant de 350 nm a 1650 nm pour des puissances crétes
comprises entre 11 kW et 45,2 kW tout en préservant une structure quasi-gaussienne du faisceau
en sortie [78].

Depuis leur invention en 1996, les fibres microstructurées (PCF) interviennent d’une manicre
remarquable et importante dans la génération du supercontinuum [79]. Les principaux
avantages des PCFs résident d’une part, dans leur fort confinement de la lumiéere, favorisant
I’aspect non lin€aire et d’autre part, dans la modification de la position du ZDW permettant un
pompage optimal en fonction du profil de spectre recherché. Ranka et al. ont démontré, pour la
premiére fois, un élargissement spectral a travers une PCF de 75 cm de longueur en utilisant
I’automodulation de phase et la diffusion Raman [80]. Cette fibre a été excitée par des
impulsions de 100 fs a 790 nm, donnant naissance a un spectre allant de 390 nm a 1600 nm.
Plus tard, d’autres groupes ont démontré des supercontinua couvrant la totalit¢ de la bande
spectrale de la silice en pompant avec des impulsions picosecondes et nanosecondes [81]. Les
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travaux dans ce domaine sont toujours en cours d’évolution et les chercheurs visent a optimiser
les conditions d’injection et le profil spectral [25,82,83].

Apreés cette bibliographie succincte, je vais maintenant présenter mon travail de recherche qui
a consisté a réaliser des continua entre 1 um et 2 um dans le but de les utiliser dans un systéme
M-CARS.

11.3. Génération de supercontinuum pour la mise au point d’un systéme M-
CARS picoseconde sans ligne a retard

Actuellement, le multiplex-CARS est principalement mis en ceuvre a travers l'utilisation de
fibres optiques microstructurées. De plus, les durées d’impulsions sont longues (> 50 ps) afin
de minimiser les effets chromatiques de la fibre optique sur les deux ondes utilisées dans cette
méthode d’imagerie. En effet, I’onde pompe utilisée, dans un premier temps, pour générer
I’onde Stokes, est généralement déplétée et déformée temporellement a cause de la diffusion
Raman stimulée. Ainsi son utilisation pour assurer, dans un second temps, la conversion par
mélange a quatre ondes CARS est compromise. Les ondes pompe et Stokes sont alors séparées
avant la génération de supercontinuum pour préserver cette premiére et pour permettre une
synchronisation des impulsions au niveau de 1’échantillon aprés avoir fait propager I’onde
pompe dans une ligne a retard compensant la propagation dans la fibre. On peut, par exemple,
remarquer sur la Figure 11.12 que I’onde qui est a 1’origine du supercontinuum est fortement
déformée et vidée de son énergie en son centre. L’énergie est transférée depuis la pompe vers
les longueurs d’onde Stokes (dans le proche infrarouge) [84]. Ces résultats sont obtenus par le
pompage d’une PCF (d’une longueur de 7 m) par des impulsions de 950 ps a 1064 nm et avec
une puissance de 11,6 kW. En conséquence, la déformation et la déplétion du profil de
I’impulsion limite son emploi direct en M-CARS par manque d’énergie indispensable au
processus CARS. J’ai donc cherché a réaliser une source supercontinuum dans un matériau non
linéaire différent d’une fibre optique monomode et en utilisant des impulsions beaucoup plus
courtes que la nanoseconde. Pour cela, trois types de supercontinua, pouvant engendrer un
signal M-CARS sans avoir recours a une séparation des ondes pompe et Stokes, sont mis au
point. Le montage M-CARS qui doit étre mis en place est présenté dans la Figure 11.13 (b).
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Figure 11.12 : (a) Etude spatiotemporelle du spectre SC généré a partir d’une PCF, et (b) Profils temporels de
I’impulsion optique pour chaque composante spectral du supercontinuum [84].
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Dans ce but, j’ai utilisé un cristal quadratique (PPLN), un cristal & structure cubique dopé (Nd**
: YAG) et une fibre multimode a gradient d’indice (50/125 GRIN). Dans ce cas, les ondes
pompe et Stokes sont directement synchronisées a la sortie du milieu, ce qui simplifie fortement
le systeme d’imagerie M-CARS (Figure 11.13 (b))
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Figure 11.13 : (a) Montage expérimental actuellement utilisé en M-CARS, et (b) Nouveau montage utilisant des
cristaux non linéaires pour la génération de supercontinuum.

11.4. Multiplex-CARS avec un cristal PPLN

11.4.1. Génération de supercontinuum dans un cristal de PPLN

La premiére méthode que je présente est basée sur la génération d’un spectre ultra-large a partir
d’un cristal non centrosymeétrique en configuration de quasi-accord de phase « le PPLN » grace
a un mélange des non-linéarités d’ordre 2 et 3. Je montre tout d’abord, les mécanismes de
I’¢élargissement spectral et son évolution en fonction de plusieurs paramétres initiaux comme la
polarisation, la puissance ... Enfin, je montre une validation de la méthode a travers des mesures
sur des échantillons comme la paraffine, le méthanol ainsi que la réalisation d’images de billes
de polystyréne et de papier.
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11.4.2. Dispositif expérimental
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Figure 11.14 : Montage expérimental du systeme M-CARS en transmission sans ligne a retard : Laser accordable
a 1030 nm, A/2 : lame demi-onde, BS : beam splitter, L : lentille, PPLN : Periodically Poled Lithium Niobate,
M : miroir métallique, LP1000 : filtre passe-haut 1000 nm, Notch 1064 nm, objectifs de microscope x60, SP :

filtre passe-bas 1000 nm, spectrometre LabRAM de chez HORIBA couplé & une caméra CCD et un analyseur de

spectre Ando.

La Figure 11.14 représente le montage expérimental mis en place pour la génération de
supercontinuum et pour réaliser les mesures M-CARS. Le cristal PPLN, d’une longueur de 20
mm, est excité par un laser a 1030 nm (Spark laser, Diadem), accordable en durée d’impulsion
(de 250 fs (AX ~10 nm) jusqu’a 100 ps (AA ~10 nm)) et en fréquence de répétition (jusqu’a 2
MHz). Il est important ici de noter que I’accordabilité de la durée de I’impulsion est obtenue
par une ligne dispersive qui va engendrer une dérive de la phase spectrale. Les impulsions
picosecondes ne sont donc pas du type « Fourier transform » ¢’est-a-dire qu’elles ont un spectre
plus large que le spectre nécessaire pour obtenir une impulsion picoseconde. Cette condition
d’excitation est trés différente de celle utilisée dans les expériences de Krupa et al. [59] qui
avaient des impulsions strictement « Fourier transform - At.Av~0.44 ». Deux lames A/2 et un
cube polariseur sont placés avant le cristal pour contrdler 1’énergie et la polarisation du faisceau
optique. Il est ensuite focalisé dans le cristal avec un diamétre a mi-hauteur d’environ 100 um,
ce qui implique que le faisceau laser se propage avec un terme de diffraction notable au sein du
PPLN. A la sortie de celui-ci, le supercontiuum est divisé en deux voies. La premigre est utilisée
pour analyser le spectre supercontinuum. La deuxiéme voie est utilisée pour réaliser une
expérience M-CARS. Le faisceau traverse un filtre passe-haut LP1000 nm pour supprimer la
partie visible du supercontinuum qui se superpose avec 1’onde anti-Stokes. Le filtre Notch 1064
nm, légérement incliné, sert & réduire la largeur spectrale de I’onde pompe pour obtenir une
bonne résolution spectrale. Le faisceau est focalisé au niveau de 1’échantillon a 1’aide d’un
objectif de microscope x60 (Olympus LUMFLN60XW) puis collecté par un autre objectif x60
(Nikon S Plan Fluor ELWD 60x). Le signal émis est filtré par un filtre passe-bas SP1000 nm et
analyse par un spectrometre LabRAM de chez HORIBA.
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11.4.3. Génération de supercontinuum en régime y®

La structure périodique du PPLN (type quasi-accord de phase) est employée pour obtenir une
efficacité maximum de la génération de la seconde harmonique dans le cas ou Ak = 0. Pourtant,
des études ont démontré qu’il était possible d’élargir le spectre grace a une excitation optique
infrarouge en régime de désaccord de phase. C’est un processus non linéaire complexe di a un
couplage entre les ondes fondamentale et harmonique qui entraine des déformations dans les
domaines spatial, spectral et temporel [59]. Dans mon travail, j’ai étudié 1’évolution du profil
spectral pour qu’il soit applicable a un systeme M-CARS sans ligne a retard. Dans un premier
temps, le PPLN est pompé par un faisceau optique avec une polarisation a 0° (c’est-a-dire une
polarisation permettant d’obtenir la génération paramétrique a trois ondes), pour une durée
d’impulsion égale a 30 ps et une fréquence de répétition de 30 kHz. La puissance moyenne est
égale a 700 mW ce qui équivaut a une puissance créte de 0,77 MW.

11.4.3.1. Impact de la température du PPLN

Dans un premier temps, la température du PPLN est modifiée progressivement et 1’évolution
du spectre est enregistrée comme montré sur la Figure 11.15 (a). Pour une température de 41°C,
c¢’est-a-dire a I’accord de phase, on observe la génération de second harmonique a 515 nm mais
aussi un élargissement de 1’onde pompe a 1030 nm. Celui-ci augmente avec la puissance initiale
est peut atteindre, comme montré sur la Figure 11.15, plus de 250 nm de large (@-60 dB) pour
0.77 MW de puissance créte. De maniére symétrique, le spectre de 1’onde harmonique est
¢galement ¢élargi pouvant s’étendre entre 460 nm et 590 nm (@-60 dB). Cet effet
d’¢élargissement spectral, engendré par la non linéarité d’ordre deux, est initié par le spectre non
monochromatique de I’impulsion et par la puissance de pompe qui est suffisamment forte pour
entretenir un effet de cascade entre les ondes fondamentale et harmonique. En d’autres termes,
on peut considérer que le spectre large de I’onde initiale ne se propage pas totalement a 1’accord
de phase ce qui permet d’obtenir un effet de conversion en aller et retour (cascading) entre les
spectres visible et infrarouge [59]. Cet effet est tres connu et a largement été utilisé dans le
passé pour décrire des propagations solitoniques [85] et peut se comprendre de la maniere
suivante : pour une onde fondamentale ne se propageant pas a ’accord de phase, la génération
de second harmonique est obtenue strictement a la fréquence double (1030 nm—> 515 nm). Par
contre, le chemin inverse n’est pas identique et une onde a la fréquence double peut étre
transformée en une onde proche de I’onde fondamental avec un décalage qui dépend de 1’accord
de phase (effet Oscillateur Paramétrique Optique [86]). Ainsi un grossissement du spectre peut
étre obtenu par «cascading » [59].

Au-dessous de 41°C, c’est-a-dire pour un régime de désaccord de phase favorisant un processus
de défocalisation des ondes (désaccord de phase négatif), le spectre est trés peu impacté. En
revanche, au-dessus de 41°C, c’est a dire pour un désaccord de phase favorisant
I’autofocalisation spatiale et temporelle (désaccord de phase positif) [85], le spectre continue &
s’étendre avec une augmentation progressive de sa modulation. La Figure 11.15 (b) illustre le
spectre obtenu pour une température de PPLN égale a 200°C et qui couvre une bande allant de
400 nm a 1500 nm. Sur la Figure 11.15 (b) est présentée également une comparaison des deux
spectres obtenus dans les mémes conditions mais a deux températures différentes 41°C (accord
de phase) et 200°C (désaccord de phase positif). Nous constatons aussi que I’impact du
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désaccord de phase conduit a la génération de nouvelles longueurs d’onde sur une large bande
autour de 515 nm. De plus, la largeur de I’onde pompe diminue de 150 nm par rapport au cas
de 1’élargissement a 1’accord de phase (T = 41°C). Cela permet également de confirmer
I’implication principale de la non linéarité d’ordre 2 qui évolue avec la température.

(a) (b)

o— .
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Figure 11.15 : (a) Evolution du supercontinuum généré a partir du cristal de PPLN en fonction de sa température
pour une durée d’impulsion égale a 30 ps et une puissance créte de 0.77 MW et (b) comparaison entre deux
spectres obtenus a I’accord de phase (T= 41 °C) et en désaccord de phase positif (T = 200°C).

11.4.3.2. Impact de la durée de ’impulsion et de la puissance créte sur le supercontinuum

Dans un second temps, la température est fixée a 200°C et la durée d’impulsion est modifiée
entre 250 fs et 100 ps en tenant fixe la puissance moyenne et la fréquence de récurrence (0.7
W ; 30 KHz) (Figure 11.16 (a)). Pour une durée égale a 100 ps, nous observons, dans un premier
temps, un faible élargissement autour de 1’onde pompe (1030 nm) et de la second harmonique
(515). Des raies paramétriques discrétes a 581 nm et 468 nm sont obtenues dans le domaine
visible tandis que leurs répliques autour de 1’onde pompe sont observées a 862 nm et 1291 nm.
En diminuant la durée de I’impulsion, le spectre visible évolue et de nouvelles fréquences
s’ajoutent a partir de 30 ps autour de: 430 nm, 390 nm, et de 686 nm, 720 nm. Dans
I’infrarouge, cela se traduit par un élargissement des raies latérales déja obtenues. On remarque
aussi la génération d’un spectre large autour de la fréquence moitié de I’onde pompe autour de
2060 nm. 11 faut souligner aussi que 1’aspect discret de la cascade de fréquence (principalement
dans la gamme du visible) diminue progressivement en-dessous de 5 ps, obtenue avec la non
linéarité d’ordre 3 et notamment I’automodulation de phase.
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Figure 11.16 : (a) Evolution du spectre engendré dans le PPLN en fonction de la durée de I’impulsion dans le cas
d’un désaccord de phase a T = 200°C, pour une polarisation du faisceau égale a 0°, et une puissance moyenne
injectée constante de 700 mW (30 kHz) et (b) Profil du spectre en fonction de la puissance créte pour une onde

de 30 ps a 30 kHz et a I’accord de phase (41°).

L’évolution du spectre dans le cas de I’accord de phase a 41°C est étudiée en fonction de la
puissance créte et pour une impulsion de 30 ps (30kHz) (Figure 11.16 (b)). On distingue
clairement la génération de supercontinuum qui augmente avec la puissance, sans toutefois
dépasser des largeurs de plus de 300 nm et de 130 nm dans I’infrarouge et le visible
respectivement. A partir de ces mesures, je peux constater que la génération de supercontinuum
par la non-linearité ¥ est limitée et ne couvrira pas la zone néscessaire dans I’infrarouge pour
une expérience M-CARS néscessitant un spectre de 700 nm de large, entre 1100 nm et 1800
nm. L’augmenation de la puissance se traduit par I’implication de 1’automodulation de phase,
tandis que le désaccord de phase structure spectralement 1’élargissement avec 1’apparition de
bandes latérales discretes plus ou moins larges.

11.4.4. Génération de supercontinuum en mixant les régimes y® et y®

11.4.4.1. Impact de la polarisation du faisceau

Dans cette partie, nous démontrons la possibilité de générer un spectre large a partir d’un
mélange des susceptibilités y @ et ¥y dans un PPLN. Dans ce cas, la rotation de la polarisation
du faisceau laser incident entraine une modulation du spectre en contrdlant la réduction de
I’effet de la non-linéarité d’ordre 2. Pour ce faire, la température du cristal est fixée a 200°C et
la durée d’impulsion a 3 ps puis, grace a la lame A/2, la polarisation du faisceau d’entrée est
tournée de 90° par rapport a 1’étude présentée dans la partie précédente (Figure 11.15). Dans ces
conditions, 1’effet non liné¢aire qui prédomine est I’effet Kerr, malgré un résidu non linéaire
d’ordre 2 encore notable qui engendre 1’onde au second harmonique. Sur la Figure 11.17, sont
présentés les résultats obtenus sur 1’élargissement du spectre en fonction de la puissance créte.
Nous observons sur la Figure 11.17 (a) une modulation et un élargissement du spectre a partir
d’une puissance créte égale 0,41 MW (Puissance moyenne = 37,5 mW) pour couvrir une bande
allant de 400 nm a 1650 nm. Le premier ¢largissement spectral s’établit au niveau de 1’onde
fondamentale (1030 nm) puis autour de la longueur d’onde harmonique (515 nm). Cet effet est
principalement engendré par I’automodulation de phase qui donne un ¢élargissement symétrique
(en fréquence) autour de 1’onde de pompe. La génération d’une nouvelle longueur d’onde a 550
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nm est attribuée a la conversion Raman a cause du mode de vibration A:(LO4) du PPLN
[87,88].

Au-dela de I’aspect spectral, le profil de I’onde de pompe autour de 1030 nm est caractérisé
pour chaque puissance. Celui-ci subit une autofocalisation induite par I’effet cumulé du
phénoméne Kerr et de 1’effet de cascade qui est saturable et qui se traduit par une stabilité
spatiale similaire & ce que 1’on voit dans les quasi-solitons spatiaux [85]. Cela permet
d’envisager I’utilisation de ce type de spectre dans une expérience M-CARS (Figure 11.17 (c)).
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Figure 11.17 : (a) Evolution du spectre généré dans un PPLN pour une température égale a 200°C (Désaccord de
phase positif et focalisant) et une polarisation de 90°, en fonction de la puissance créte injectée, (b) zoom autour
de la bande spectrale comprise entre 450 nm et 700 nm et (c) profil spatial de faisceau a 1030 nm pour chaque
puissance créte.

@1030 nm

11.4.4.2. Impact de la durée de ’impulsion et de la température du cristal pour une
polarisation de 90 °

Le profil spectral de ’onde de sortie dépend non seulement de la puissance créte de I’onde de
pompe mais aussi de la durée de I’impulsion optique a cause de la dispersion chromatique et de
la différence de vitesse de groupe rencontrées lors de la propagation. J’ai donc étudié I’impact
de la durée de I’'impulsion sur le spectre dans le cas d’une polarisation du faisceau de 90°, c’est
a dire avec une diminution des effets d’ordre 2. Les résultats sont présentés sur la Figure 11.18
(@). Le cristal PPLN est excité par des impulsions optiques entre 250 fs et 100 ps avec une
puissance optique moyenne constante de 278,1 mW (Puissance créte = 3MW). La température
du PPLN est fixée a 200°C (désaccord de phase positif). Nous voyons que le spectre s’élargit
d’une maniere significative a partir de 30 ps di a ’augmentation en puissance créte responsable
des effets non linéaires (supérieur a 300 kW). Le spectre est genéré sur une bande entre 400 nm
et 1650 nm présentant un minimum a 700 nm. Son amplitude maximum correspond a une bande
entre 800 nm et 1650 nm avec une forme triangulaire pour des durées de I’impulsion trés courtes
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250 fs et 3 ps. Dans ces conditions, les puissances crétes sont importantes et supérieures a 3
MW.

D’autre part, et comme nous pouvons le remarquer, la variation du spectre en fonction de la
température du cristal PPLN (entre 0°C et 200°C) dans le cas d’une polarisation de 90°, est trés
faible confirmant la domination des effets d’ordre trois (Figure 11.18 (b)).
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Figure 11.18 : (a) Evolution du spectre en fonction de la durée d’impulstion a T = 200°C, et (b) évolution du
spectre en fonction de la température du cristal pour une durée d’impulsion égale a 3 ps.

11.4.5. Impact de la largeur spectrale de I’onde pompe sur le spectre de sortie

Dans les mesures précédentes, j’ai utilisé un laser « Diadem » (longueur d’onde de 1030 nm)
qui présente une largeur spectrale A1 = 10 nm. Le spectre obtenu, lors de la propagation dans
le cristal de PPLN, et pour une orientation de la polarisation fixée a 90°, s’étale sur une large
bande de 400 nm a 1650 nm avec une puissance créte de 3 MW. J’ai alors comparé ces résultats
avec ceux obtenus par un laser similaire mais possédant une impulsion de type « Fourier
Transform ». La source était un laser « Sirius » de chez Spark Laser ayant une largeur spectrale
A2 = 0,3 nm pour une impulsion de 6 ps et une longueur d’onde de 1064 nm. Deux mesures
ont été réalisées en utilisant les mémes conditions de puissance créte (1 MW). Les résultats
obtenus sont présentés dans la Figure 11.19 et montrent un élargissement plus important pour
une impulsion avec un spectre large. Cet effet n’est pas complétement surprenant et a été
largement étudié dans les fibres optiques [89,90]. Ici nous I’utilisons dans un cristal de PPLN
avec une forte implication de I’effet Kerr. Je considere également que la variation de la durée
d’impulsion (entre 6 ps et 3 ps) est négligeable et que la différence est principalement due a la
largeur spectrale.
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Figure 11.19 : Spectres générés a partir d’un cristal de PPLN avec deux laser différents DIADEM (3 ps) et
SIRIUS (6 ps) ayant deux largeurs spectrales différentes AL; = 10 nm (courbe noire) et AX, = 0,3 nm (courbe
rouge) (la puissance créte pour les deux sources est identique Pcree=1 MW, T =200 °C).

11.4.6. Evolution des spectres pour une variation continue de D’orientation de la
polarisation

Sur la Figure 11.20, j’ai tracé les courbes d’évolution des spectres pour les deux polarisations
extrémes i.e. pour 0° (dominé par les effets y(®) et 90° (dominé par les effets y®)). Dans les
deux cas, les effets des susceptibilités non linéaires sont mélangés. Pour 0°, un spectre modulé,
avec des maxima localisés. Pour 90°, le spectre se modifie avec une augmentation de sa largeur.
Ainsi, ce spectre peut étre utilisé comme une source large bande pour des mesures M-CARS.
Le spectre le plus localisé (effet y(2)) peut étre utilisé pour sonder une bande spectrale restreinte
qui demande plus d’énergie (entre 0 et 3000 cm™).
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Figure 11.20 : (a) et (b) Schémas qui représentent la direction de polarisation du faisceau incident pour générer un
supercontinuum (0° et 90°) et (c) comparaison entre les deux profils du supercontinuum obtenus pour deux
polarisations : 0° (courbe bleue) et 90° (courbe noire).

Pour bien expliquer cette variation, nous montrons sur la Figure 11.21 1’évolution du spectre en
fonction de différentes polarisations intermédiaires entre 0° et 90° pour une puissance optique
moyenne fixe a 278,1 mW, soit ~3 MW de puissance créte. Le spectre change de forme
progressivement avec une évolution importante des niveaux entre 1000 nm et 1600 nm. Cette
modification du spectre est obtenue grace a un mélange d’effets cubique et quadratique.
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Figure 11.21 : Evolution du spectre généré a partir d’un cristal de PPLN en fonction de la direction de
polarisation linéaire du faisceau incident (durée d’impulsion = 3 ps, T° = 200°C, Pcree =3 MW).

11.4.2.3 Structuration spectrale et temporelle de I’onde pompe

Une étude sur I’évolution de I’onde pompe est également réalisée lorsque sa puissance initiale
est augmentée progressivement. Son profil spectral structuré est présenté sur la Figure 11.22 en
fonction de la puissance moyenne.

Figure 11.22 : Exemple de 1’évolution du spectre de 1’onde pompe aprés sa propagation dans le PPLN (T =
200°C) en fonction de la puissance moyenne pour une polarisation de 90 ° (y® ) et une durée d’impulsion de 3
ps.

Comme on peut le voir sur la Figure 11.22 , les conversions non linéaires ont fortement modulé
I’onde de pompe autour de sa fréquence centrale. Ces profils vont fortement moduler le signal
CARS et induire un bruit significatif qui va couvrir une partie de la zone spectrale utile.

En raison de la nature non linéaire du processus et de I'impulsion Gaussienne initiale utilisée
pour l'excitation, il parait évident que le domaine temporel devrait également subir des
distorsions importantes. En utilisant un autocorrélateur d'intensité (EKSPLA AC1064), base
sur le processus de seconde harmonique, Raphael Jauberteau a obtenu I'évolution du profil
temporel a partir d’une impulsion de 30 ps (autocorrélation 41 ps (Figure 11.23 (a))) en partant,
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dans ce cas, d’une impulsion a 1064 nm a la place de 1030 nm (notre cas). Le profil temporel
du faisceau pompe en sortie du PPLN est obtenu a I’accord de phase et en désaccord de phase
et pour une orientation de 0°. Pour une puissance modérée (0.6 MW/cm2) une compression
temporelle est mesurée. La trace d'autocorrélation est réduite de 41 ps a 24 ps (voir Figure 11.23
(b)). Cette compression temporelle est également observée pour les désadaptations de phase
positives et négatives i. e. pour les régimes de focalisation et de défocalisation. Le profil de
sortie du faisceau a tendance a subir une distorsion temporelle, transformant le profil
d'autocorrélation Gaussien en un profil quasi-triangulaire. Dans un deuxieme temps, et en
augmentant la puissance, une structuration temporelle est obtenue. Les traces des
autocorreélations sont constituées de plusieurs impulsions séparées dans le temps. J’ai réalisé les
mémes mesures pour des impulsions de 3 ps et les résultats obtenus sont similaires avec une
brisure de I’impulsion pour des puissances supérieures a 1.5 MW (Figure 11.24).
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Figure 11.23 : Exemple de I’évolution de 1’autocorrélation de I’impulsion de sortie a la longueur d’onde de
pompe. (a) Autocorrélation de I’impulsion d’entrée. (b) Evolution de la trace d’autocorrélation en fonction de la
puissance. (c) Compression temporelle pour une puissance modérée. (d), (e) et (f) traces des autocorrélations de
I’impulsion de sortie en : accord de phase, désaccord positif et désaccord négatif respectivement. Orientation de

la polarisation : 0°. Courbes issues du manuscrit de these de Raphael Jauberteau.
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Figure 11.24 : Evolution de I’autocorrélation de I’impulsion de sortie a la longueur d’onde de pompe (1030 nm)
pour une durée d’entrée de 3 ps a 1030 nm, (a) régime de désaccord de phase positif (T = 200°) et (b) régime
d’accord de phase (T =41 °), pour une polarisation de 0°.

Il est important de noter que les conversions par cascade y® en régime de forte puissance
peuvent induire des instabilités spatiotemporelles déja identifiées par Trillo et al. des 1995 [91].
IIs ont montré que les modes propres de l'interaction a deux ondes dans un milieu quadratique
dispersif étaient instables par rapport aux perturbations périodiques. Ce mécanisme représente
un type d'instabilité modulationnelle qui implique la génération spontanée de bandes latérales
autour des ondes fondamentale et deuxieme harmonique.

11.4.7. Conclusion sur les élargissements spectraux obtenus dans un cristal de PPLN

11 est possible d’obtenir un élargissement spectral suffisamment large dans un cristal de PPLN
pour réaliser une expérience de M-CARS. L’utilisation unique d’une non-linéarité d’ordre 2
n’est pas pour autant suffisamment efficace pour couvrir en totalité le spectre utile entre O et
4000 cm™, mais peut étre une aide importante pour profiler une onde polychromatique en
ajoutant de 1’énergie sur certaines longueurs d’onde pouvant engendrer une signal CARS dans
la zone d’empreinte digitale ou dans la zone CH. De plus, les effets de cascade induits par la
non-linéarité d’ordre 2 introduisent des instabilités temporelles qui modulent fortement le
spectre ce qui n’est pas favorable a I’identification de raies vibrationnelles dans une expérience
M-CARS. Toutefois, I'utilisation de la non-linéarité Kerr a pour effet d’améliorer la couverture
spectrale et de réduire la modulation spectro-temporelle de ’onde pompe. C’est dans ces
conditions que je vais tester le montage M-CARS, c¢’est-a-dire en générant un spectre avec une
dominance des effets d’ordre 3.

11.4.8. Mesures M-CARS

Aprés I’étude de la génération du spectre ultra-large dans un cristal de PPLN par un mélange
des non-linéarités d’ordre 2 et d’ordre 3, je vais tester, dans cette partie, le fonctionnement d’un
systeme M-CARS sans ligne a retard. Des impulsions courtes sont utilisées afin de ne pas
fragiliser les échantillons biologiques.

En premier lieu, le faisceau incident avec des impulsions de 3 ps et une fréquence de répétition
de 30 kHz, est injecté dans le cristal PPLN. Les ondes pompe et Stokes sont alors indissociables
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dans le cristal qui est placé en configuration de désaccord de phase avec une température de
100°C. Celle-ci permet de faire un compromis entre les paramétres utiles pour obtenir un
spectre large et énergétique sur la gamme 0 - 4000 cm™. La polarisation du faisceau incident
est fixé, dans un premier temps, a 90°. La courte longueur de cristal (20 mm) permet de limiter
la dispersion et de garder les deux ondes pompe et Stokes synchronisées temporellement. Le
spectre généré est filtré par un filtre pass-haut a 1000 nm (LP1000) qui va éliminer la partie du
spectre visible qui correspond a un signal parasite pour 1’expérience M-CARS. Un Notch 1064
nm est placé également sur le trajet du faisceau pour réduire la largeur spectrale de 1’onde
pompe ce qui permet d’améliorer la résolution spectrale. Le faisceau est focalisé au niveau de
I’échantillon par I’intermédiaire d’un objectif de microscope 60x. Le signal M-CARS émis
entre 729 nm et 997 nm est collecté par un autre objectif de microscope 60x et filtré par un
passe-bas a 1000 nm (SP1000) avant sa transmission vers un spectrométre pour 1’analyse.

Nous observons sur la Figure 11.25 (a) le spectre envoyé vers 1’échantillon et analysé par un
spectromeétre de type Ando, ainsi que sur la Figure 11.25 (b) montrant 1’effet du filtre Notch
1064 nm sur la pompe a 1030 nm.
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Figure 11.25 : (a) SC générée par le cristal de PPLN, filtré par un pass-haut 1000 nm et un Notch 1064 nm et
envoyé sur I’échantillon, et (b) spectre de la pompe a 1030 nm (ligne pointillée) et spectre de la pompe filtré par
un Notch 1064 nm (ligne pleine).

11.4.8.1. Tests sur des échantillons liquides

Afin de tester notre montage, des échantillons liquides comme la paraffine et le méthanol ont
été utilisés. Ces échantillons possédent des vibrations moléculaires dans la zone CH mais aussi
dans la zone d’empreinte digitale. Les spectres M-CARS sont engendrés sur une large bande
de décalage Raman entre -3100 cm™ et -800 cm™. Ceux-ci sont alors comparés a des spectres
obtenus par mesure Raman (d’apres la littérature) ou avec d’autres systémes M-CARS déja
éprouvés (ns M-CARS). Les spectres sont présentés en fonction du nombre d’onde ce qui
permet de décorreéler les mesures de la longueur d’onde de pompe utilisée.

107 107
Alem™) = — (1.17)
APompe (nm) AStokes (nm)
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J’ai tout d’abord enregistré des spectres en utilisant un montage M-CARS largement testé dans
notre laboratoire et construit a partir d’'une PCF « ns M-CARS » et d’une ligne a retard (le
montage est présentée sur la Figure 1.7 (a)). Celui-ci est couplé au méme spectrometre
LabRAM utilisé dans notre montage M-CARS en régime picoseconde sans ligne a retard (ps
M-CARS). Cela permet de tester I’échantillon étudié et d’obtenir une mesure de référence.

1. Echantillon de paraffine liquide

Le premier spectre enregistré est celui de la paraffine liquide, un composant organique de type
« n-alcane » qui est decrit par la formule CnHzn+2. Nous remarquons la signature de différents
modes de vibration dans la zone d’élongation symétrique et asymétrique de CHs et CHy, alors
qu’une signature plus faible apparait dans la zone d’empreinte digitale.
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Figure 11.26 : (a) Spectre ps M-CARS de la paraffine obtenu en utilisant un SC généré par un PPLN en utilisant
un effet non linéaire dominant d’ordre trois (ps M-CARS) (temps d’acquisition = 0,5 s), (b) spectre Raman
(Chemical Book) [92], et (c) spectre obtenu avec le ns M-CARS).

Pour analyser les résultats obtenus par cette méthode, je les ai compares avec ceux obtenus par
le Raman spontané et par une méthode M-CARS en régime nanoseconde utilisée depuis 2007
par plusieurs laboratoires (Ex : H Kano Tsukuba — Tokyo [32-35]) (Figure 11.26). Le Tableau
I1.2 représente une comparaison entre les pics vibrationnels de la paraffine obtenus par 3
techniques différentes. Les pics Raman sont extraits d’un site de référence « Chemical book »
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[92] et les pic ns M-CARS sont mesurés par le montage ns M-CARS mis en place dans notre
laboratoire.

Pics Raman (cm?) = Pics ns M-CARS (cm™) = Pics ps M-CARS (cm™?) Vibrations
2964 2957 2945 Elongation
asymeétrique CHs
2877 2931 2886 Elongation
asymeétrique CH>
2855 2867 2854 Elongation symétrique
CH;
1443 1434 1430 Déformation CH>
1306 1296 1350 Déformation en
torsion CH,

Tableau 11.2 : Comparaison des pics vibrationnels de la paraffine liquide obtenus par spectrsocopie Raman, ns
M-CARS et ps M-CARS (PPLN).

Le nouveau montage que j’ai réalis¢ montre clairement sa capacité¢ a identifier les raies
vibrationnelles les plus intenses obtenues dans la zone CH avec les trois composantes :
élongation asymétrique CHs, élongation asymétrique CH> et élongation symétrique CH,. La
position exacte de ces vibrations évolue lIégérement en fonction de la nature du composé testé
et de sa pureté, mais aussi a cause de la calibration des spectrometres et de la position de la
référence de I’onde de pompe. Dans notre cas, la déformation du spectre de la pompe nécessite
de déterminer son profile et de spécifier la position de son maximum pour obtenir une
localisation précise. On peut aussi noter que la position des raies obtenues par CARS est
Iégerement décalée par rapport a la position obtenue par le Raman spontané, du fait de
I’interférence entre le fond non résonnant et les raies vibrationnelles [10]. Le filtrage spectral
de ’onde pompe, que j’ai réalise précédemment, a pour consequence de fixer la résolution du
montage. Ainsi, la résolution spectrale est estimée a ~ 40 cm™. Celle-ci est 10 fois plus
importante que celle obtenue avec un montage M-CARS utilisant une impulsion nanoseconde
monomode longitudinalement mais peut, tout de méme, étre améliorée en modifiant le filtrage
de I’onde de pompe. Cette modification impactera aussi la puissance de la pompe et donc
I’efficacité du processus CARS.

Quant a la zone d’empreinte digitale, on peut identifier la vibration de déformation CH; (~1440
cm™) tandis que la déformation en torsion CH (1306 cm-1) ne semble pas apparaitre & cause
du bruit. On remarque également que ces deux raies sont de faible intensité dans le cas de
I’utilisation du ns M-CARS.

2. Echantillon de méthanol
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Le deuxieme spectre enregistré est celui du méthanol, composant organique ayant la formule
CH3OH. Le méthanol admet 4 modes de vibration principaux qui se répartissent dans la zone
d’empreinte digitale et dans la zone de vibrations CH (voir Figure 11.27).
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Figure 11.27 : Spectre vibrationnel du méthanol, (a) obtenu en utilisant un SC généré par un PPLN en utilisant un
effet non linéaire dominant d’ordre trois (ps M-CARS) (temps d’acquisition = 0,5 s et 1 accumulation), (b)
spectre Raman (Chemical Book), et (c) spectre obtenu avec le ns M-CARS.

Les résultats obtenus sont comparés avec les spectres Raman et ns M-CARS sur le Tableau I1.3.

Pics Raman (cm?)  Pics ns M-CARS (cm™) = Pics ps M-CARS (cm™) Vibrations

2945 2950 2947 Elongation
asymeétrique CHs

2835 2839 2833 Elongation symétrique
CHs

1453 1452 1492 Déformation CHs

1037 1024 1027 Elongation CO

Tableau 11.3 Comparaison des pics vibrationnels du methanol obtenus par spectroscopie Raman, ns M-CARS et
ps M-CARS (PPLN).
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Dans cette mesure M-CARS du méthanol, les trois principales raies qui apparaissent dans la
zone CH et dans la zone d’empreinte digitale correspondent a 1’élongation asymétrique CHs, a
I’élongation symétrique CHsz et a I’élongation CO. Alors que la raie de la déformation CHzn’est
pas identifiable a cause du bruit de fond non resonnant qui donne naissance a des pics parasites.
IIs résultent des instabilités spectro-temporelles engendrées sur le supercontinuum et 1’onde de
pompe.

11.4.8.2. Image de bille de polystyrene

Au-dela de la mesure du spectre, des images multi-spectrales autour des modes vibrationnels
identifiés peuvent étre réalisées. Pour cela, je vais utiliser des billes de polystyréne qui ont un
diamétre de 20 um. Dans un premier temps, le spectre du polystyréne est mesuré pour une
puissance optique injectée égale & 1,5 mW, pour éviter la brulure de la bille. Ce spectre brut
(Figure 11.28) montre deux modes vibrationnels essentiels autour de 997 cm™ et 3048 cm™ mais
aussi de nombreux artéfacts sur toute la largeur de bande. Je remarque aussi un léger décalage
par rapport aux pics obtenus par une mesure de Raman spontané (Figure 11.28). Pour distinguer
les pics non vibrationnels et vibrationnels, j’ai réalisé une série de mesures de spectres sur la
lamelle et sur le liquide contenant les billes. La mesure du spectre sans échantillon montre des
raies spectrales qui dépendent principalement du fond non résonnant et qui se retrouvent sur le
spectre mesuré dans la lamelle ainsi que sur le spectre final. Ces raies non vibrationnelles sont
identifiées et entourées de rouge sur la Figure 11.28. Dans ces conditions, on retrouve aussi les
raies qui caractérisent le polystyréne a 1003 cm™ et 3054 cm™. En sélectionnant une de ces
raies, il est alors possible de réaliser une image des billes au nombre d’onde que I’on souhaite.
De maniere plus précise, les vibrations CH du polystyrene apparaissent dans deux bandes, a
environ 2900 cm™ (élongation CH) et 3054 cm™ (Elongation aromatique CH). Le mode de
respiration en expansion/contraction (Ring breathing mode) du cycle du carbone aromatique
apparait vers 1003 cm™,

Il est également important de noter qu’une image de la bille peut étre réalisée en utilisant I’une
des raies non vibrationnelles. Cela représente une nouvelle image par le biais de la partie réelle
de la susceptibilité non linéaire non résonnante (Figure 11.29 (b)).
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Figure 11.28 : (a) Spectres ps M-CARS du polystyréne et des éléments qui constituent 1’échantillon, obtenus en
utilisant un SC généré dans un PPLN (temps d’acquisition = 0,5 s et 1 accumulation). Les fléches rouges
pointent les raies non vibrationnelles qui se retrouvent a la fois dans le spectre final et dans la mesure de la
lamelle de microscope et du liquide contenant les billes, et (b) spectre Raman du polystyréne [93].

Dans ces conditions et malgré les signaux parasites, il est possible d’enregistrer I’image des
billes de polystyrene grace a une caméra CCD couplée au spectromeétre. La Figure 11.29 ((a) (b)
et (c)) représente respectivement I’image des billes de polystyreéne en lumiere blanche en régime
non linéaire non résonnant et en régime M-CARS. La cartographie est réalisée avec un temps
d’acquisition de 0,5 s/pixel pour une seule accumulation. Nous constatons sur I’image CARS
une instabilité périodique verticale. Celle-ci serait imputable & la source laser utilisée qui serait
temporellement instable. 1l est possible de traiter ce bruit par un modele numérique qui permet
de I’éliminer. Toutefois nous allons, par la suite, vérifier cette affirmation avec 1’étude de la
stabilité de la source laser infrarouge.
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Images M-CARS de billes de polystyréne par PPLN

(a) (b) (c)

Modulation

Lumiére blanche Partie réelle ()(,E,?}z)) M-CARS @3050cm?

Figure 11.29 : (a) Image de billes de polystyréne en lumiére blanche, (b) image non linéaire non resonnante et (c)
image M-CARS a 3050 cm (temps d’acquisition égale a 0,5 s/pixel).

11.4.8.3. Image non linéaire d’un échantillon de papier

Le systéme laser que je propose offre une possibilité d’obtenir une image multi-spectrale ainsi
qu’une image multimodale intégrant cing processus différents : le M-CARS, la SHG, une image
d’indice non linéaire non résonnante, la fluorescence et une image en lumiere blanche. Pour
obtenir une image par la SHG, il suffit de filtrer (enlever) I’onde Stokes et de conserver la
pompe a 1030 nm. Quant a la fluorescence, on peut filtrer une partie du supercontinuum allant
du visible a I’infrarouge.

Pour ce faire, j’ai utilisé un échantillon de papier simple contenant de la cellulose détectable
par la SHG. Pour éviter la contribution SHG de la lame et de la lamelle (aux interfaces),
I’échantillon est placé au niveau d’un trou fait dans la lame de silice. Le faisceau est focalisée
sur 1’échantillon et une série de mesures 2D est réalisée. La Figure 11.30 (a) représente une

image en lumiére blanche, les Figure 11.30 (b) et Figure 11.30 (c) M-CARS sont des mesures M-

CARS acquises autour d’un signal non résonnant )(,E,slget autour du mode d’¢longation CH

proche de & 2896 cm™ pour un temps d’acquisition égale a 0,5 s/pixel respectivement. Pour
identifier ce mode de vibration, je me suis basée sur des mesures établies par spectroscopie
Raman [94].
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Figure 11.30 : Image multimodale du papier : (a) Image en lumiére blanche , (b) image non linéaire non
résonnante )(NR , (c) image M-CARS a 2896 cm™, (d) image de SH, et (¢) Image de fluorescence.

Le filtrage de ’onde de pompe permet I’excitation de 1’échantillon a 1030 nm pour mettre en
évidence la présence de fibres de cellulose grace a la SHG (Figure 11.30 (d)). Cette image est
obtenue avec un temps d’acquisition de 0,3 s/pixel a 515 nm. Pour établir ’image de
fluorescence, j’ai rajouté, a I’échantillon de papier, de la coumarine, une solution fluorescente
sous I’effet d’une excitation & 1030 nm et qui émet a 530 nm (Figure 11.31). A partir du signal
détecté, une cartographie du papier est réalisée avec un temps d’acquisition égale a 0,4 s/pixel,
comme il est montré sur la Figure 11.30 (e).
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Figure 11.31 : (a) Solution de la coumarine rajoutée a 1’échantillon du papier pour faire de la fluorescence et (b)
son spectre d’émission aprés excitation a 1030 nm.
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11.4.8.4. Stabilité du laser

Une des conditions fondamentales lors de la prise d’images en régime non linéaire est la
stabilité en puissance créte de la source laser initiale. J’ai remarqué, en réalisant les mesure M-
CARS avec le PPLN, une instabilit¢ de ’amplitude du signal M-CARS émis a partir de
I’échantillon étudié. Pour déterminer 1’origine de cette instabilité, j’ai utilisé une option dans le
logiciel de gestion du spectroméetre LabRAM permettant d’enregistrer la variation de
I’amplitude du signal ainsi que sa largeur a mi-hauteur en fonction du temps. La Figure 11.32
présente la variation du signal M-CARS du méthanol & 2833 cm™ mesurée pendant 10 minutes
et montrant une période d’extréme modulation de I’ordre de 2 min. A cette échelle de temps,
les variations peuvent atteindre 80% de fluctuation et sont imputables & une rétroaction
thermique dans la source laser qui se déclenche périodiquement.

0,8
06 g 0,6

0,4 0,4

Amplitude (u.a)

024 0,2

Largeur a mi-hauteur (u.a)

0,0 T 0,0 T T

Temps (min) Temps (min)

Figure 11.32 : Variation de I’amplitude (a) et de la largeur a mi-hauteur (b) du signal M-CARS du méthanol au
cours du temps.

A partir de ces mesures, on constate que I’instabilité est clairement due a la source laser. Celles-
ci sont exacerbées par les conversions non linéaires permettant de créer le supercontinuum et
le signal CARS. Dans le but d’analyser I’impact de I’instabilité du laser sur le spectre
supercontinuum (en régime y @ et y®)), les faisceaux pompe et Stokes sont envoyés vers deux
photodiodes couplées a un oscilloscope. Grace au mode enveloppe, j’ai enregistré la variation
des signaux pendant 40 s pour une durée d’impulsion de 3 ps a une fréquence de 30 kHz. Les
résultats (Figure 11.33) montrent une modulation du supercontinuum de 29,1% en régime y
(polarisation de 90°), ainsi qu’une modulation de ’ordre de 28,1% en régime y® (Courbes
bleues). Les courbes noires montrent une modulation moyenne du laser de 10%.

En conclusion, on peut dire que la source laser était instable temporellement ce qui a fortement
perturbé la génération de supercontinuum et les mesures M-CARS que j’ai réalisées. Toutefois,
’utilisation d’une source de meilleure qualit¢ devrait permettre de limiter ces variations et
d’améliorer significativement mes résultats. N’ayant pas la possibilité de changer cette source,
les investigations suivantes sont réalisées malgré ces fluctuations.
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Figure 11.33 : (a) Stabilité du laser et du SC associé pour une orientation de la polarisation a 90° (¥ dominant),
(b) stabilité du laser et du SC associé pour une orientation de la polarisation & 0°( y® dominant).

11.4.9. Conclusion sur I’imagerie multimodale et M-CARS réalisée avec un cristal de
PPLN

Grace au supercontinuum engendré dans un cristal de PPLN, j’ai réalisé¢ des mesures de spectres
M-CARS ainsi que des images d’objets impliquant cinq méthodes différentes dont une en
régime linéaire. J’ai obtenu les signatures de la paraffine et du méthanol avec I’identification
des principales raies CARS dans la zone CH et la zone d’empreinte digitale, ce qui m’a permis
de valider ’utilisation, sans ligne a retard, d’un systétme M-CARS picoseconde. J’ai comparé
les spectres avec ceux obtenus par effet Raman spontané et par un systtme M-CARS
nanoseconde. La méthode de génération de supercontinuum par effet ¥ ® introduit, en plus des
variations de la source laser, des instabilités spectrales et temporelles complexifient
I’identification des raies vibrationnelles les plus faibles. Il est toutefois possible d’améliorer la
détection des raies a faible amplitude par un traitement numérique spécifique de type MEM que
je n’ai pas mis en ceuvre dans mes travaux, souhaitant comparer uniquement les données brutes
obtenues. J’ai également observé un décalage spectral de mes données par rapport au mesures
Raman ce qui est d0 a la méthode CARS qui integre deux composantes non linéaires cohérentes
qui interférent, et a la modulation spectrale de 1’onde de pompe. L’observation de raies non
linéaires, non liées & une vibration Raman, me permet néanmoins d’obtenir la mesure de la
partie réelle de la non-linéarité d’ordre trois non résonnante. J’ai étendu ces mesures a des
images de billes de polystyréne et a des fibres de celluloses avec I’imagerie de fluorescence par
absorption a deux photons et la génération de second harmonique.

La génération de second harmonique et la fluorescence par absorption multiphotonique ont éte
obtenues avec 1’onde de pompe a 1030 nm mais peuvent aussi étre engendrées grace a des
longueurs d’onde plus hautes ou plus basses grice a la conversion non linéaire y® discrétes ce
qui permet de s’adapter a I’absorption du milieu sous test.
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I1.5. Multiplex CARS avec un cristal de grenat d'yttrium-aluminium dopé
au néodyme (Nd®*" : YAG)

Dans la partie précédente, j’ai démontré que la génération d’un spectre large était possible en
excitant un cristal de PPLN de deux manieres différentes i. e. avec deux orientations
orthogonales de la polarisation du faisceau. Dans ces conditions, les ordres 2 et 3 des
susceptibilités non linéaires étaient mélangés avec tour a tour la prédominance d’une des deux
composantes. Dans le but de supprimer les effets d’ordre 2, j’ai utilisé un cristal a maille
cubique intégrant un dopage avec un ion terre-rare, pour éventuellement permettre une auto-
amplification de son continuum infrarouge. Ce cristal est un YAG dopé a 1.1 % avec du
Néodyme « Nd*" : YAG ». Dans ces conditions, le supercontinuum sera basé uniquement sur
la non-linéarité d’ordre 3. Ce cristal posséde un seuil d’endommagement élevé proche de
102+15 J/cm? pour une excitation en régime nanoseconde [95]. Cette forte densité de puissance
lui permet d’étre un excellent candidat pour la génération de supercontinuum.

11.5.1. Dispositif expérimental

Dans ce but, nous gardons le méme montage expérimental utilisé précédemment mais en
remplacant le PPLN par un cristal Nd**:YAG (Figure 11.34). Le diamétre du faisceau Gaussien
a 1030 nm, focalisé dans le YAG, est de I’ordre de 100 um a mi-hauteur.
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Figure 11.34 : Montage expérimental du systeme M-CARS avec un cristal Nd**:YAG.

11.5.2. Conversion de fréquence et génération de supercontinuum dans un Nd3* : YAG

L’utilisation de cristaux massifs pour engendrer un supercontinuum a déja été largement
rapporté dans la littérature. De nombreuses structures cristallines comme le Saphire ou le YAG
ont été utilisees pour obtenir des conversions dans les domaines visible et infrarouge et en
utilisant des impulsions femtosecondes et picosecondes [65,67], [96-101]. Des schémas de
montage avec une ou plusieurs longueurs d’onde de pompe ont également été testés [102].

L’excitation d’un milieu massif en régime normal de dispersion avec des impulsions courtes
donne lieu tres rapidement a une autofocalisation et a I’apparition de filaments multicolores.
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Ceux-ci, représentent une propagation non linéaire avec un élargissement spectral a grande
échelle. 1ls sont alors spatialement et temporellement cohérents et ont déja été utilisés dans des
expériences de spectroscopiques résolues en temps [103-105]. Dans cette partie, le but est
d’engendrer un spectre large et cohérent que je vais appliquer a I’imagerie M-CARS basé sur
I’utilisation d’une onde pompe et une onde Stokes large bande.

11.5.2.1. Etude Spatiale

Dans un premier temps le Nd**: YAG est pompé par des impulsions d’une durée de 3 ps avec
une fréquence de 10 kHz & 1030 nm. A cause de 1’effet Kerr, qui induit une autofocalisation
spatiale, j’ai dans un premier temps étudié 1’évolution du profil du faisceau a la sortie du cristal
a I’aide d’une caméra CCD pour chaque puissance moyenne injectée. Dans cette expérience 1
mW de puissance moyenne représente 34 kW créte. Dans ces conditions, I’effet Kerr conduit a
une autofocalisation du faisceau du fait de son indice non linéaire positif et a la génération de
plasma qui introduit un effet défocalisant, ce qui stabilise le diamétre du faisceau. Dans ces
conditions, on peut parler de la génération de soliton spatial de type Townes [106]. Cela n’est
obtenu que pour une puissance de pompe particuliere ce qui implique une propagation instable
vis-a-vis d’une évolution de la puissance. De nombreuses stratégies ont été développées pour
stabiliser ce soliton et observer certaines caractéristiques de sa propagation en fonction de
divers parametres optiques [107].
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Figure 11.35 : (a) Profil du faisceau a 1030 nm en fonction de la puissance injectée, (b) Autofocalisations
observées le long du cristal, (c) Conversions non linéaires observées en sortie du cristal. (3ps, 10kHz).
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La Figure 11.35 montre les résultats obtenus sur 1’évolution du profile du faisceau en sortie du
cristal en fonction de la puissance injectée. Dans tous les cas, le faisceau ne semble pas deformé
et montre, pour toutes les puissances, un profile de type Gaussien. Seule une oscillation spatiale
de son diametre est visible.

Ce comportement oscillant peut-étre décrit de la maniere suivante. Pour une puissance égale a
la puissance critique, une autofocalisation est observée dans le cristal de YAG. Celle-ci est
obtenue pour une localisation spatiale en fin de cristal une fois que la phase spatiale cumulée
est suffisamment forte pour produire 1’autofocalisation. L’augmentation de la densité de
puissance se traduit alors par la génération d’un plasma et par une conversion de fréquence par
automodulation de phase. Cette conversion est obtenue, dans un premier temps, sur 1’axe de
propagation puis dans un second temps en régime non colinéaire (génération d’une onde
conique) (Figure 11.35 (c)). A cet instant, le faisceau a la longueur d’onde fondamentale atteint,
en fin de cristal, une taille d’environ 23 pm a mi-hauteur. Pour une puissance d’entrée
supérieure, cette autofocalisation est observée plus tot dans le cristal. Ainsi, la conversion de
fréquence, qui est la plus efficace au point de focalisation, fait perdre de 1’énergie au faisceau
autopiégé qui ne peut plus stabiliser son diameétre et diverge. La propagation dans la seconde
partie du cristal permet une réaugmentation de la phase spatiale non linéaire et une seconde
autofocalisation est observée avec un diameétre de faisceau aussi petit que 23 um. En continuant
a augmenter la puissance d’entrée, ce cycle se reproduit plusieurs fois (environ 6 fois pour une
puissance de 2.5 MW) (Figure 11.35 (b)).

Cet enchainement d’autofocalisations entrecoupés par des propagations en régime divergent est
montré par des prises d’images du Nd**: YAG (Figure 11.36 (a)).

L’interaction non linéaire conduit a la génération d’un spectre ultra-large qui évolue en fonction
de la puissance optique injectée. L’évolution du spectre sur 1’axe de propagation en fonction de
la puissance injectée (3 ps; 10 kHz) est montrée sur la Figure 11.36 (b). On remarque que
I’¢largissement spectral se déclenche pour une puissance de 0.27 MW et atteint une bande
comprise entre 300 nm et 2400 nm pour une puissance créte de 2.1 MW.

Il est & noter que I’émission de lumicre, obtenue sur I’axe de propagation pour différentes
autofocalisations reste cohérente et peut donner, lorsque qu’il y a peu d’évenements, des franges
stables dans le spectre et sur le profil spatial du faisceau de sortie (Figure 11.37)). Le méme
comportement est obtenu sur les ondes coniques. Ces longueurs d’onde sont cohérentes entre
elles et interféerent. De maniere remarquable des interférences entre les ondes coniques et la
lumiére se propageant sur 1’axe sont également observées. Le processus de conversion est alors
basé (sur I’axe) sur Iautomodulation de phase tandis qu’en régime non colinéaire c’est un
mélange dégénéré a quatre ondes de type triplage de fréquence qui est identifié.
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Figure 11.36 : Evolution des autofocalisations (a) et des spectres de sortie (b) en fonction de la puissance injectée
dans le cristal de Nd®*:YAG (3 ps, 10 kHz).
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Figure 11.37 : (a) Automodulation de phase obtenue sur I’axe de propagation, (b) exemple d’interférences dans le
domaine spectral, (c) interférences dans le domaine spatial (Pcrate = 0,8 MW).

11.5.2.2. Impact de la durée de P’impulsion sur le spectre engendré sur I’axe de
propagation

Dans une deuxieme expérience, ’¢élargissement du spectre en fonction de la durée de
I’impulsion est étudié. Dans ce cas, le Nd**: YAG est pompé par une puissance moyenne de 67
mW en variant la durée de I’impulsion entre 300 fs et 50 ps, avec une fréquence de répetition
égale a 10 kHz. Je remarque sur la Figure 11.38 que le spectre s’étale progressivement mais avec
une forte évolution a partir de 20 ps pour couvrir une bande spectrale allant jusqu’a 2400 nm
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pour une durée de 300 fs. De plus, une faible évolution du spectre est enregistrée pour des
durées comprises entre 25 et ps et 300 fs.
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Figure 11.38 : Evolution du spectre généré par le cristal Nd**:YAG en fonction de la durée de I’'impulsion
(puissance moyenne fixe a 67 mW pour 10 kHz de fréquence de répétition).

11.5.2.3. Particularité de ’absorption du néodyme

En comparant le spectre large obtenu dans le Nd*" : YAG avec celui obtenu avec le PPLN et
une orientation a 90 ° de la polarisation de I’onde pompe, nous remarquons que les évolutions
sont tres similaires, avec une quasi-symétrie autour de 1’onde initiale et avec une décroissance
exponentielle. Toutefois, dans le cas du Nd®* : YAG une absorption d’une partie des longueurs
d’onde du proche infrarouge est observée. Celle-ci est engendrée par le néodyme sur une largeur
de plus de 300 nm. Un exemple de spectre SC est montré sur la Figure 11.39 (a). 1l a été obtenu
pour une durée de 300 fs et pour une puissance moyenne de 67 mW (fréquence de répétition de
10 KHz). Les absorptions qui apparaissent entre 600 et 900 nm sont dues au dopage en néodyme
[108]. La raie principale d’émission du Nd®* : YAG est centrée 1064 nm (Figure 11.39 (b)) sans
oublier les émissions a 946 nm, 1330 nm et 1444 nm. Malgré la faible conversion on observe,
sur la partie droite de 1’élargissement spectral proche de 1064 nm, une augmentation du niveau
spectral (entourés en cercles rouges).
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Figure 11.39 : (a) Spectre SC généré dans le cristal Nd** : YAG excité par des impulsions de 300 fs avec la zone
d’absorption du néodyme et (b) spectre de fluorescence du Nd®* : YAG extrait de [109].
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Cette configuration de génération de spectre revét donc un caractere particulier. En effet si la
géomeétrie de pompage est trés courante avec un élargissement spectral connu, 1’absorption de
la partie visible du spectre par un dopant permet, de maniere atypique, d’utiliser la partie du
spectre inutile dans un systeme CARS, en la renvoyant dans le domaine utile au-dela de 1’onde
de pompe a 1030 nm. Cette amplification permettra alors d’augmenter le signal de 1’onde
Stokes comprise entre 1030 nm et 1700 nm. Bien évidemment, dans notre cas, cette particularité
est faiblement exploitée mais pourrait étre exacerbée par la mise au point d’un cristal de YAG
céramique plus fortement dopé (Dopage > 5-10%) en ions et surtout mélangeant différents
dopants comme [’ytterbium, 1’erbium et le néodyme. Un brevet sur ce systéme de génération
de spectre auto-amplifié est a I’étude.

11.5.3. Mesures M-CARS a partir d’un supercontinuum obtenu dans un Nd**: YAG

Le SC (pompe et Stokes) généré dans le cristal Nd®* : YAG est utilisé pour réaliser des mesures
en spectroscopie et imagerie M-CARS. Ce spectre parait plus homogene et plus cohérent par
rapport a celui obtenu par PPLN. Pour augmenter la résolution spectrale et contourner les
limites déja observées qui sont dues a la déformation de I’onde de pompe, j’ai utilisé, comme
précédemment un filtre Notch 1064 nm, un filtre passe-haut LP1064 nm légerement incliné qui
va permettre de rétrécir la largeur spectrale de 1’onde pompe. Le spectre est généré en pompant
le cristal Nd®* : YAG par des impulsions d’une durée égale a 3 ps avec une puissance moyenne
égale a 41 mW (4,1 pJ — 1.4 MW) et avec une fréquence de répétition égale a 10 kHz (Figure
11.40).
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Figure 11.40 : Spectre supercontinuum généré dans un cristal Nd®* :YAG filtré par un Notch 1064 nm et un
LP1064 nm et envoyé sur I’échantillon pour réaliser des mesures M-CARS (3 ps, 41 mW, 4,1 uJ — 1.4 MW, 10
kHz).

11.5.3.1. Echantillons liquides

Deux spectres M-CARS sont mesurés sur de 1’acétone et de la paraffine liquide.

1. Echantillon de I’acétone
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Le premier échantillon d’acétone « C3HsO » est présenté sur la Figure 11.41. Des signatures qui
correspondent a : I’élongation asymétrique CHs a 2913 cm™, la liaison double CO a 1687 cm?
et la déformation des liaisons CH3 a 1435 cm™, sont observées.
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Figure 11.41 : (a) Spectre ps M-CARS de I’acétone obtenu en utilisant un SC généré dans le Nd** : YAG (temps
d’acquisition = 0,5 s et 1 accumulation) et (b) spectre Raman spontané de 1’acétone [110].

Le Tableau 11.4 récapitule les principaux pics mesurés par les trois méthodes, a savoir : la
méthode ps M-CARS (Nd* : YAG), le ns M-CARS et le Raman [110]. Comme on peut le
constater seuls les principaux pics sont observés. C’est également le cas pour le ns M-CARS
dont la sensibilité est trés faible dans la zone d’empreinte digitale. Seule la mesure Raman
permet réellement de sortir les raies du bruit.

Pics Raman (cm?)  Pics ns M-CARS (cm™) = Pics ps M-CARS (cm™) Vibrations

2921 2927 2913 Elongation
asymeétrique CHs

1708 1705 1687 Liaison double CO

1435 - 1420 CHs déformation

Tableau I1.4 : Tableau comparatif des pics vibrationnels de 1’acétone obtenus par spectrsocopie Raman, ns M-
CARS et ps M-CARS (par Nd®* : YAG).
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2. Echantillon de la paraffine liquide

Le deuxiéme spectre que j’ai mesuré est celui de la paraffine, illustré sur la Figure 11.42. De
fortes signatures sont obtenues dans la zone CH avec 1’élongation asymétrique CHs,
I’élongation asymeétrique CH: et 1’¢longation symétrique CH>. Dans la zone d’empreinte
digitale seule la raie de déformation CH, & 1443 cm™ semble étre identifiée.
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Figure 11.42 : (a) Spectre ps M-CARS de la paraffine obtenu en utilisant un SC généré dans le Nd**: YAG
(temps d’acquisition = 0,5 s et 1 accumulation), (b) spectre Raman mesuré par L. Mandrile (2015) et (c) spectre
obtenu par ns M-CARS.

Sur le Tableau 11.5, je présente une comparaison entre les pics obtenus avec un M-CARS en
régime nanoseconde, un M-CARS en régime picoseconde et une mesure de type Raman
spontané.

Il est aussi important de savoir que la bibliographie réalisée permet d’avoir accés a un grand
nombres de mesures qui ne sont pas toutes identiques malgré des références de produits
chimiques similaires. Cela s’explique par le type d’echantillon utilisé, sa pureté et les conditions
d’experimentation avec la calibration des spectroscopes.

Sahar WEHBI | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2021 97
Licence CC BY-NC-ND 3.0



Pics Raman (cm?) = Pics ns M-CARS (cm?)  Pics ps M-CARS (cm™?) Vibrations

2964 2957 2964 Elongation
asymétrique CHs
2877 2931 2934 Elongation
asymeétrique CH,
2855 2867 2848 Elongation
symétrique CH,
1443 2845 1421 Déformation CH>
1306 - - Torsion CH>

Tableau 11.5 : Tableau comparatif des pics vibrationnels de la paraffine obtenus par spectrsocopie Raman, ns M-
CARS et ps M-CARS (par Nd* : YAG).

11.5.3.2. Image de billes de polystyrene

11 est intéressant maintenant d’étudier le spectre émis par des billes de polystyréne de 20 um de
diameétre. Le spectre est représenté sur la Figure 11.43, obtenu pour un temps d’acquisition égale
a 0,5 s. Nous observons sur le spectre que le filtrage supplémentaire de la pompe a réussi a
supprimer une grande partie des pics parasites. Plusieurs signatures proches de 1000 cm, 1200
cm™ et 1400 cm* et 3000 cm sont identifiées. On peut également remarquer que les vibrations
dans la zone CH sont faibles mais que les raies dans la zone d’empreinte digitale correspondent
aux spectres montrés dans la littérature. Le filtrage supplémentaire de 1’onde de pompe a
fortement amélioré les résultats.
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Figure 11.43 : (a) Spectre M-CARS de bille de polystyréne obtenu en utilisant un SC généré dans un Nd3* : YAG
(temps d’acquisition = 0,5 s et 1 accumulation), et (b) spectre Raman de polystyréne [93].

J’ai réalisé I’image de bille de polystyrene dans la zone d’empreinte digitale autour de 1000
cm* (Figure 11.44 (b)).

Image M-CARS de billes de polystyréne par Nd**:YAG

(a)

(b)

Figure 11.44 : (a) Image de billes de polystyréne en lumiére blanche, et (b) Image M-CARS correspondante pour

la vibration proche de 1000 cm™ .
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11.5.4. Conclusion sur Putilisation d’un supercontinuum obtenu dans un Nd 3 : YAG
pour une imagerie M-CARS sans ligne a retard

Dans cette partie, un étalement spectral est réalisé dans un cristal cubique centrosymétrique de
type YAG dopé au néodyme. L’utilisation d’impulsions courtes permet d’atteindre facilement
le régime d’autofocalisation spatial qui est stabilisé par un effet de défocalisation induit par un
plasma local. J’ai noté, dans un premier temps, la génération d’un soliton de Townes pouvant
ainsi étre stabilisé par la somme cohérente de plusieurs autofocalisations successives. Dans un
second temps, au moins six autofocalisations sont observées et apparaissent tour a tour dans le
cristal pour une puissance créte proche de 2 MW. Ces phénoménes extrémes sont alors
interrompus par la perte d’énergie du faisceau central sous 1’action de multiples conversions de
fréquence. La premiere est obtenue sur I’axe de propagation et est imputable a I’automodulation
de phase qui élargit significativement le spectre du faisceau initial. La seconde est une
conversion par mélange a quatre ondes non colinéaire donnant lieu & des émissions coniques
autour du faisceau central. Celles-ci semblent étre liée a la génération de troisieme harmonique
réalisée a partir du spectre d’automodulation de phase se propageant sur I’axe. J’ai remarqué
également que ces émissions sont cohérentes entre elles et cohérentes avec celles obtenues tous
au long de la propagation dans le cristal. Dans ces conditions, le continuum de lumiére posséde
une cohérence temporelle plus importante que celui obtenu avec le cristal de PPLN. Jai
également observé que le dopage de ce cristal pouvait étre bénéfique a la génération de spectre
large dans le domaine infrarouge. En effet, le spectre d’absorption du néodyme est étalé entre
600 nm et 900 nm et peut bénéficier de 1’énergie convertie par le régime d’autofocalisation.
Cette énergie absorbée est alors restituée dans le domaine infrarouge au niveau des zones
d’amplification (946 nm, 1064 nm, 1061 nm, 1332 nm, 1444 nm). Méme si ce mécanisme a
été, dans ce cas, trés limité a cause du faible dopage, ce concept de génération de spectre par
auto-réamplification est en cours de brevetage. Une augmentation du dopage et du nombre de
dopants pourrait fortement améliorer le concept.

Grace au spectre infrarouge ainsi généré et a un filtrage de I’onde de pompe et du
supercontinuum, des signatures de composés chimiques comme la paraffine et 1’acétone sont
obtenus par M-CARS. Une image de billes de polystyréne est aussi réalisée. Les spectres sont
moins bruités que ceux obtenus avec un cristal de PPLN mélangeant les non-linéarités cubique
et quadratique. La résolution spectrale de ce systeme dépend directement du filtrage du faisceau
avant son envoi dans le microscope. Dans ce cas, elle était proche de 40 cm™.

Il est important de noter que, de maniére générale, les mesures M-CARS sont bien plus bruitées
que les mesures par Raman spontané du fait du bruit non résonnant. Dans ces conditions, il est
normal de visualiser principalement les raies de plus fortes énergies. J’ai néanmoins cherché a
obtenir des signatures les plus propres possible sans faire un traitement numérique qui, dans
tous les cas, pourra étre rajouté spécifiquement sur toutes les donnees.

11.6. Multiplex-CARS par génération d’un continuum dans une fibre
multimode

Nous proposons ici une troisieme méthode pour réaliser un systeme M-CARS sans ligne a retard
et cela a partir de la génération d’un SC dans une fibre multimode a gradient d’indice. Malgré
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’aspect de speckle qui apparait lorsqu’un faisceau Gaussien traverse une fibre multimode, nous
allons exploiter le principe de I’autonettoyage par effet Kerr qui conduit a remodeler le faisceau
en régime de forte puissance créte. L’augmentation de la puissance permet d’une part de
concentrer 1’énergie sur le seul mode fondamental mais aussi de réaliser un élargissement
spectral sur une bande comprise entre 1 pum et 1.8 um. De plus, 1’échange énergétique entre les
modes permet de réamplifier le mode fondamental aprés réalisation de 1’extension spectrale.
Dans ces conditions, il est possible d’utiliser le résidu du faisceau initial comme onde de pompe
dans le processus CARS sans utiliser une ligne a retard. La Figure 11.45 illustre le principe de
fonctionnement de la méethode.

Fibre multimode a
gradient d’indice
parabolique

o O

Thorlabs 50/125 MM
GRIN fiber

Auto-nettoyage
par effet Kerr

Spectroscopie
+ Elargissement spectral - et imagerie

+ Pompe quasiment non M-CARS
déplétée

Puissance /

Speckle

Figure 11.45 : Schéma représentant le principe de fonctionnement de systeme M-CARS en utilisant une fibre
multimode a gradient d’indice.

11.6.1. Fibre multimode a gradient d’indice parabolique

Contrairement aux fibres monomodes, les fibres multimodes se caractérisent par un cceur large
(50 - 600 um) permettant le transfert d’une puissance beaucoup plus élevée. Pourtant, la
propagation du mode fondamental et des modes d’ordres supérieurs (Figure 11.46) impose la
formation d’un speckle en sortie de fibre. Ainsi le faisceau de sortie est fortement modulé avec
une divergence forte qui interdit toute utilisation dans de nombreuses applications nécessitant
un faisceau laser a la limite de diffraction. Toutefois, la puissance créte de la lumiére, combinée
a D’effet linéaire d’auto-imagerie, permet une évolution sans précédent du profil spatial du
faisceau et sa propagation sur un nombre de modes restreint améliorant ainsi sa brillance. Le
couplage des effets non linéaires de type Kerr et la diffusion Raman stimulée conduisent a un
élargissement spectral allant du visible au moyen infrarouge couvrant ainsi plus de 2000 nm.

Période
d’auto-imagerie

Figure 11.46 : Fibre multimode a gradien d’indice parabolique.

11.6.2. Autonettoyage par effet Kerr dans une fibre multimode

Ces derniéres années, les fibres optiques multimodes ont recu un intérét important gréace a la
possibilité de générer des sources de lumiere cohéerentes pour I'imagerie non linéaire et les

Sahar WEHBI | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2021 101
Licence CC BY-NC-ND 3.0



applications LIDAR. Dans ce cadre, un effet non linéaire appelé autonettoyage Kerr a été
démontré dans les fibres multimodes a gradient d'indice en utilisant des impulsions laser d'une
durée allant de la femtoseconde a la nanoseconde [111-114]. Cet effet est base sur des processus
de mélanges a quatre ondes, qui sont accordés en phase au moyen d'un réseau d'indice
périodique créé dans le cceur de la fibre, par I'action combinée de 1’effet Kerr et de I'effet d'auto-
imagerie spatiale [115]. Un effet de phase non linéaire non réciproque, qui accompagne ce
phénomene, force la lumiére a se propager sur le mode fondamental en interdisant tout transfert
d'énergie vers les modes d'ordre supérieur. En consequence, une émission quasi-monomode,
avec un faible bruit de fond, peut étre obtenue a la sortie d'une fibre multimode a gradient
d’indice (Figure 11.47). La configuration qui fournit une telle émission est tres robuste vis-a-vis
de la manipulation et de la flexibilité des fibres [114]. Dans le domaine temporel, au contraire,
la compression d'impulsion cohérente observée prouve la nature spatio-temporelle de cet effet
qui, agissant avec le remodelage spatial, contribue a améliorer la puissance créte de sortie du
faisceau initial [116]. Le phénomeéne d'autonettoyage non linéaire se produit spontanément dans
ces fibres et a déja été exploité pour la génération de supercontinuum [117,118], pour la
génération de deuxieme harmonique [119-121], et plus récemment pour l'imagerie de
fluorescence multiphotonique [122]. Son mécanisme physique a également été discuté dans le
cadre d’une approche thermodynamique [123-126].

Intensity [dB]
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Figure 11.47 ; Etude de la dynamique non linéaire spatiale et spectrale dans une fibre multimode de 12 m de
longueur pompée a1064 nm par des impulsions de 900 ps pour différentes puissances crétes d’injection [113],
(a)-(d) images du faisceau obtenues en champs proche a 1064 pour chaque puissance injectée, (a’)-(d’) profils
spatiaux correspondants, et (e) spectres correspondants a chaque puissance mesurée a la sortie de la fibre.

11.6.3. Dispositif expérimental

Je reprends ici le méme montage utilisé dans les parties précédentes en remplacant les cristaux
par une fibre multimode a gradient d’indice de chez Thorlabs : 50/125 um. Une lentille de 5 cm
de focale est mise en place pour injectée dans la fibre. Le faisceau de sortie est ensuite filtre et
envoye sur I’échantillon en passant par différents filtres permettant une mise en forme spectrale
pour réaliser une expérience M-CARS (Figure 11.48).
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Figure 11.48 : Montage expérimental du systeme M-CARS utilisant une fibre multimode & gradient d’indice.
11.6.4. Génération de supercontinuum dans une fibre multimode

11.6.4.1. Etude spectrale

Dans un premier temps, une fibre multimode a gradient d’indice de 30 m de longueur est mise
en place pour étudier I’¢élargissement spectral en fonction de la durée de 1I’impulsion optique.
Une puissance créte fixe de 45 kW a 1030 nm avec une fréquence de répétition égale a 100 kHz
est envoyée dans la fibre. La durée de I’impulsion est variée de 250 fs a 100 ps. Les spectres
obtenus sont présentés sur la Figure 11.49. On observe que pour des impulsions courtes,
I’¢élargissement spectral est limité avec quelques 200 nm de bande. Cet effet non lin€aire limité
est dO a la différence de vitesse de groupe entre les modes qui élargit fortement la durée
d’impulsion diminuant ainsi la puissance créte. Pour une impulsion de 30 ps, I’élargissement
est plus significatif et atteint 250 nm coté anti-Stokes et plus de 1400 nm coté Stokes (Figure
11.49 (a)). Pour une durée de 100 ps, le spectre atteint son maximum avec une bande spectrale
comprise entre 450 nm et 2500 nm.

Dans un second temps, j’ai réalisé une mesure du spectre pour différentes longueurs de la fibre
variant entre 0,5 m et 30 m et en utilisant des impulsions de 100 ps. La Figure 11.49 (b) montre
les spectres mesurés a la sortie de chaque longueur de fibre avec une puissance créte initiale
constante égale a 45 kW. Plus la longueur de fibre diminue plus 1’étalement spectral est limité.
Dans ces conditions, j’ai pu déterminé la longueur de fibre minimale (12.5 m) me permettant
d’obtenir un élargissement coté Stokes suffisamment important pour réaliser une expérience
M-CARS entre 0 et 4000 cm™. De plus, 1’évolution des profils spatiaux reste proche d’un
faisceau Gaussien sans forte distorsion (Figure 11.49 (d)). Dans ces conditions, des travaux déja
publiés sur une imagerie non linéaire a partir de fibres optiques multimodes a gradient d’indice
ont montres des résolutions spatiales de 0.36 pum, 0.42 um et 0.54 um, respectivement dans les
domaines visible, onde de pompe (1064 nm) et infrarouge, et cela avec un objectif de
microscope x60 [121].
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Figure 11.49 : (a) Evolution du spectre engendré dans une fibre multimode de 30 m de longueur en fonction de la
durée de I’impulsion optique. (b) Evolution du spectre en fonction de la longueur de la fibre multimode pour une
durée d’impulsion optique égale a 100 ps. (c) Evolution du profil de I’onde de pompe lors du processus
d’autonettoyage spatial, et (d) exemples de profils des champs proches a différentes longueurs d’onde. La
puissance créte dans les deux expériences est fixée a 45 kW.

11.6.4.2. Etude temporelle

Pour compléter la caractérisation du SC généré dans la fibre multimode, j’ai étudié I’évolution
du profil temporel de I’onde de pompe a 1030 nm en fonction de la longueur de la fibre. La
puissance optique créte est conservée a 45 kW et la durée d’impulsion a 100 ps. Le profil
temporel est enregistré a 1’aide d’un autocorrélateur en intensité basé sur la génération de
second harmonique (femtochrome FR-103WS). Les résultats sont illustrés sur la Figure 11.50.
On remarque que pour des longueurs courtes, I’impulsion conserve son profil alors qu’au-dela
de 2,5 m une déplétion de la partie centrale de I’impulsion pompe est observée ce qui donne,
sur la mesure d’autocorrélation, un pic central et deux bandes latérales. Cette déplétion diminue
de plus en plus jusqu’a disparaitre. Pour 12.5 m de longueur de fibre, I’onde pompe semble
formée de deux impulsions séparées d’environ 250 ps reliées par une bande d’énergie
résiduelle.
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Figure 11.50 : Evolution du profil de I’autocorrelation de 1’onde pompe a la sortie de la fibre en fonction de sa
longueur (Impulsion initiale : 100 ps, Pc : & 45 kW).

11.6.4.3. Etude spectro-temporelle

Les études présentées précédemment montrent des caractéristiques d’un spectre ultra-large avec
des impulsions en régime picoseconde (100 ps) toujours en conservant un profil spatial auto-
organisé sans speckle grace a I’autonettoyage par effet Kerr. Cela rend ce type de spectre,
obtenu par une fibre multimode a gradient d’indice, exploitable pour un montage M-CARS. Il
est indispensable maintenant de réaliser une étude spectro-temporelle pour analyser le lien entre
le profil temporel de I’impulsion de pompe et le spectre émis. Cela va permettre d’étudier la
synchronisation entre la pompe et les autres composantes spectrales et savoir, par la suite, s’il
est possible d’utiliser ce spectre sans diviser le faisceau initial en deux voies pour placer une
ligne a retard sur le trajet de la pompe.

La Figure I1.51 représente le montage expérimental mis en place pour faire 1’étude spectro-
temporelle. En premier lieu, le faisceau est divisé en deux voies, la premiére est envoyée vers
une photodiode pour déclencher 1’oscilloscope et sert a la synchronisation des mesures. La
seconde est injectée dans une fibre de 12,5 m. A la sortie, le SC est envoyé sur un réseau de
diffraction pour séparer spatialement les composantes spectrales et les mesurer avec un
analyseur de spectre et une photodiode large bande rapide (45 GHz) branchée a un oscilloscope
(Tektronix @70 GHz). Les impulsions sont traitées pour obtenir 1’étude spectro-temporelle
présenté sur la Figure 11.52.
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Figure 11.51 : Montage expérimental mis en place pour I’étude spectro-temporelle du supercontinuum et pour
vérifier sa synchronisation avec 1’onde de pompe.
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Sur la Figure 11.52, je remarque que la pompe a 1030 nm est déplétée et déformée et qu’une
seule partie reste synchronisée avec 1’onde Stokes large bande en particulier les longueurs
d’onde entre 1150 nm 1600 nm (bande spectrale d’intérét en M-CARS). Cela m’autorise a
utiliser la longueur d’onde de pompe résiduelle sans placer une ligne a retard.
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Onde Stokes: bande spectrale
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Figure 11.52 : Etude spectro-temporelle du SC généré par une fibre multimode a gradient d’indice de longueur
égale a 12,5 m (Puissance créte de 45 kW ; 100 kHz ;100 ps).

11.6.5. Simulations numériques et implication de I’autonettoyage dans le processus M-
CARS.

Dans notre configuration, le processus d'autonettoyage spatial joue un réle crucial sur 1’onde
de pompe puis sur la conversion de fréquence, conduisant a une amélioration de la brillance du
supercontinuum principalement engendré sur le mode fondamental. Bien qu'un épuisement
drastique de la pompe se produise lors de la mise en place du supercontinuum, le
fonctionnement en continu de l'autonettoyage permet de régenérer celle-ci, avec la puissance
résiduelle des modes d’ordres élevés. L'autonettoyage spatial permet ainsi de maintenir
I'énergie a la longueur d'onde de pompe sur le mode fondamental favorisant les interactions M-
CARS sur toute la gamme spectrale de ’onde Stokes. Cependant, il est & noter que la pompe
reste légérement multimode, pouvant ainsi diminuer la résolution spatiale de la mesure M-
CARS. Ceci est contrebalancé par I'onde Stokes, portée par le mode fondamental, qui détermine
finalement la résolution spatiale de I'imagerie non linéaire. Pour approfondir notre
compréhension du processus d'alimentation de la pompe lors de sa propagation dans la fibre
multimode, je présente, dans cette partie un travail complémentaire de simulations numériques
effectué par Alessandro Tonello. La simulation fait référence a la propagation scalaire de
faisceaux optiques dans une fibre multimode GRIN. Le modele inclut la diffraction, la
dispersion, la contribution du guide d'onde, les effets Kerr et Raman. Le désordre, qui conduit
a la formation du speckle le long de la propagation, est simulé en appliquant tous les 10 mm
des déformations aléatoires de la forme du cceur de la fibre. Plus précisément, la forme
légerement elliptique du cceur est orientée de maniere aléatoire entre 0 et 2.

Dans les simulations, on a utilisé un diameétre de faisceau d'entrée de 20 um a mi-hauteur, une
intensité créte d'entrée de 40 GW/cm? et une durée d'impulsion de 16 ps. Cette étude permet de
visualiser les chevauchements temporel et spatial des ondes pompe et Stokes, ainsi que de voir
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le potentiel de conversion du processus M-CARS. Sur la Figure 11.53 (a), on peut voir les profils
de faisceau a différentes longueurs d'onde pour une position donnée dans la fibre. Le M-CARS
sera actif lorsque les ondes pompe et Stokes seront superposeées temporellement (et
spatialement). Il est donc logique d'étudier le signal CARS généré par I’intensité ?pump Istokes
en fonction des variables spatiales et temporelles. Le premier résultat est montré en fonction du
décalage Raman et du domaine temporel (Figure 11.53 (b)). Pour obtenir ce résultat, le spectre
initial est filtré au niveau de la pompe et aux longueurs d'onde Stokes par des filtres Gaussiens
de bande passante de 300 GHz. Plus la valeur de I12pump X Istokes €St élevee, plus il sera facile de
détecter la résonance vibrationnelle M-CARS. 1l est également possible d'étudier la dépendance
spatiale, sur la position transversale du faisceau. Pour explorer une telle dépendance, il est utile
de calculer la moyenne temporelle < 12pump X Istokes >t. La moyenne est indiquée par les caracteres
<> tandis que l'indice t indique que la moyenne est réalisée dans le domaine temporel. Ceci
correspondrait a l'intégration opérée par des photomultiplicateurs. La Figure 11.53 (c) montre la
dépendance du produit < I2pymp X Istokes >t €N fonction du décalage Raman et de la position
spatiale x. Comme on peut le voir, le signal CARS est principalement détecté dans I'axe car le
supercontinuum a une intensité plus élevée pour les modes d'ordres faibles (en raison du
processus d'autonettoyage). On voit également que le signal CARS est significatif dans les
régions d’empreinte digitale (de 400 cm™ a 1800 cm™) et CH (de 2700 cm™ a4 4000 cm™), tandis
que le minimum est obtenu pour la région silencieuse (de 1800 cm™ & 2700 cm™). Cette
particularité est donnée par les caractéristiques de la fibre. Cependant, cet écart peut étre limité
en augmentant la puissance créte ou en orientant I'état de polarisation linéaire initial.
L’utilisation d’une fibre de diameétre différent pourrait également permettre de placer la
conversion de fréquence obtenue vers 4000 cm™ par des ondes géométriques paramétriques
plus prés de la zone CH a 3000 cm™.
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Figure 11.53 : Simulations numériques sur le supercontinuum réalisé dans une fibre optique multimode a gradient
d’indice. (a) Evolution du profil spatial en fonction de la longueur d’onde, (b) intensité CARS pour chaque
nombre d’onde en fonction du temps, et (c) intensité CARS pour chaque nombre d’onde en fonction de la

position spatiale au sein du cceur de la fibre.

11.6.6. Mesures M-CARS

En se basant sur 1’étude spectro-temporelle, j’ai développé un systeme M-CARS sans ligne a
retard. J’ai utilisé comme précédemment des échantillons liquides et des billes de polystyréne.

Le spectre a la sortie de la fibre est collimaté puis il est directement envoyé et focalisé sur
I’échantillon. Un filtre Notch 1064 nm et un filtre passe-haut LP1064 nm légérement inclinés
sont placés sur le trajet du SC pour affiner la pompe et augmenter la résolution spectrale. Les
spectres des ondes pompe et Stokes sont présentés sur la Figure 11.54.
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Figure 11.54 : Spectres des ondes pompe et Stokes avant filtrage (courbe noire), apres filtrage par un Notch1604
nm et un LP1000 (courbe rouge) et aprés filtrage par un Notch1064 nm, un LP1064 nm et un LP1000 (courbe
bleue). La courbe bleue représente le spectre envoye sur 1’échantillon.

11.6.6.1. Echantillons liquides

Dans un premier temps, le spectre du méthanol est mesuré. A cause de la faible intensité de
I’onde pompe, I’intensité CARS est enregistrée pour un temps d’acquisition de 10 s.

1. Echantillon de méthanol
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Figure 11.55 : Spectre M-CARS du méthanol avec un SC généré dans une fibre multimode & gradient
d’indice (temps d’acquisition = 10 s et 1 accumulation).

La résolution spectrale a été estimée a 40 cm™ et dépend directement du filtrage spectral de
I'onde de pompe. Un excellent accord est observé entre les spectres mesurés avec notre
configuration et ceux rapportés dans la littérature. Les principales signatures vibrationnelles ont
été identifiées. Pour le méthanol, le spectre est composé des raies a 2953 cm™, 2838 cm™, 1438
cm™? et 1018 cm™ qui correspondent respectivement aux modes : d’élongation asymétrique
CHs, d’élongation symétrique CHs, de la déformation CHz et de I'élongation CO [126] (Voir
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Tableau 11.6). Les écarts mesurés entre le spectre obtenu et ceux que 1’on a pris comme
référence sont minimes et en dessous de la résolution de 40 cm™ estimée de notre montage. On

mesure un écart de 8 cm™ pour la raie d’¢longation asymétrique et jusqu’a 19 cm™ pour la raie
d’élongation CO.

Pics Raman (cm™) = Pics ns CARS (cm™)  Pics ps CARS (cm™) Vibrations
2945 2950 2953 Elongation asymétrique CHs
2835 2839 2838 Elongation symétrique CHs
1453 1452 1438 Déformation CHz
1037 1024 1018 Elongation CO

Tableau I1.6 : Tableau comparatif des pics vibrationnels de méthanol obtenus par spectrsocopie Raman, ns M-
CARS et ps M-CARS (par un SC généré dans un fibre multimode a gradient d’indice).

2. Echantillon de I’acétone
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Figure 11.56 : Spectre M-CARS de I’acétone obtenu en utilisant un SC généré dans une fibre multimode a
gradient d’indice (temps d’acquisition = 10 s et 1 accumulation).

Le spectre de 1’acétone est enregistré pour le méme temps d’acquisition de 10 s (Figure 11.56)
et montre trois signatures qui correspondent a I'élongation symétriqgue CHz a 2926 cm™,
I’¢longation CO a 1692 cm™ et I’élongation CC a 778 cm™ [127]. Le Tableau I1.7 représente

une comparaison des pics obtenus par notre méthode ps M-CARS, la spectroscopie Raman et
le ns M-CARS.
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Pics Raman (cm?)  Pics ns CARS (cm™)  Pics ps CARS (cm™) Vibrations

2921 2927 2926 Elongation symétrique CHs
1708 1705 1692 Liaison double CO
787 785 778 Elongation CC

Tableau 11.7 : Comparaison des pics vibrationnels de 1’acétone obtenus par spectrosocopie Raman, ns M-CARS
et ps M-CARS par fibre multimode a gradient d’indice.

11.6.6.2. Image d’une bille de polystyréne

Enfin, j’ai analyse des billes de polystyrene (Figure 11.57), qui ont un diametre de 20 um et de
grandes fissures de 0,5 um (Image au microscope en lumiere blanche : Figure 11.57 (b)).
L'échantillon se compose de deux billes scannées au pas de 0,5 um. Le spectre M-CARS de
chaque pixel est enregistré avec le spectrometre LabRAM (traces bleues sur la Figure 11.57(a)).
Les spectres obtenus sont filtrés afin de ne sélectionner que la signature vibrationnelle autour
de 991 cm™ qui correspond au mode de respiration de la structure en anneau (Ring breathing
mode). Le niveau d'intensité de cette signature vibrationnelle est utilisé pour construire I'image
M-CARS (Figure 11.57 (b) (c)). Dans ce cas, une image M-CARS est obtenue avec une
résolution spatiale estimée a 1 um ¢’est-dire a la limite d’observation des rainures de la bille.
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Figure 11.57 : (a) Spectre M CARS du polystyréne autour de la raie a 991 cm?, (b) image en lumiére blanche de
la bille, (c) Image M-CARS a 991 cm™ (Acquisition : 2s/pixel).

11.6.7. Conclusion sur le systeme M-CARS par fibre multimode

J’ai utilisé la dynamique complexe d'autonettoyage spatio-temporelle dans des fibres
multimodes pour démontrer un systeme M-CARS direct et auto-référencé en utilisant un
élargissement spectral allant de 1000 nm a 1800 nm. L'alimentation continue, a la longueur
d’onde de pompe, du mode transverse fondamental de la fibre par I'énergie véhiculée sur les
modes d'ordres élevés a permis d’obtenir un supercontinuum infrarouge tout en conservant
simultanément un faisceau pompe. L'imagerie directe et la mesure de la signature M-CARS de
plusieurs composés ont été démontrées. La résolution spatiale a été déterminée par la
superposition mutuelle de la pompe et des ondes Stokes monomodes et a été estimé a 1 um. La
résolution spectrale peut étre ajustée en utilisant des filtres placés a I'extrémité de la fibre et elle
était dans notre cas proche de ~ 40 cm™.

Il est important de noter que la vitesse d’acquisition de I’image dépend directement du niveau
du signal CARS et que la dynamique la plus favorable correspond a une impulsion par pixel.
Cela représente, a 100 kHz, I’obtention d’une image de 250 000 pixels en 2.5 secondes.
L’augmentation de la fréquence de récurrence a 1 MHz est également possible et permet de
décroitre le temps d’acquisition & un temps moyen de 250 ms par image. Pour obtenir cette
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récurrence il faut absolument améliorer la puissance de 1’onde pompe ce qui est tout a fait
possible en plagant un morceau de fibre amplificatrice de quelques dizaines de cm de longueur
en fin de fibre multimodale. Une démonstration de cette amplification a été réalisée avec succes
par Tigran Mansuryan.

I11.7. Conclusion

Dans ce chapitre, j’ai montré qu’un systtme M-CARS sans ligne a retard, combiné avec
d’autres modalités d’imagerie (SHG, fluorescence non linéaire, imagerie non linéaire non
résonnante et image en lumiere blanche), pouvait étre mis en place en utilisant une source laser
picoseconde et en remplacant une PCF par des cristaux & non-linéarités cubique et quadratique
ou une fibre multimode a gradient d’indice. J’ai mis en lumiére la particularité¢ de chaque
méthode employée pour générer un SC. En raison de leur courte longueur, les cristaux
permettent d’obtenir des ondes pompe et Stokes synchronisées en sortie.

Le spectre généré dans un cristal de PPLN peut étre ajusté en controlant les conditions d’accord
de phase qui dépendent de la température et de la polarisation du faisceau initial. Un spectre SC
formé par une cascade d’effets non linéaires quadratiques ou par une propagation utilisant
principalement la non-linéarité d’ordre 3 est obtenu. Des conditions intermédiaires mélangeant
x@et ¥ peuvent étre utilisées pour favoriser I’amplitude du SC pour certaines longueurs
d’onde.

Toutefois, les effets quadratiques introduisent des instabilités spectrales et temporelles qui
limitent 1’utilisation du spectre dans une expérience de M-CARS. Le bruit issu de ces
instabilités affaiblit la dynamique d’identification des raies de faible amplitude dans la zone
d’empreinte digitale.

L’emploi des cristaux cubiques comme le Nd*" : YAG permet d’obtenir un spectre SC différent
de celui généré dans le PPLN. Le régime d’auto-focalisation qui est a I’origine de cet
élargissement spectral permet de garder un profil spatial nettoyé tout en générant un spectre
couvrant largement la zone utile entre 0 et 4000 cm™. Deux types de conversions, cohérentes
entre elles, ont pu €tre caractérisées. Seule celle obtenue sur 1’axe de propagation est utilisable
dans le montage de M-CARS. La génération spectrale par onde conique est alors non
exploitable dans notre cas du fait de la non-colinéarité avec 1’onde de pompe. Le dopage du
cristal a structure cubique peut néanmoins permettre d’amplifier le spectre Stokes grace a la
puissance engendrée sur le continuum coté anti-Stokes. De plus, faire coincider la longueur
d’onde de la pompe avec une raie d’amplification laser alimentée par le spectre large bande
engendré dans le cristal peut permettre d’amplifier I’onde pompe et favoriser la génération d’un
signal M-CARS. Cette observation ouvre la voie a de nouveaux cristaux céramiques structurés
longitudinalement. Un brevet d’invention est a I’étude sur ce principe. J’ai également montré
des mesures de raies vibrationnelles sur des éléments chimiques simples et une image M-CARS
de billes de polystyréne.

Dans le cas d’une fibre multimode a gradient d’indice, 1’autonettoyage spatial par effet Kerr
permet une amélioration de la brillance de I’onde pompe mais aussi sa reconstitution apres la
génération du spectre large engendré sur le mode fondamental. L’utilisation directe du
rayonnement complexe de sortie permet la mise en place d’un systéme M-CARS sans ligne a
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retard. Des mesures M-CARS ont été obtenus sur des échantillons chimiques avec la formation
d’une image de billes de polystyréne. On peut noter que la résolution spatiale est directement
dépendante de la qualité des faisceaux obtenus aprés la génération du supercontinuum et qu’une
démonstration publiée récemment permet de montrer qu’elle peut atteindre la limite de
diffraction dans le visible avec une résolution de 0.32 um. La résolution spectrale est, quant a
elle, fixée par le filtrage spectral avant couplage dans le microscope, mais a la faiblesse de
limiter la puissance de I’onde pompe. Dans ces conditions, une amplification monochromatique
de la pompe, par I’ajout d’un bout de fibre dopée peut améliorer la dynamique non linéaire M-
CARS (démonstration réalisée par Tigran Mansuryan non explicité dans cette these). Un brevet
est en cours de dépdt sur une méthode M-CARS par fibre multimodale & amplification retardee.

Il est important de noter que le processus M-CARS permet une identification rapide des raies
vibrationnelles les plus intenses et donc la formation d’images, mais ne permet pas d’obtenir
une sensibilité extréme pour les raies de trés faible amplitude a cause de la présence du fond
non résonnant. Dans I’ensemble de ces expériences, j’ai comparé systématiquement les spectres
bruts sans utiliser ou développer un traitement de données pour améliorer mes mesures. J’ai
considéré qu’il existait déja de nombreux programmes qui seront par la suite utilisés sur les
méthodes M-CARS les plus performantes (Ex : méthode MEM).

Le systeme M-CARS sans ligne a retard a été démontré avec trois méthodes différentes. La
prochaine tache concerne la mise au point d’un générateur d’impulsions €lectriques synchrones
avec le systeme M-CARS. Ce sujet est abordé dans le chapitre suivant.
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Chapitre III: Génération d’1impulsions
electriques picosecondes
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Chapitre Ill1.  Génération d’impulsions électriques picosecondes

En bioélectromagnétisme, 1’un des intéréts forts du moment concerne 1’étude des effets d’un
champ électrique pulsé sur des éléments biologiques. L’électrostimulation des cellules permet,
par exemple, de permeéabiliser leur membrane ainsi qu’a divers éléments chimiques et/ou
biologiques, de pénétrer plus facilement en leur sein. Cette stimulation électrique favorise
¢galement la modification de I’activité métabolique [1,2]. Néanmoins, il est difficile de
distinguer I’impact des effets physiques induits au niveau moléculaire, a une échelle temporelle
courte. Seuls les effets biologiques, qui apparaissent plus tard sur une échelle de temps longue,
sont observés. Cette difficulté est par exemple imputable au manque d’instruments pouvant
identifier les effets ultrarapides comme I’orientation moléculaire les modifications structurelles
électroniques ou les ionisations a relaxation quasi instantané. 1l est également tres difficile
d’obtenir la signature d’impulsions électriques ultracourtes dans les domaines nanoseconde et
picoseconde sur le vivant. Dans ce contexte, les techniques d’imagerie en temps réel peuvent
minimiser les limitations de la détection. Le développement d’un systéme électro-CARS
ultrarapide et synchrone pourrait permettre d’observer une électrostimulation des cellules et
d’enregistrer les effets physiques qui participent a 1’électroperméabilisation et ainsi de mieux
comprendre et d’améliorer son utilisation.

Dans ce cadre, je me suis intéressée au développement d’un générateur a onde gelée qui
fonctionne en régime de commutation optoélectronique linéaire. Il est activé par la méme source
optique accordable utilisée en M-CARS et peut engendrer des impulsions électriques aussi
courtes que 100 ps sans gigue temporelle vis-a-vis de 1’excitation. Des tensions crétes
supérieures au kilovolt sont visées. A partir de ce générateur, nous sommes capables de
contréler la forme et les caractéristiques de 1I’impulsion électrique en variant les parametres
d’activation des photoconducteurs qui assurent la commutation d’impulsion.

Ce chapitre est consacré a la mise au point d’un générateur optoélectronique et au profilage
d’impulsions ¢lectriques picosecondes. Dans un premier temps, j’exposerai les effets des
impulsions électriques ultra-courtes sur les échantillons biologiques ainsi que les méthodes de
détection utilisées. Dans un second temps, j’évoquerai les générateurs électriques employés
pour I’électrostimulation, en particulier je décrirai le fonctionnement du générateur a onde
gelée. Ensuite, je montrerai la caractérisation du générateur et les différentes formes
d’impulsions électriques qu’il peut engendrer. Je validerai ’utilisation d’un tel systeme sur une
application de spectroscopie micro-onde. Finalement, je démontrerai la compatibilité d’un tel
génerateur avec le system M-CARS que j’ai développé précédemment.

I11.1. Effets des impulsions électriques sur le vivant

Les impulsions électriques a forte tension créte appliquées a des cellules vivantes induisent
differents effets biologiques qui dépendent de la durée d’impulsion, de sa forme et de la
fréquence de répétition. Il est par exemple possible de perméabilisée la membrane cellulaire ou
la membrane nucléaire grace a un phénomene connu sous le nom d’électroperméabilisation.
Cependant, on peut distinguer deux types de perméabilisation : réversible et irréversible. On
parle d’effet réversible dans le cas ou la membrane reprend son état initial aprés un certain
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temps de désorganisation, ce qui permet une transfection transitoire bloquant les eléments
transférés a ’intérieur de la cellule. En revanche, I’effet irréversible conduit a la mort de la
cellule. L’efficacité de ce processus a été demontré en électrochimiothérapie pour le traitement

du cancer [3]. La Figure I11.1 représente un exemple d’électroperméabilisation cellulaire.Figure
1.1

Application d’'unchamp
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Figure 111.1 : représentation schématique de I’électroperméabilisation cellulaire sous I’effet d’un champ

électrique.

Une cellule, est composée d’une membrane plasmique qui entoure un cytoplasme contenant les
organelles. La membrane plasmique est une bicouche lipidique a travers laquelle se diffusent
des molécules. Cette bicouche est constituée d’un ensemble de phospholipides ayant une téte
hydrophile et une queue hydrophobe. Une impulsion électrique peut stimuler la membrane
permettant une augmentation de 1’échange intra/extracellulaire.

(a) (b) (c)

Téte hydrophile

Queue hydrophobe

Figure 111.2 : (a) Cellule biologique, (b) membrane plasmique composée d’une bicouche d’un ensemble de
phospholipides et (c) schéma d’un phospholipide.
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D’un point de vue ¢€lectrique, la membrane plasmique est caractérisée par sa faible conductivité,
au contraire du cytoplasme qui est un bon conducteur. C’est pourquoi un modéle électrique a
été proposé en considérant le cytoplasme comme un milieu conducteur contenant les structures
intracellulaires entourées par un isolant [4]. La Figure 111.3 représente le circuit électrique
équivalent d’une cellule.

Membrane
plasmique

Membrane
nucléaire

Figure 111.3 : (a) Schéma d’une cellule biologique et (b) son cicuit électrique équivalent [4].

L application d’un champ électrique pulsé modifie le potentiel de la membrane plasmique. Cela
est décrit par 1’équation de Laplace tel que [5] :

3 t
Ap,, =ErEcost9[1—e_?] (1n.1)

Avec S un facteur qui reflétent les propriétés électriques et géométriques de la cellule en

supposant une forme sphérique avec une membrane isolante entourée d’un milieu conducteur.
En plus, r représente le rayon de la cellule, E I’amplitude du champ électrique appliqué, 6
I’angle entre la direction du champ électrique et la normale a la membrane, 7 la constante de
charge de la membrane plasmique et ¢t la durée de I’impulsion électrique.

Le niveau d’interaction des impulsions électriques avec les cellules est controlable par la durée
d’excitation qui est liée a la forme de I’impulsion et a sa cadence de répétition. Par exemple,
une impulsion bipolaire, en raison de ses amplitudes positive et négative, peut provoquer deux
effets opposés successifs. La largeur spectrale de I’impulsion peut également affecter
difféeremment les organites plasmiques et le noyau a cause d’une pénétration plus ou moins
grande des fréquences de 1’onde électrique dans la structure.

111.1.1. Effets des impulsions électriques nanosecondes

Les premieres études concernant I’interaction des impulsions électriques avec les cellules ont
montré que des impulsions avec des durées de la milli-microseconde induisent une
électroperméabilisation de la membrane cellulaire due a I’accumulation de charges électriques
proche de la membrane plasmique, s’opposant alors a la tension transmembranaire. Ainsi la
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formation de « pores », qui permettent I’introduction des traitements médicaux et le transfert
de genes dans la cellule est observée [6-11].

D’autre part, des expérimentations ont démontré que la réduction de la durée de I’impulsion
vers le domaine de la nanoseconde, inférieure & la constante de charge de la membrane
plasmique (100 ns), augmente la probabilité d’atteindre les structures intracellulaires comme le
noyau sans affecter la membrane [4]. Cela signifie qu’un élargissement du contenu spectral des
impulsions permet une pénétration plus profonde dans la cellule. Des impulsions nanosecondes
(avec des durées de 10-300 ns) appliquées sur des cellules humaines affectent les structures
intracellulaires ce qui conduit a I’apoptose (la mort programmée de la cellule), I’activation de
caspases et le traitement des tumeurs [2]. En 2003, un endommagement de ’ADN et un
changement du cycle cellulaire ont été remarqués [12]. En plus, les impulsions nanosecondes
peuvent traverser la membrane cellulaire et atteindre le noyau de la cellule en entrainant une
modification de sa morphologie [13]. Les Figure 111.4 (a) et (b) représentent les profils temporel
et spectral de I’'impulsion. Ainsi, sur la Figure I11.4 (c), on peut voir I’absorption de I’iodure de
propidium (PI) (qui est utilisé pour marquer 1’acide nucléique) aprés 30 min d’excitation par
une impulsion de 60 ns de 26 kV d’amplitude, démontrant que le PI est entré dans la cellule et
qu’il a atteint le noyau. Des études ultérieures ont montré la formation de nanopores qui ont des
tailles inférieures a celles obtenues en excitant les cellules par des impulsions milli-
microsecondes [14].
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Figure I11.4 : (a) Profils temporels des impulsions de 10 ns et 60 ns, (b) profils spectraux correspondants et (c)
images en microscopie confocale de I’absorption du PI par les cellules HL-60 vivantes avant et aprés 30 min
d’excitation par des impulsions de 60 ns [13].

111.1.2. Effets des impulsions électriques picosecondes

Actuellement, 1’utilisation d’impulsions nanosecondes représente une rupture dans la manicre
d’exciter les cellules. En effet, on observe une conduction électronique pour des impulsions
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longues (domaine microseconde) tandis que 1’on mesure un effet de champ pour des impulsions
inferieures a 10 ns. Le domaine picoseconde est également beaucoup plus difficile a éteindre et
a analyser et correspond aussi & un effet de champ ultrarapide du type de celui engendré par
une impulsion optique. Ces effets ne sont, pour I’instant, pas étudiés a cause de la difficulté de
génération d’impulsions courtes a forte tension créte. Initialement, il a été démontré que des
impulsions picosecondes intenses (800 ps) appliquées aux cellules de mélanome B16 induisent
une ¢évolution dans [D’activation de caspases, I’externalisation de phosphatidylsérine et
conduisent a I’apoptose [15,16]. lls a été également démontré que ces impulsions créent des
nanopores qui se referment aprés une durée de 40 min a 1 heure aprés 1’exposition [16]. Une
autre étude a montré que des impulsions de 200 ps avec un champ électrique de 25 kV/cm
induisent la mort des cellules avec une augmentation de la température en raison d’un taux de
répétition important [17]. Des impulsions, avec des durées inférieures a la constante de charge
de la membrane des mitochondrie (quelques centaines de picosecondes), modifient le potentiel
membranaire provoquant, aussi, 1’apoptose de la mitochondrie [18]. Un exemple de résultat est
présenté sur la Figure 111.5 qui montre des images obtenues en microscopie confocale des
cellules HeLa marquées par la Rhodamine-123 (Rh123) aprés 6 heures d’exposition aux
impulsions de 800 ps avec un champ de 250 kV/cm en fonction du nombre d’impulsions. Sous
I’exposition aux impulsions électriques, le signal de fluorescence diminue en fonction du
nombre d’impulsions indiquant la décroissance du potentiel de la membrane des mitochondries.

(a) (b) (c)

Figure 111.5 : Hllustration du potentiel de la membrane des mitochondries. Images de fluoresecence des cellules
HelLa marquées par la Rhodamine-123 (Rh123) et enregistrées apres 6h d’exposition au champ électrique pulsé,
(a) sans impulsion électrique, (b) 1000 impulsions et (c) 5000 impulsions.

D’autre part, une fréquence de répétition élevée d’impulsions de 200 ps a permis de stimuler
les neurones de I’hippocampe du rat [19]. D’autres études ont montré que des impulsions d’une
durée de 500 ps avec un champ de 190 kV/cm causent la dépolarisation de la membrane
plasmique, 1’ouverture des canaux ioniques et 1’augmentation de la concentration des ions Ca?*
[20-22].

I11.2. Les techniques de détection des effets des impulsions électriques sur
les cellules

L’analyse des résultats obtenus a partir de la stimulation du vivant par des impulsions
électriques dépendent toujours de la technique utilisée dans la détection. Cela nécessite de
contréler les accords d’impeédance électrique qui sont particulierement complexes dans le
domaine de la biologie, et cela pour des impulsions courtes qui ont un spectre large.
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Parmi ces techniques, on peut citer le « Patch-Clamp » qui a été proposé par Erwin Neher et
Bert Sakman en 1970 et qui fut I’objet de leur prix Nobel de médecine en 1990. C’est une
technique efficace dans la recherche biomédicale qui permet de mesurer les modifications du
potentiel a travers la membrane [21]. Elle est utilisée pour enregistrer le courant a travers les
canaux ioniques existants dans la membrane cellulaire. La cytométrie de flux, la microscopie
électronique a transmission et la microscopie de fluorescence peuvent aussi étre utilisées
[1,2,18]. Les images de fluorescence offrent un acceés sur le contenu de la cellule grace aux
différents marquages réalisés, et fournissent des informations sur 1’état des mitochondries, du
noyau, ou du réticulum endoplasmique. D’autre part, 1’insertion de marquages est aussi une
limitation car la capacité des fluorochromes a émettre un signal fluorescent diminue
progressivement sous 1’effet du photoblanchiment.

Des méthodes non linéaires sont également développées pour I’imagerie des cellules. Elles sont
basées sur le processus de la génération de second harmonique pour détecter le collagéne ainsi
que sur la génération de fluorescence multiphotonique. Les méthodes de spectroscopie et
d’imagerie vibrationnelles comme le Raman, le CARS et le M-CARS [23] sont regardées.

La difficulté de mise en ceuvre réside dans la maitrise du temps entre 1’excitation électrique
appliquée et la mesure des effets physiques induits. En effet, dans la quasi-totalité des cas, la
mesure est réalisée aprés plusieurs secondes voire minutes ne montrant ainsi que les effets
biologiques provoqués par le champ électrique. Aucune signature des effets physiques arrivant
de maniére quasi-instantanée apres 1’excitation n’est mesurée ce qui complexifie fortement
I’interprétation des résultats. Dans mon cas, j’ai cherché a minimiser ce temps d’attente et j’ai
mis au point un générateur permettant d’engendrer et de maitriser le profil d’impulsions courtes
(100 ps) avec une gigue temporelle inférieure a la picoseconde. Dans ces conditions, il sera
possible d’étudier I’ensemble des processus physiques instantanés ainsi que les modifications
lentes en biologie.

J’ai réalisé une bibliographie sur les générateurs d’impulsions €lectriques et sur la commutation
optoélectronique qui est présentée en annexe 1 de ce document. Je vais donc maintenant
détailler directement la réalisation du générateur « Générateur a onde gelée » (en anglais Frozen
Wave Generator « FWZ ») qui m’a permis d’engendrer des impulsions électriques de 100 ps
de durée avec un profil ajustable sans gigue temporelle par rapport a 1’excitation optique.

111.3. Fabrication du générateur a onde gelée

Le genérateur a onde gelée est un circuit imprimé qui est fabriqué a partir d’une carte
électronique composeée de deux couches de cuivre d’une épaisseur chacune de 35 um et séparées
par un diélectrique « FR-4 glass eépoxy » d’une épaisseur égale a 1,6 mm. La carte électronique
est gravée a 1’aide d’une machine automatique de maniére & dessiner des lignes de type
microruban. Le circuit est nettoyé pour éliminer les particules de cuivre qui reste apres la
gravure. Les PCSSs (Photoconductive Semicondutor Switch) qui sont des diodes en silicium
de 4 kV, sont intégres au circuit. Un connecteur SMA-18 GHz et une résistance assurant la
transition avec 1’alimentation de haute tension sont ajoutés au circuit. 1l faut noter que la largeur
de la ligne microruban est de 3 mm pour obtenir une ligne d’impédance caractéristique de 50
Q.

Sahar WEHBI | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2021 131
Licence CC BY-NC-ND 3.0



La Figure 111.6 (a) est un exemple de circuit imprimé utilise comme géneérateur a onde gelée.
Les Figure I11.6 (b) et (c) montre respectivement le PCSS nu et le PCSS recouvert d’une couche
plastique couvrant le silicium.

(a) (b) (c)

Connecteur
SMA-18 GHz
®

Figure 111.6 : (a) Circuit imprimé représentant le générateur a onde gelée, (b) PCSS en silicium (diode 4 kV) et
(c) diode 4 kV avant I’enlévement de la partie en plastique.

I11.4. Dispositif expérimental

La méthode de génération mise en place est basée sur la commutation optoélectronique a travers
un géneérateur a onde gelée composé au minimum de deux photocommutateurs en silicium
(PCSSs), reliés par une ligne de transmission d’impédance 50  de type microruban. La Figure
[11.7 montre le montage expérimental réalisé pour générer des impulsions électriques de trés
courte durée. Un cOté du générateur est reli¢ a une chaine d’atténuation formée de quatre
atténuateurs (26 dB, 3x20 dB) et d’un oscilloscope 70 GHz (Tektronix DPO 7000SX), alors
que le deuxieme est connectée a la masse du circuit. Un générateur de haute tension (High
Voltage Power Supply HCN 700-20000 HCP 300 mA\) est branché au systeme de commutation
pour alimenter la ligne centrale entre les deux semi-conducteurs. Une source laser accordable a
1030 nm délivrant des impulsions d’une durée de 350 fs (Laser Amplitude tangerine HP) est
utilisée pour exciter les deux PCSSs. Le faisceau optique est séparé en plusieurs voies (ici 2) a
1’aide de polariseurs. L’énergie optique des faisceaux est modifiée par un cube polariseur et une
lame A/2. Pour contrdler le retard temporel entre les impulsions optiques et ainsi maitriser le
profil des fronts de I’impulsion (unipolaire, bipolaire équilibrée, bipolaire déséquilibrée ...), un
systeme de ligne a retard est placé sur chaque voie. Le déclenchement des semi-conducteurs
nécessite une énergie supérieure a 3 pJ suivant la durée de fermeture que 1’on souhaite appliquer
aux commutateurs.
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Figure I11.7 : Montage expérimental réalisé pour la génération d’impulsions électriques picosecondes a profils
ajustables. BS : beam splitter, A/2 : lame demi-onde, LR : ligne a retard, M : miroir, L : lentille, PCSS :
photocommutateur.

I11.5. Résultats expérimentaux

111.5.1. Mesure du temps de recombinaison des charges

Pour mesurer le temps de recombinaison des charges, j’ai utilisé un circuit composé d’un PCSS
connecté a I’oscilloscope d’un c6té et a un cable de longueur égale a 1,5 m. Ce céble est
alimenté par un générateur continu a travers une résistance de charge (100 kQ2). Pour une
tension de polarisation de 1 kV et une fréquence de répétition égale a 1 kHz, la puissance
optique est modifiée de 0,6 mW jusqu’a 4,4 mW. Je mesure en sortie la largeur a mi-hauteur de
I’impulsion électrique générée (Figure 111.8) en fonction de la puissance optique. Le profil
temporel a une forme décroissante exponentielle. Gréace a cette mesure, je peux déduire le temps
de recombinaison des charges car la durée de I’'impulsion, dans ce cas, n’est pas limitée par la
longueur de la ligne de transmission. Je remargue alors que le temps de recombinaison des
charges (qui représente le temps de fermeture du composant) est de 1’ordre d’une nanoseconde
et qu’il augmente avec la puissance optique. Cela va me permettre d’ajuster la longueur de la
ligne de transmission et 1’énergie optique a envoyer sur la diode de fagon a contrdler la
conversion optique / électrique. Dans ces conditions une puissance moyenne minimale de 2
mW pour 1 KHz de fréquence de répétition (c’est-a-dire 2 uJ par impulsion) me permettent de
commuter une impulsion.
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Figure 111.8 : (a) Exemple d’impulsion exponentielle décroissante montrant le temps de recombinaison pour une
puissance de 4,4 mW, (b) évolution de la largeur @ mi-hauteur de I’impulsion électrique générée a travers un
long céble (1,5 m) en fonction de la puissance optique pour une tension de polarisation égale a 1 kV et une
fréquence de répétition du laser égale a 1 kHz.

111.5.2. Caractérisation de la chaine d’atténuation

L’oscilloscope utilisé pour mesurer les impulsions électriques picosecondes de haute tension
est un oscilloscope avec une tres large bande passante (70 GHz) qui peut supporter, a son entrée,
une amplitude de 500 mV maximum. Une chaine d’atténuation est intégrée au montage et
réalise la transition entre le circuit et I’oscilloscope par I’intermédiaire de deux cables ATEM.
La chaine d’atténuation est composée d’un atténuateur de 26 dB (Barth Attenuator Model) et
de 3 autres atténuateurs 20 dB (PSPL Model 5510) qui assurent alors une atténuation totale
égale a 86 dB. La bande passante de ces composants est de 18 GHz (Figure 111.9).

Chaine totale

Connecteur
SMA-18 GHz

(O SR ORRE
Figure 111.9 : Chaine d’atténuation composée d’un atténuateur 26 dB (Barth Attenuator Model) et de 3 autres
atténuateurs de 20 dB (PSPL Model 5510), connectés au générateur par un connecteur SMA-18 GHz et un cable
ATEM. Un second céble identique au premier permet la jonction avec 1’oscilloscope.
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Il est nécessaire de caractériser les cables et la chaine d’atténuation pour bien analyser
I’efficacité de la commutation a travers le circuit. Cela est réalisé en mesurant le coefficient de
transmission |Sz:1| par un analyseur de réseau vectoriel. Nous avons collaboré avec 1’équipe
électronique du laboratoire pour mesurer ces coefficients. Sur la Figure 111.10, le paramétre |Sz1|
de chaque composant est présenté. Je remarque que les cables de sortie et d’entrée ainsi que les
atténuateurs ont un bon fonctionnement. Alors que le paramétre |Sz1| de 1’atténuateur 26 dB

(Barth Attenuator Model) est stable jusqu’a 6 GHz mais augmente jusqu‘a 36 dB pour 20 GHz
(Figure 111.112).
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Figure 111.10 : Parametres |S21| des composants de la chaine totale d’atténuation qui connecte le circuit a
I’oscilloscope @70GHz.
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Figure 111.11 : Paramétre |S1| de la chaine totale : cables et atténuateurs.
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111.5.3. Effet de I’énergie optique sur I’impulsion électrique

Dans le but d’étudier la dynamique de la commutation, j’ai mesuré, dans une premiere
expérience, D’effet de 1’énergic optique qui déclenche les photo-commutateurs pour la
génération des impulsions électriques. Dans ce cas, un seul PCSS est connecté, d’un co6té a
I’oscilloscope et de 1’autre coté au générateur de haute tension par une résistance de100 kQ,
comme il est montré sur la Figure 111.12. La tension de polarisation est fixée a 4 kV et la
fréquence de répetition a 20 Hz. Je modifie 1’énergie optique progressivement de 5 a 55 pJ.
L’¢évolution des caractéristiques des impulsions et 1’efficacité de la commutation sont alors
mesurées.

Excitation
optique

Générateur
de haute
tension V,

PCSS1

Oscilloscope Chaine d’atténuation

777777

Figure 111.12 : Schéma du générateur composé d’un seul PCSS.

La Figure 111.13 montre la variation de I’amplitude et de la largeur a mi-hauteur des impulsions
¢lectriques sous 1’effet de 1I’énergie optique (Tension de polarisation = 4 kV). Pour des faibles
énergies I’amplitude augmente jusqu’a un maximum de 1.68 KV, au-dela de 20 pJ cette
amplitude diminue. Cette évolution, qui passe par un maximum, est due a la génération de paires
électron-trou qui, jusqu’a 20 uJ augmentent la conductivité électrique du semi-conducteur. Pour
une énergie plus forte la quantité de charges créée est trop importante ce qui induit des charges
d’espace qui limitent 1’efficacité de la commutation. Je remarque aussi que la largeur a mi-
hauteur décroit de maniére monotone sous I’effet de 1’énergie optique. Un compromis doit donc
étre fait entre I’amplitude de I’impulsion de sortie et la durée minimale de I’impulsion.
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Figure 111.13 : Effet de I’energie optique sur I’amplitude et la largeur & mi-hauteur d’une impulsion électrique

unipolaire engendrée a travers un générateur composé d’un seul PCSS pour une tension de polarisation égale a 4
kv.
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Selon la configuration présentée dans la Figure 111.12, I’impulsion obtenue a une forme
unipolaire dont I’amplitude augmente avec la puissance injectée. La Figure 111.14 (a) représente
un exemple de 1’évolution du profil temporel de I’impulsion en fonction de la puissance injectée
et la Figure 111.14 (b) représente les spectres correspondants. Pour une énergie égale a 5 pJ,
I’impulsion a une amplitude égale & 1,11 kV et une durée égale 124,5 ps. Le spectre couvre une
bande égale a 6,9 GHz. Un maximum d’amplitude de 1,68 kV est obtenu pour une énergie égale
20 J avec une durée égale 105 ps et un temps de montée égale a 60,8 ps. Ainsi son spectre
couvre une bande de 7,7 GHz.
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Figure 111.14 : (a) Profils temporels des impulsions électriques engendrées dans un générateur composé d’un seul
PCSS et excité par trois énergies optiques différentes et pour une tension de polarisation égale a 4 kV, (b)
spectres associes.

L’impact de 1’énergie optique sur I’efficacité de la conversion et sur le temps de montée est
illustré sur la Figure 111.15 (a) et (b) respectivement. L’efficacité augmente progressivement
mais au-dela d’une énergie seuil de 20 pJ, elle diminue rapidement. Le temps de montée montre
une évolution légérement constante en fonction de 1’énergie optique, autour de 62 ps.
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Figure 111.15 : Effet de la variation de 1’énergie optique sur ’efficacité de la commutation (a), et sur le temps de
montée de I’impulsion électrique (b) générée dans un générateur composé d’un seul PCSS pour une tension de
polarisation égale & 4 kV.
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111.5.4. Effet de la tension de polarisation

e C(Cas d’une seule diode « PCSS »

Dans une deuxiéme expérience, j’ai étudié¢ 1’effet de la tension de la polarisation sur la
commutation. L’énergie optique est fixée a 20 uJ (c’est I’énergie pour laquelle la commutation
est la plus efficace) et la tension de polarisation varie entre 1 et 4 kV. L’amplitude, la durée, le
temps de montée des impulsions ainsi que ’efficacité de la commutation sont mesures.

Plus la tension de polarisation augmente plus 1’amplitude de I’impulsion et sa largeur a mi-
hauteur augmentent. Pour une polarisation de 4 kV aucune influence de I’effet Keldish n’est
observée sur 1’évolution de I’amplitude qui reste linéaire avec la polarisation. La durée
d’impulsion reste quasiment stable avec une augmentation limitée de seulement 4% (Figure
111.16).

Effet Keldish [24] : L’impact d’un champ électrique sur le coefficient d‘absorption d’un semi-
conducteur est étudié par Franz et Keldish. L’effet qui porte leur nom se traduit par une variation
du niveau énergétique entre la bande de conduction et la bande de valence sous I’effet d’un
champ électrique extérieur. D’ou, une modification du coefficient d’absorption et donc une
modification de I’efficacité de la commutation pour une énergie constante.
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Figure 111.16 : Effet de la tension de polarisation sur I’amplitude et la largeur a mi-hauteur d’une impulsion
électrique unipolaire engendrée a travers un générateur composé d’un seul PCSS et excité par une énergie
optique égale a 20 pJ.

L’effet de la tension de polarisation sur ’efficacité de la conversion ainsi que sur le temps de
montée de I’impulsion est nulle. L’efficacité reste stable tandis que le temps de montée évolue
peu (<5%).

e (Genérateur a onde gelée avec deux commutateurs

Je me suis intéressé a la génération d’impulsions €lectriques avec des amplitudes les plus fortes
possibles tout en maintenant une durée ultra-courte dans le domaine picoseconde. Comme
I’amplitude des impulsions générées dépend de la tension de polarisation et donc des PCSSs
utilisés, il est possible d’augmenter I’amplitude des impulsions en sortie en associant en serie
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les mémes semi-conducteurs de 4 kV. Cela va permettre d’augmenter la tension. J’ai donc
développé un circuit composé de deux diodes branchées en série afin d’augmenter la tension de
polarisation jusqu’a 8 kV, comme il est illustré sur la Figure 111.17. Dans ce cas, deux lignes a
retard sont placées pour activer les deux PCSSs par deux faisceaux optiques parfaitement
synchronisés.
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de haute
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Synchronisation

1 2

Oscilloscope Chaine d'atténuation

777777

Figure 111.17 : Schéma du générateur composé de deux PCSSs connectés en série.

La synchronisation des faisceaux optiques est réalisée tout d’abord en rajoutant un troisiéme
faisceau optique délivré par le méme laser et qui sert au déclenchement de 1’oscilloscope a to.
L’excitation des PCSSs engendrent deux impulsions positives non-synchronisées qui se
déclenchent a t et to respectivement (Figure 111.18 (a)). Pour synchroniser ces deux impulsions,
je modifie le retard temporel entre les deux faisceaux optiques (Figure 111.18 (b)).

(a) (b)

Deux impulsions électriques Deux impulsions
non-synchronisées électriques synchronisées

Synchronisation

—>

\ Faisceau de
| déclenchement
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Figure 111.18 : Représentation de la synchronisation de deux impulsions électriques. (a) En jaune le faisceau
optique de déclenchement ; en rose les deux impulsions électriques non-synchronisées générées a t; et t,
respectivement et (b) les deux impulsions électriques synchronisées.

Apreés la synchronisation des faisceaux, j’ai augmenté la tension de polarisation jusqu’a 6 kV.
En envoyant une énergie optique suffisante pour avoir la commutation la plus efficace. Une
impulsion unipolaire positive est enregistrée. Elle est d’une amplitude égale a 2,3 kV, pour une
durée de 185 ps et un temps de montée égale a 89 ps (Figure 111.19 (a)). Le coefficient de
commutation est de 76 %. La Figure 111.19 (b) représente le spectre de I’impulsion, il est de 4,6
GHz a -20 dB. Cette impulsion a une durée plus large que celle enregistrée dans le cas d’une
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seule diode parce que la ligne de propagation équivalente de ce générateur est plus longue que
dans le cas d’une seule diode.
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Figure 111.19 : (a) Profil temporel de I’impulsion électrique unipolaire générée dans un générateur composé de
deux PCSSs connectés en série pour une tension de polarisation égale & 6 kV, (b) son profil spectral.

111.5.5. Effet de la fréquence de répétition

Les effets des impulsions électriques sur les cellules biologiques dépendent de la fréquence de
répétition. Il est donc important d’étudier 1’effet de cette fréquence sur les caractéristiques des
impulsions électriques ainsi que sur le fonctionnement de la diode. Dans ce contexte, la méme
configuration que celle illustrée dans la Figure 111.12 (générateur composé d’une seule diode 4
kV) est utilisée dans cette partie. L’énergie optique est fixée pour avoir un coefficient de
commutation maximum pour une tension de polarisation égale a 4 kV. J’ai changé la fréquence
de répétition du laser de 20 Hz jusqu’a 4.6 kHz. Au-dela de cette fréquence la diode subit des
changements irréversibles. Aucune évolution notable n’est observée entre 0 et 4.5 kHz. 1l est
important de noter que la commutation d’une tension de 2 kV sous 50 Q) représente une intensité
de 20 ampeéres ce qui affecte sérieusement le composant.

111.5.6. Effet de la durée de ’impulsion

De méme, la configuration représentée dans la Figure 111.12 est utilisée pour étudier 1’effet de
la durée de I’impulsion optique sur la commutation. Pour une tension de polarisation de 4 kV,
le PCSS est excité pour obtenir une impulsion électrique ayant un coefficient d’efficacité
maximum. Le PCSS est activé par différentes durees d’impulsions optiques entre : 350 fs et 10
ps. Les mesures obtenues montrent qu’il n’y a pas de variation notables de I’amplitude, de la
largeur a mi-hauteur et du temps de montée de 1’impulsion unipolaire générée. Cela signifie
que les limitations sont imposées par le montage électronique lui-méme mais pas par
I’excitation optique. En conséquence, comme ce générateur doit étre couplé au systeme M-
CARS déja présenté dans le chapitre 11 il sera possible de modifier la durée de 1’impulsion
optique sans que cela change les caractéristiques du systéme de génération d’impulsions
électriques.
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111.5.7. Profilage d’impulsions éelectriques picosecondes

Le régime de commutation optoélectronique étant linéaire en terme de particule, il permet de
générer une impulsion électrique picoseconde sans gigue temporelle. Cela implique qu’il est
possible de modifier I’amplitude, la durée et le profil temporel/spectral de I’impulsion
électrique en temps reel et cela en lien avec la configuration électrique utilisee. 1l est alors
possible de réaliser la somme cohérente de multiple impulsions de formes différentes. Cette
partie concerne la description de la génération d’impulsions picosecondes de formes variées.

111.5.7.1. Impulsion bipolaire : une somme cohérente de deux impulsions

La configuration mis en place dans la partie suivante est un générateur a onde gelée composée
de deux PCSSs placés de part et d’autre de la ligne de propagation centrale (Figure 111.20). La
longueur de la ligne de transmission entre les PCSSs et le retard temporel entre les excitations
sont des parametres qui conduisent a la maitrise des fronts montant et descendant.
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Figure 111.20 Schéma représentant le générateur a onde gelée composé d’une ligne de transmission microruban
de longueur L, de deux PCSSs et d’une résistance R.

111.5.7.1.1. Ligne de transmission centimétrique

Dans un premier temps, la longueur de la ligne de transmission est égale a 3,8 cm. Pour une
tension de polarisation égale a 3 kV, trois impulsions sont mesurées a la sortie. La Figure 111.21
représente les profils temporels et spectraux de ces impulsions. Lorsque que le PCSS1 est
éclairé de maniere isolée, une impulsion unipolaire est mesurée en sortie avec une amplitude
de 1.3 kV et une durée de 530 ps (Figure 111.21 (a)). Elle est formée des ondes progressive et
régressive qui voyagent 1’une apres 1’autre sur la ligne centrale, formant ainsi une impulsion
dont la durée correspond a deux fois le temps de propagation sur cette méme ligne centrale.
L’excitation simultanée du second PCSS permet a I’onde régressive de se réfléchir au niveau
du point de masse, imposant une inversion de son signe avant de sortir aprés 1’onde progressive.
Ainsi une impulsion bipolaire équilibrée d’une amplitude créte-a-créte égale a 2.2 kV et avec
une durée globale de 760 ps est obtenue (Figure 111.21 (b)). Il est également possible de modifier
I’amplitude des parties positive et négative de I’impulsion ainsi que leur largeur & mi-hauteur,
en controlant 1’énergie envoyée sur chaque PCSS et en les excitant avec un retard temporel
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(Figure 111.21 (c)). 1l a alors été possible de génerer une impulsion bipolaire desequilibrée avec
une amplitude créte-a-créte de 2.3 kV avec une durée d’impulsion de 660 ps.

Il est important de noter que la modification du profil temporel permet le controle du profil
spectral de I’impulsion. Ainsi je peux favoriser 1’émission des basses fréquences (impulsion
unipolaire positive) dans le but d’exciter la membrane externe des cellules ou augmenter le taux
des hautes fréquences (impulsion bipolaire) pour pénétrer plus profondément dans les cellules
et affecter le noyau ou les mitochondries.
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Figure 111.21 : Profils temporels et spectraux des impulsions électriques picosecondes engendrées a travers un
générateur a onde gelée composé de deux PCSSs connectés par une ligne de transmission de longueur égale a 3,8
cm, (a) profil temporel rectangulaire, (b) impulsion bipolaire équilibrée et (c) impulsion bipolaire déséquilibrée.

Dans un second temps, j’ai essayé de réduire la durée de I’'impulsion. Cela peut étre réalisé en
générant une impulsion bipolaire déséquilibrée ayant une partie positive courte et en supprimant
le résidu négatif de I’impulsion. Pour cela I’'impédance du second PCSS est diminuée
progressivement pour atteindre 50 Q. Dans ces conditions, I’impulsion régressive est absorbée
en totalité laissant apparaitre en sortie uniquement la partie positive. Cette opération n’est
valable que si le temps de recombinaison des charges (présenté dans la Figure 111.8) dans le
semi-conducteur est suffisamment long pour garder les conditions de propagation inchangées
pendant le temps de circulation des ondes dans le générateur.

Dans notre cas, un temps moyen de recombinaison inférieur a 0.9 ns ne permet pas de
totalement supprimer la partie négative. J’ai alors pu obtenir une impulsion ultra-courte (72 ps)
mais avec ’apparition d’une impulsion parasite. Ce résultat est présenté sur la Figure 111.22.
Cette impulsion est obtenue pour une tension de polarisation égale a 1 kV. Il est possible
d’éliminer la partie parasite en réduisant la longueur de la ligne de transmission comme nous
allons le voir dans la partie suivante.
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Figure 111.22 : (a) Profil temporel de I’impulsion unipolaire (72 ps) générée par une ligne de 3,8 cm avec un
retard temporel et une diminution de I’amplitude appliquée & une des impulsions optiques qui assurent la
commutation optoélectronique et (b) Spectre associé.

111.5.7.1.2. Réduction de la ligne de transmission

Pour réduire la durée de I’impulsion électrique, j’ai réduit la longueur de la ligne de
transmission qui relie les deux PCSSs a 2 cm. L’excitation des PCSSs avec en retard temporel
donnée et en contrblant I’énergie, libere une impulsion de type unipolaire de 125 ps
(Amplitude : 1.53 kV) pour une tension d’entrée égale a 4 kV. Le temps de montée est de 68
ps. On peut noter que le profil temporel de I’impulsion est déformé a cause d’une désadaptation
d’impédance introduite par la forme des semi-conducteurs. Le spectre qui correspond a cette
impulsion a une largeur de 6,1 GHz @-20 dB (Figure 111.23).
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Figure 111.23 : (a) Profil temporel de I’impulsion unipolaire générée par une ligne de 2 cm et (b) son profil
spectral.

111.5.7.1.3. Somme cohérente d’impulsions

Pour une ligne réduite & son maximum (2 mm), je montre ici qu’il est possible de controler le
profil de sortie de I’impulsion grace a la somme cohérente d’impulsions pouvant étre
engendrées séparement et pour des conditions d’excitation des PCSSs différentes.

Avec une excitation simultanée des deux PCSS j’ai pu obtenir une impulsion bipolaire de 244
ps de durée avec un spectre centré autour de 5 GHz et pour une largeur de 9.5 Ghz@-20 dB
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(Figure 111.24 (a) et (b)). Cette forme bipolaire est la somme cohérente entre une impulsion
positive de 140 ps de durée, obtenue en éclairant uniqguement le PCSS1 (Figure 111.24 (c)), et
une impulsion négative de 100 ps générée par 1’illumination du second PCSS (Figure 111.24

(d)).
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Figure 111.24 : (a) Impulsion bipolaire obtenue en illuminant simultanément les deux semi-conducteurs, (b) profil
du spectre de I’'impulsion bipolaire, (c) impulsion unipolaire positive obtenue par I’illumination du premier semi-
conducteur, (d) impulsion unipolaire négative générée en éclairant uniquement le PCSS2. Ligne de transmission
de 2 mm de longueur.

111.5.7.2. Augmentation du nombre de commutateurs et profilage temporel d’impulsions
courtes

Le régime linéaire de commutation permet d’associer plusieurs diodes en série ou en parallele
pour obtenir une impulsion grace a des sommes cohérentes de différentes impulsions. J’ai alors
développé le méme systéme a onde gelée mais avec quatre PCSSs pouvant étre polarisés chacun
a 4 kV. La ligne microruban de transmission qui connecte les PCSSs est d’une longueur de 2
mm. La Figure 111.25 représente le montage expérimental réalisé composé de 4 lignes a retard
pour activer chaque PCSS séparément.
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Figure 111.25: Montage expérimental utilisé pour générer une impulsion de forte puissance a partir d’un
générateur a onde gelée composé de 4 PCSSs.

Dans le montage de la Figure 111.25, la tension de polarisation peut théoriqguement étre montée
jusqu’a 8 kV. Toutefois ce régime théorique n’est jamais réellement atteint du fait de la fragilité
des composants qui peuvent subir une polarisation de 4 kV maximum par semi-conducteur
lorsque ceux-ci sont commutés séparément dans le temps. J’ai donc essayé, dans un premier
temps, de controler le profil de I’impulsion résultante sans pour autant chercher a obtenir une
tension de sortie maximale. Dans un second temps, j’ai augmenté la polarisation aprés obtention
du profil souhaité.

Comme on peut le voir sur la Figure 111.26 (a), I’excitation de chaque PCSS génére une
impulsion unipolaire dont I’apparition dépend de [I’instant d’illumination. Ainsi deux
impulsions positives sont engendrées par la commutation des semi-conducteurs PCSS1 et
PCSS2 et deux autres impulsions négatives sont issues de 1’activation des semi-conducteurs
PCSS3 et PCSS4. L’activation et la synchronisation des deux premiers PCSSs permet alors de
produire I’impulsion positive de la Figure 111.26 (a). Elle a une durée 270 ps & mi-hauteur. Si je
synchronise maintenant toutes les commutations, une impulsion bipolaire de 450 ps de durée
(Figure 111.26 (b)) est obtenue. Sa forme évolue en fonction de la quantité d’énergie envoyée
sur les semi-conducteurs PCSS3 et PCSS4.

Apres réglage de la synchronisation et I’obtention du profil souhaité, j’ai augmenté la tension
de polarisation jusqu’a 6 KV (Pour Vo> 6 KV j’observe une destruction des semi-conducteurs).
J’ai alors obtenu une impulsion positive inferieure au kilovolt. Dans le cas d’une impulsion
bipolaire la tension créte a créte maximale était inférieure a 1.4 kV. Cette limitation de la
commutation optoélectronique est imputable d’une part, aux semi-conducteur qui restent
fragiles pendant la commutation ultrarapide et qui, en association série, ne peuvent dépasser
une polarisation de 6 kV. D’autre part, la puissance fournie par notre source laser ne permet pas
de minimiser aussi faiblement que souhaité I’impédance de tous nos semi-conducteurs. Cela
limite d’efficacité de conversion totale qui est de seulement 28% pour une impulsion positive
et 20 % pour une impulsion bipolaire.
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Figure 111.26 : (a) Profil du signal de sortie engendré par quatre impulsions électriques non synchronisées
(Pointillés), profil du signal de sortie engendré par 1’activation et la synchronisation des deux impulsions
positives (Trait plein) et (b) profil du signal de sortie engendré par quatre impulsions synchronisées en fonction
de I’énergie envoyée sur les semi-conducteurs PCSS3 et PCSS 4.

111.5.7.3. Mise en forme temporelle : génération d’une impulsion double en régime
picoseconde

Plusieurs travaux sur la perméabilisation membranaire sont actuellement réalises pour
déterminer si les modifications biologiques observées sont sensibles a la tension créte ou a
I’énergie de I’impulsion. Dans ce cadre, il est possible de comparer les effets d’une impulsion
simple de forte tension créte avec I’impact d’une impulsion double véhiculant la méme énergie
mais avec une tension moitié. Pour pouvoir mettre en ceuvre une telle expérimentation, je dois
au préalable savoir comment il serait possible d’engendrer ces signaux.

Dans cette partie, je présente un travail complémentaire visant a multiplier le nombre
d’impulsions. Pour cela je vais utiliser un générateur a onde gelé composé de deux photo-
commutateurs PCSS1 et PCSS2 reliés par une ligne de transmission de 2 cm et alimenté par
une haute tension de 4 kV. En plus, trois lignes a retard sont placées pour exciter les PCSSs.
Les deux premiéres lignes alimentent le PCSS1 tandis que la derniére ligne a retard permet de
controler le PCSS2 (Figure 111.27).
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Figure 111.27 : Montage expérimental mis en place pour générer deux impulsions électriques picosecondes
successives. LR1a et LR1b sont les lignes utilisées pour exciter le PCCS1 et LR2 est la ligne qui contrdle le

PCSS2.

Dans un premier temps, je mesure les impulsions en sortie du montage pour une excitation
unique du PCSS1 avec tour a tour I’alimentation des deux premiéres lignes a retard (LR1a,
LR1b), qui véhiculent des énergies déséquilibrées.J’obtiens alors des impulsions unipolaires
avec des amplitudes et des formes différentes (Figure 111.28 (a) et (b)). De maniére identique,
le PCSS2 est excité par la ligne LR2, cela me permets d’obtenir le profile F2 (Figure 111.28 (c)).
Dans un second temps, je mesure le profil de sortie pour une double activation, c’est-a-dire en
faisant la somme deux a deux des profils précédents ( Figure 111.28 (d) et (f)). Enfin, en activant
toutes les lignes et en gérant les retards entre les impulsions, j’ai obtenu une impulsion double
d’amplitude proche de 670 V pour des durées de I’ordre de 270 ps et 253 ps et une séparation
de 204 ps. Le front de montée est aussi court que 70 ps ( Figure 111.29)
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Figure 111.28 : Les différentes étapes pour obtenir deux impulsions électriques picosecondes successives.
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Figure 111.29 : (a) Profil temporel et (b) profil spectral de deux impulsions électriques successives.

Le Tableau IIl.1 représente les impulsions électriques obtenues par les différentes
configurations du circuit que je propose. La durée des impulsions peut atteindre une centaine
de ps avec des temps de montée jusqu’a 44 ps. Cela permet de couvrir un spectre entre 0 et 10

GHz, ce qui est suffisamment important pour profondément exciter I’intérieur des cellules
biologiques.

Profil temporel Amplitude | Largeurami- | Tempsde montée | Largeur spectrale
hauteur @ -20dB
Rectangulaire 1,36 kV 530 ps 50 ps 1,7 GHz
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Unipolaire 1,68 kV 105 ps 60,8 ps 7,7 GHz

Unipolaire 2,3 kV 185 ps 89 ps 4,3 GHz
Unipolaire 1,5kV 125 ps 69 ps 6,1 GHz
Bipolaire équilibrée 2,1kV 750 ps 50 ps 3,1 GHz
Bipolaire équilibrée 1,4kVv 244 ps 44 ps 9,5 GHz
Bipolaire 2,3 kV 660 ps 50 ps 6,5 GHz

déséquilibrée

Deux impulsions 670 kV 1. 270 ps 1. 70ps 900 MHz
SUcCessives 2. 253ps 2. 146 ps

Tableau I11.1 : Tableau récapitulatif des impulsions obtenues en utilisant différentes configurations pour le
fagonnage d’impulsions électriques par commutation optoélectronique.

111.6. Application des impulsions picosecondes en spectroscopie micro-onde

Le générateur a onde gelée permet de générer des impulsions de différentes formes avec des
spectres larges pouvant aller jusqu’a 10 GHz. Ce genre d’impulsion peut permettre de
caractériser des matériaux qui possedent des fréquences de résonnance multiples qui entrent
dans le domaine fréquentiel couvert par le spectre de I’impulsion. La Figure I11.30 représente
le montage expérimental que j’ai mis en place pour mesurer les bandes de résonnance d’un
filtre diélectrique. J’ai utilisé une cellule électromagnétique transverse TEM dans laquelle j’ai
rajouté le composant & mesurer (Fournisseur Exxelia Temex, Gamme E2000) (Figure 111.31).
La cellule TEM a été développée par 1’équipe électronique d’XLIM [25].

Laser
@1030nm
350fs
Impulsion
électrique
unipolaire
Générateura Oscilloscope Analyse’:
onde gelée @70 GHz ‘ Tranl:s:cl::?;fe de
Systéme
d’exposition
+
Résonnateur

Figure 111.30 : Monatge expérimental mis en place pour la spectroscopie micro-onde avec une cellule TEM.
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Figure 111.31 : (a) Résonateur/ filtre diélectrique (Fournisseur Exxelia Temex, Gamme E2000), (b) et (c) Cellule
électromagnétique transverse TEM dans laquelle est inséré le résonateur.

Le résonateur est traversé par une impulsion unipolaire d’une durée de 118 ps, avec une
amplitude de 100 V. A la sortie de la cellule TEM I’impulsion électrique est analysée par un
oscilloscope de 70 GHz. L’excitation des résonnances de 1’échantillon par le biais de la cellule
TEM permet de modifier la propagation de I’impulsion initiale. Une deuxiéme expérience est
réalisée en mesurant le parameétre |Sz1| du filtre résonnant a I’aide d’un analyseur de spectre
vectoriel pour comparer les résultats avec notre méthode. Cette mesure est réalisée grace a une
collaboration avec 1’équipe des systémes RF a Xlim (Olivier Tanto). Je compare ces deux
résultats sur la Figure 111.32. Une coincidence des résonnances entre les deux courbes est visible
pour un spectre compris entre 0 et 7 GHz. La mesure obtenue par mon montage (ligne rouge)
semble moins précise du fait de la limitation de bande de notre oscilloscope et du bruit
d’amplitude résiduelle. Toutefois, les principales raies sont identifiées et cela par une mesure
ultrarapide large bande sans balayage spectrale comme avec 1’analyseur de spectre ¢électrique
(Figure 111.32)). Cette expérience est similaire a celle du M-CARS ou un signal initial large
bande est utilisé pour exciter les modes de résonnance d’un échantillon et ainsi permettre sa
caractérisation.
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Figure 111.32 : Comparaison entre le parametre |Sz1| (ligne bleue) mesuré par un analyseur de spectre et le résultat
obtenu par mon montage utilisant une impulsion large bande en régime temporelle (ligne rouge).
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En comparant les résultats obtenus par les deux méthodes, je constate, comme il est présenté
sur la Figure 111.32 et sur le Tableau 111.2 que les principales résonances se superposent.

1 2 3 4 5 6 7
Spectroscopie (13;2 2,1 GHz él‘_‘r (2334 (?;E'7 5,6 GHz gf{?
p-onde z z z z z
|S21| avec 1,83 2,15 2,48 2,92 3,89 5,60 6,89
fitting GHz GHz GHz GHz GHz GHz GHz

Tableau 111.2 : Tableau comparatif des résonnances obtenues par les deux méthodes.

111.7. Application en Electro-CARS

L’utilisation d’un générateur a onde gelée couplé a des photocommutateurs a permis de générer
des impulsions électriques en régime picoseconde avec des profils contrélables en temps réel.
Le point important réside dans le fait que les impulsions engendrées sont synchrones avec
I’impulsion optique permettant d’engendrer un supercontinuum. J’ai monté un systéme électro-
CARS complet couplant le générateur a onde gelée a la méthode M-CARS sans ligne a retard
et basée sur une fibre multimodale a gradient d’indice parabolique. J’ai choisi cette méthode
car elle me permet de compenser le trajet parcouru par les impulsions électriques dans le cable
amenant ’impulsion a I’échantillon par la longueur de la fibre (12,5 m). De plus, cette méthode
M-CARS a donné de trés bon résultats.

I11.7.1. Synchronisation des impulsion optiques et électriques

La source optique utilisée dans cette expérience est le laser Spark DIADEM. Le faisceau
optique initial est divisé en deux voies : une voie pour genérer les impulsions électriques et
’autre pour la génération du supercontinuum. La fréquence de répétition est fixée a 1 kHz pour
éviter I’endommagement des PCSSs.

J’ai alors synchronisé les impulsions électriques avec les impulsions optiques au niveau de
I’échantillon placé sur le microscope. Pour ce faire, j’ai utilisé une photodiode a la place de
1’échantillon et je I’ai connecté a I’oscilloscope de 70 GHz pour afficher les impulsions optiques
et électriques sur les voies 1 et 2 de 1’oscilloscope. En calculant précisément la longueur des
cables et de la fibre optique, j’ai alors pu réaliser une synchronisation stable des impulsions
électriques et optiques. Une ligne a retard supplémentaire me permet de retarder la mesure
CARS apres excitation de 1’échantillon par une impulsion électrique. Dans ces conditions, le
montage est prét a étre testé.
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Figure 111.33 : Schéma représentatif du systeme électro-CARS.

De maniere plus précise, les deux impulsions électrique et optique non-synchronisées sont
visualisées sur 1’oscilloscope avec un retard égal a 26,4 ns, comme il est montré sur la Figure
111.34 (a). Puis, je rajoute des cables au trajet des impulsions électriques pour les synchroniser
En tenant compte de la chaine d’atténuation et du cable branchés a la sortie du circuit. Cela a
permis de réduire le décalage a moins de 1,15 ns (Figure 111.34 (b)). Pour compenser ce
décalage, une ligne a retard est placée sur la voie optique qui active le générateur électrique. En
controlant la ligne a retard, il est possible de synchroniser I’impulsion électrique avec
I’impulsion optique (Figure 111.34 (c) et (d)). En revanche, je constate que la durée de
I’impulsion électrique s’élargit de 100 ps et son amplitude diminue, cela est d0 a la dispersion
et aux pertes induites par les cables coaxiaux rajoutés qui n’ont pas une bande passante
convenable (4 GHz).
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Figure 111.34 : (a)-(c) Etapes progressives permettant de synchroniser les impulsions électriques avec le
supercontinuum ; (d) synchronisation des deux impulsions.

Pour appliquer les impulsions électriques a 1’échantillon (par exemple la paraffine), j’ai réalisé
un systéme d’exposition en forme de condensateur placé entre la lame porte-objet et la lamelle
couvre-objet ou 1’échantillon est inséré (Figure 111.35 (a)). Une image en lumiére blanche des
deux électrodes est présentée sur la Figure 111.35 (b). La distance entre les deux électrodes est
égale a 50 um. Dans ces conditions, une impulsion de 1 kV d’amplitude peut induire un champ
de plus de 200 kV/cm. La Figure 111.35 (c) et la Figure 111.35 (d) montrent la position de
I’échantillon sous I’application des impulsions électriques.

(a) (b) (c) (d)
Connecteur
SMA 18 GHz

Electrodes
en cuivre

Impulsion

électrique

Figure 111.35 : (a) Lame porte-objet et lame couvre-objet entre lesquelles sont collées deux électrodes en cuivre,
(b) image en lumiére blanche des deux électrodes, (c¢) position de 1’échantillon entre les objectifs du microscope
Raman et (d) application des impulsions électriques a I’échantillon.

111.7.2. Dispositif expérimental final de I’électro-CARS

Apres la synchronisation des impulsions électriques avec les ondes optiques au niveau d’un
échantillon sur le microscope, j’ai réussi a stimuler des échantillons de paraffine. Le montage
expérimental final de 1’électro-CARS est illustré sur la Figure 111.36. Toutefois aucun résultat
notable n’a pour I’instant été obtenu du fait de I’arrét des expérimentations.
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Figure 111.36 : Montage expérimental de 1I’Electro-CARS composé de deux voies : I’une électrique et ’autre
optique, contrdlées par le méme laser pulsée a 1030 nm. La voie électrique (en rouge) est un générateur
permettant de fournir des impulsions électriques picosecondes a profils contrdlables. La voie optique (en bleu)
permet la mise en ceuvre du processus M-CARS sans ligne & retard utilisant une fibre multimode de 12,5 m de
long et permettant d’identifier les modes vibrationnels de 1’échantillon sous 1’effet d’un champ électrique pulseé.

111.8. Conclusion

Dans ce chapitre, j’ai présenté la réalisation d’un générateur d’ondes électriques courtes a forte
tension créte dans le régime temporel picoseconde. En me basant sur des travaux précédents,
j’ai choisi d’engendrer des impulsions électriques par commutation en régime linéaire et en
utilisant le principe du générateur a onde gelée. Il est composé d’une ligne de transmission
microruban et de photo-commutateurs (4 kV) en silicium qui sont activés par des faisceaux
optiques délivrés par un laser femtoseconde accordable. En raison du régime linéaire, les
impulsions sont libérées sans gigue temporelle et leur profil peut étre ajuster grace a une somme
cohérente de plusieurs impulsions. Une diversité de formes a été démontrée pour des amplitudes
allant jusqu’a 2 kV et pour des durées de 100 ps et des fronts de montée proches de 50 ps. Ce
profilage temporel est obtenu en contr6lant le retard de commutation entre les photo-
commutateurs et par 1’énergie optique qui les illumine. La forme et la structure électrique du
génerateur permettent aussi de contréler les caracteristiques des impulsions et donc leur spectre
qui peut atteindre 10 GHz @-20 dB.

J’ai utilisé, ces impulsions courtes pour réaliser un systéme de spectroscopie micro-onde
permettant d’identifier les modes résonnants d’un filtre. J’ai également synchroniser ces
impulsions avec un systtme de mesure M-CARS pouvant montrer I’impact des ondes
électriques sur des molécules mais aussi sur des cellules biologiques.
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Conclusion générale

L’objectif principal de ma thése consistait a mettre en place un nouveau procédé pompe/sonde
électro/optique synchronisé fonctionnant en régime picoseconde pour des applications
biomédicales. Ce systeme était dedié a la stimulation de cellules biologiques par des impulsions
électriques de forte tension tout en réalisant un diagnostic instantané de 1’élément sous test. Ce
projet, combinant plusieurs thématiques scientifiques, a nécessité des études bibliographiques
sur des sujets trés différents comme : la génération de supercontinuum dans les cristaux y et
x® et les fibres optiques, la commutation optoélectronique haute tension, la microscopie
CARS, et I’¢lectrostimulation d’objets biologiques. Dans ce contexte, j’ai réalisé des travaux
de recherche dans trois directions complémentaires a savoir : i) la mise au point d’un systéme
M-CARS sans ligne a retard s’appuyant sur la génération de supercontinuum infrarouge, ii) le
développement d’un systéme de génération d’impulsions électriques sans gigue temporelle
capable d’émettre des impulsions a profils ajustables en temps réel pour des durées comprises
entre 100 ps et 500 ps et des tensions crétes de I’ordre du kilovolt.

Dans la premiere partie (Voir Chapitre I1), j’ai testé trois milieux non linéaires différents pour
engendrer un supercontinuum infrarouge.

Le premier était basé sur 'utilisation d’un cristal quadratique a quasi-accord de phase. J’ai
démontr¢ la potentialité d’obtenir une source surpercontinuum basée sur un mélange des non-
linéarités d’ordres 2 et 3 dans un cristal non centrosymétrique (PPLN) de 20 mm de longueur.
En modifiant les conditions d’accord de phase, grace a la température, j’ai obtenu un spectre
par mélange a trois ondes basé sur un phénoméne de cascade de conversions entre 1’onde
fondamental et son second harmonique. Ainsi, des extensions spectrales autour de I’onde de
pompe a 1030 nm et de son harmonique deux (515 nm) ont pu étre obtenues. L’augmentation
de la puissance a alors permis d’étendre la largeur spectrale avec la contribution supplémentaire
de la non linéarit¢ Kerr. En contrdlant 1’orientation de la polarisation du faisceau optique
d’injection et sa durée d’impulsion (3 ps) j’ai pu modifier 1’allure du spectre et lui donner un
profil plus continu en exploitant, principalement, la non-linéarité du troisiéme ordre. Un
supercontinuum allant de 400 nm a plus de 2 um a été montré. On peut également souligner
que, dans ces conditions, et malgré une orientation du vecteur polarisation défavorable a la mise
en place des effets quadratiques, une conversion large autour du second harmonique était encore
visible. Ce spectre a alors été utilisé pour mettre au point un systeme M-CARS sans ligne a
retard. Des mesures sur des éléments chimiques simples et sur une bille de polystyréne ont été
réalisées. J’ai également démontré qu’avec un tel systéme, je pouvais obtenir des images
suivant cinq modes différents, a savoir : une image en lumiére blanche, image de second
harmonique, image M-CARS, image de fluorescence, et une image de non-linéarité non
résonnante d’ordre trois. La principale conclusion issue de ces premicres expériences était que
I’impact des instabilités quadratiques visibles dans les domaines temporel et spectral
introduisait un signal parasite significatif sur la mesure CARS. Toutefois, 1’utilisation unique
de la contribution Kerr pouvait étre exploitable. Une publication est en cours d’écriture sur ces
résultats.

Sahar WEHBI | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2021 159
Licence CC BY-NC-ND 3.0



La deuxiéme source de supercontinuum consistait a utiliser un cristal centrosymetrique cubique
de Nd® : YAG dopé aux ions néodyme. Le pompage du cristal par des impulsions de 3 ps a
1030 nm a conduit & un élargissement spectral entre 1000 nm et 1700 nm sans fortement
dépeupler et déstructurer I’onde de pompe. J’ai montré que la conversion non linéaire était due
a de multiples autofocalisations cohérentes le long du cristal. Une premiére conversion par
automodulation de phase sur 1’axe de propagation et une seconde en régime non colinéaire ont
¢té observées et caractérisées. J’ai également montré que la présence d’un ion actif, comme le
néodyme, pouvait contribuer a absorber le rayonnement anti-Stokes du continuum et ainsi
restituer cette énergie dans le domaine utile pour le CARS, c’est-a-dire dans le domaine
infrarouge. Cet effet, qui est minime dans notre cas, peut étre exacerbé par 1’augmentation du
taux de dopage et par la multiplication des dopants. En utilisant le rayonnement large obtenu
sur I’axe de propagation j’ai pu obtenir la signature M-CARS de 1’acétone et de la paraffine
liqguide. Une image de bille de polystyrene a également été obtenue. Je peux également
souligner que le phénoméene d’autofocalisation permet de conserver une forme parfaitement
circulaire et Gaussienne du faisceau laser initial, ce qui est un point important pour obtenir une
résolution spatiale importante. Une publication et également en cours d’écriture sur cette
expérimentation. Une demande de brevet est en cours d’écriture sur 1’utilisation, pour le CARS,
d’un polycristal de céramique structuré longitudinalement et comportant plusieurs dopants.

La troisieme méthode, mise en place pour engendrer un supercontinuum, était basée sur
I’utilisation d’une fibre multimode a gradient d’indice pompée par des impulsions d’une durée
proche de 100 ps. Bien que la propagation en régime multimode favorise 1’apparition d’un
speckle, j’ai exploité le phénoméne d’auto-nettoyage par effet Kerr pour obtenir un
élargissement spectral entre 600 nm et 2500 nm. Celui-ci était porté par le mode fondamental
avec une distribution de type Gaussienne sur I’ensemble des longueurs d’onde. J’ai réalisé une
¢étude exhaustive de I’évolution du spectre pour montrer que la synchronisation entre les ondes
Stokes et pompe était conservée. J’ai pu également montré que 1’effet d’auto-nettoyage
favorisait, aprés la génération de supercontinuum, la réamplification de 1’onde de pompe. Ce
type de supercontinuum a également été utilisé pour mesurer le spectre M-CARS de 1’éthanol
et de I’acétone avec une image de billes de polystyrene. Une publication et un brevet sont en
cours de dépdt sur le M-CARS par fibre multimodale.

Dans le chapitre 111, j’ai présenté les résultats concernant la génération d’impulsions électriques
picosecondes. J’ai montré le principe de fonctionnement du générateur a gelée en utilisant un
laser femtoseconde accordable (& 1030 nm). J’ai, dans un premier temps, caractérisé les
photocommutateurs en fonction de la puissance optique, de la tension de polarisation et de la
fréquence de récurrence de la source de pompe. J’ai démontré que, pour une ligne de
transmission égale a 2 mm, il était possible de générer des impulsions ¢électriques d’une durée
proche de 140 ps (pour une impulsion unipolaire d’amplitude 1.55 kV) et de 244 ps (pour une
bipolaire d’amplitude 1.4 kV). Grace au régime linéaire de commutation optoélectronique, j’ai
montré que le faconnage d’impulsions électriques pouvait étre réalisée par une somme
cohérente de plusieurs impulsions émises par le systéme suite a 1’excitation isolée des
photocommutateurs. J’ai également essayé d’augmenter la tension maximale de I’impulsion en
rajoutant plusieurs composants semi-conducteurs et plusieurs excitations optiques
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synchronisées. Différentes formes d’impulsions ont été obtenues avec des durées entre 100 ps
et 300 ps : unipolaire, bipolaire et double.

J’ai enfin utilisé ces impulsions courtes dans un systéme de spectroscopie micro-onde pour
mesurer les modes de résonnance d’un filtre diélectrique placé au sein d’un cellule TEM
alimentée avec une impulsion d’une centaine de picosecondes (spectre proche de 10 GHz). Les
principales fréquences de vibration ont été identifiées par une mesure en temps réel avec un
oscilloscope de 70 GHz. Cette méthode monocoup reste toutefois moins sensible que la mesure
par analyseur vectoriel mais peut néanmoins étre utilisé dans des expériences qui nécessitent
une prise de mesure instantanée et non répétitive.

Finalement, j’ai réalis¢ une synchronisation entre les impulsions électriques picosecondes avec
le supercontinuumm généré dans une fibre multimode pour réaliser un systeme pompe/sonde
électro-CARS résolu en temps. L’impact des ondes électromagnétiques peut alors étre mesuré
sur un intervalle de temps inferieur a la picoseconde et pour des retards supérieurs a plusieurs
minutes.

Le travail que j’ai réalisé durant ma thése a permis de montrer qu’il était possible de simplifier
le montage M-CARS existants en utilisant de nouveaux milieux non linéaires qui peuvent
générer un spectre ultra-large en régime picoseconde (PPLN, Nd*: YAG et une fibre
multimode a gradient d’indice). Le systéme électro-CARS obtenu a la fin devrait permettre
d’étudier D'interaction des impulsions électriques avec le vivant grace a une technique
d’imagerie multimodale en temps réel. L’optimisation d’un tel systéme peut étre réalisé en
amplifiant le résidu de la pompe pour augmenter 1’intensité du signal CARS et par la suite
diminuer le temps d‘acquisition des images.
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Annexes

Annexe 1 : Bibliographie sur les générateurs d’impulsions électriques

Les générateurs compatibles avec mon systeme M-CARS sont des systemes optoéléctroniques
qui générent des impulsions d’amplitudes élevées (kV) ayant des durées qui peuvent aller de la
milliseconde a la picoseconde. Ils sont utilisés pour électrostimuler des cellules lorsqu’ils sont
connectés a un systéme d’exposition a travers lequel se fait le transfert d’énergie électrique.
Grace a une adaptation d’impédance entre le générateur, le systéme d’exposition et 1’échantillon
biologique, il est possible de transférer 1’énergie sans perte tout en conservant les
caractéristiques des impulsions électriques utilisées. En conséquence, le générateur doit étre
compatible d’une part, avec le systéme d’exposition et d’autre part, avec le systéme d’analyse
utilisé (dans notre cas c’est le M-CARS).

Générateur des
impulsions électriques
ultra-courtes

N

Systéme d’exposition
+Cellules

> Détection

Adaptation d’'impédance

Figure Al. 1 : Schéma représentatif de 1’électrostimulation des cellules : le générateur d’impulsions électriques,
le systéme d’exposition avec les cellules et la détection.

Actuellement, une large gamme de générateurs d’impulsions électriques est employée dans le
domaine du bioélectromagnétisme, notamment pour I’électroporation on peut citer: le
Cliniporateur, le Gene Pulser MXCell, le NanoKnife (Angiodynamics), le CUY21EDIT (BEX
Co., Ltd.) [1-4]...En revanche, I’utilisation de ces générateurs impose des contraintes dans
certaines applications puisqu’ils ne peuvent pas générer d’impulsions avec des amplitudes
supérieures a quelques kilovolts et pour des durées d’impulsions allant de quelques
millisecondes a la microseconde. Le profil des impulsions est aussi limité aux formes
temporelles rectangulaire et/ou exponenticlle. L’étude des phénoménes induits par ces
impulsions électriques au niveau intracellulaire nécessite le développement de générateurs qui
engendrent des impulsions avec de hautes amplitudes et avec des profils temporels et spectraux
ajustables ainsi que des durées allant jusqu’au domaine picoseconde. Ainsi, il est
particulierement important de pouvoir moduler 1’amplitude, la durée, le temps de montée, la
fréquence de répétition, la forme des impulsions électriques en temps réel. Pour ces raisons, les
chercheurs développent différentes configurations de génerateurs. Les commutateurs qui
permettent de contrdler le signal de sortie varient selon la configuration mis en place, ils peuvent
étre : des éclateurs a gaz, des semi-conducteurs de puissance (MOSFET et le IGBT) ou des
composants optoélectroniques de type diode de puissance utilisées en inverse (Photoconductive
Semicondutor Switch PCSS).
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Les éclateurs a gaz assurent une commutation rapide (régime ns) avec des amplitudes tres
élevées qui peuvent dépassées 10 kV. Mais, ils ont une durée de vie courte et une grande gigue
temporelle a I’émission (> 100 ps). L’utilisation de ces commutateurs conduit a générer des
impulsions unipolaires et bipolaires [5-7] qui dépendent de la structure du circuit développé.

Au contraire les semi-conducteurs offrent une possibilité de contrler I’impulsion dans le
domaine picoseconde mais sont limités en terme de tension créte. Par exemple, le MOSFET est
un commutateur qui permet de générer des impulsions de 200 ns a 1 ps avec des amplitudes de
I’ordre de 15,3 kV [8]. Alors que d’autres peuvent fournir des durées plus courtes mais avec
des amplitudes plus faibles [9,10].

Les photo-commutateurs (PCSS) sont des composants ayant une durée de commutation de
I’ordre d’une nanoseconde. Ils peuvent engendrer des impulsions nanosecondes et sub-
nanosecondes de quelques kV avec un temps de montée trés court (50 ps). Les caractéristiques
des impulsions sont controlables et dépendent de I’excitation optique qui déclenche la
commutation [11].

La structure Marx ( Figure Al. 2 [12]) est un exemple de circuit adapté permettant de générer
des impulsions électriques de haute amplitude pour 1’électroporation. Il est composé de N
condensateurs, N résistances et N commutateurs permettant d’obtenir une tension de sortie
égale a Nx Vo (Vo est la tension initiale qui alimente le circuit).

R1 R2 Rn-1 Rn

NV N\ N\ —\VV
\'/
[C1 [C2 /an-l | Cn P Rioad

_ SW1 =— SW2 == SWn-1 SWn ==

-

D’autres générateurs sont basés sur des lignes de transmission de type « Blumlein » ou des
lignes de transmission de type « microruban ». La configuration Blumlein (Figure Al. 3:
Générateur a structure de type Blumlein [12].) est parmi les configurations les plus répandues pour
engendrer des impulsions nanosecondes de haute tension et est appliquée dans le domaine
biomédical. Elle est caractérisée par la possibilité d’engendrer des hautes tensions avec des
commutations rapides limitées a quelques nanosecondes.

e

Figure Al. 2 : Exemple de générateur a structure Marx [12].
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Figure Al. 3 : Générateur a structure de type Blumlein [12].

Les configurations basées sur des lignes de transmission « microruban » ou « coaxiale »,
permettent de faconner temporellement des impulsions courtes en utilisant le principe de
sommation cohérente d’impulsions électriques [11,13-17]. Dans ce cas la génération des
impulsions électriques est réalisée par I’activation d’un semi-conducteur (PCSS) a I’aide d’une
source optique. Pour fagonner I’'impulsion, il est indispensable que la commutation
optoélectronique soit réalisée en régime linéaire par un processus appelé : « rectification
optique ». Le régime linéaire permet a un photon de générer une paire électron-trou et ainsi de
réduire la résistivité d’un semi-conducteur qui a alors la potentialité de libérer une grande
quantité d’énergie électrique. Les temps de commutation dépendent des caractéristiques des
impulsions optiques utilisées, du générateur et du semi-conducteur. Un exemple de circuit basé
sur une ligne microruban est illustré sur la Figure Al. 4.

Optical excitation

Delay and

amplttude control Microstrip line

50 Ohm
DC High Voltage

Short circuit end

\_ PCSSZ
Output to Bl
oscilloscope 1
Ground plane Substrate

Figure Al. 4 : Exemple de circuit pour le fagonnage d’impulsions électriques basé sur la technologie des lignes
de type microruban [11].

Il est également important de noter que ces impulsions électriques courtes doivent pouvoir étre
synchronisées dans le temps avec un systéme de caractérisation optique afin de mesurer
I’impact de ces ondes pulsées sur le vivant. Les générateurs optoélectroniques déclenchées par
semi-conducteurs peuvent donc fonctionner sur des principes physiques déterministes avec des
déclenchements ultra-rapides sans retard temporel aléatoire. 1l est ainsi possible de développer
des systémes pompe/sonde électrique/optique utilisant la microscopie multiphotonique. La
commutation optoélectronique en régime linéaire permet la mise en place de ce mécanisme.

Pourtant, la commutation optoélectronique existe pour deux régimes liés au type du photo-
commutateur utilisé :
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e Commutation en regime linéaire
Dans ce régime de fonctionnement, 1’excitation du matériau par 1’énergie d’un seul photon crée
une seule paire électron-trou. Dans ces conditions, la résistivité des semi-conducteurs peut étre
fortement abaissée (de plus de 100 MQ a quelques ). La commutation ainsi réalisée dépend
des caractéristiques des impulsions optiques d’excitation et elle conduit a la génération
d’impulsions reproductibles sans gigue temporelle. Il est alors possible d’utiliser la somme
cohérente de multiples impulsions afin de maitriser leur forme de sortie mais aussi de les
synchroniser avec la commande optique qui a la potentialité d’étre utilisée pour réaliser un
systtme d’imagerie non-linéaire. Le principal inconvénient de ce type de génération
optoélectronique réside dans le fait qu’il nécessite une forte énergie optique pour commuter des
hautes tensions.

e Commutation en régime avalanche
Dans ce régime, un seul photon peut conduire a la création d’un grand nombre de paires
électrons-trous. Ainsi la résistivité du semi-conducteur peut étre significativement diminuée
avec une tres faible quantité d’énergie optique d’excitation [18,19]. En revanche, il génére des
impulsions avec une gigue temporelle importante (plusieurs centaines de nanosecondes) ce qui
empéche d’une part, d’utiliser le mécanisme de sommation cohérente d’impulsions électriques
et d’autre part, de maitriser la synchronisation avec les impulsions optiques qui sont utilisées
pour le systéme d’imagerie.

Un état de Dart sur les générateurs utilisés dans les applications biomédicales est présenté en
détail dans une revue publiee en 2020 [12]. De plus, les générateurs d’impulsions électriques
picosecondes n’existent pas a I’heure actuelle d’une maniére similaire aux générateurs
nanosecondes. C’est pourquoi je me suis intéressée a cette thématique pour développer un
générateur d’impulsions électriques picosecondes par commutation optoélectronique. Le
Tableau A.1 1 rassemble quelques exemples d’impulsions électriques qui utilisent différents
types de commutateurs [12]. Cependant, les configurations utilisées ne sont pas déclenchées
par une commande optique ce qui limite leur utilisation d’une fagon synchronisée avec un
systéeme de détection optique.

Année Forme Durée Amplitude Référence
2006 Unipolaire 800 ps 150 kv [20]
2008 Unipolaire 135-320 ps 20-120 kv [21]
2015 Unipolaire 600 ps 31,2 kV [6]
2016 Unipolaire 620 ps 1 kV [22]
2017 Unipolaire 300 ps 1,6 kV [23]
2018 Unipolaire 350 ps 3,1 kv [24]

Tableau Al. 1 : Tableau récapitulatif des impulsions électriques picosecondes obtenues durant les années passées
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Selon ces publications, on constate que ces durées d’impulsions sont obtenues par la structure
« Max-Bank » et leurs caractéristiques sont liées au type de commutateur utilisé.
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Annexe 2 : Générateur a onde gelée

Etant donné que I’étude de notre systétme pompe/sonde électrique/optique nécessite des
impulsions picosecondes de forte amplitude avec des caractéristiques temporelles ajustables,
j’ai opté pour la méthode de commutation optoélectronique en régime linéaire grace a des lignes
de transmission de type microruban. Ce générateur est appelé « générateur a onde gelée » (en
anglais Frozen Wave Generator « FWG ») [13-17]. La Figure A2. 1 représente le schéma du
générateur a onde gelée. Il est composé d’une ligne de transmission, de type microruban (d’une
impédance égale a 50 Q) qui relie deux photo-commutateurs PCSSs en silicium supportant 4
kV de tension de polarisation. Cette ligne est séparée de la masse par un substrat diélectrique
de type « FR-4 glass epoxy ». Le premier photo-commutateur PCSS1 est connecté a une chaine
d’atténuation et a un oscilloscope ultrarapide, alors que le deuxiéme PCSS2 est connecté a la
masse. Un générateur de haute tension est branché au systeme et alimente la ligne de
transmission par I’intermédiaire d’une résistance de charge. Le déclenchement du circuit est
réalisé en excitant les PCSSs avec des impulsions optiques.

Excitation
optique

Générateur
de haute
tension V,

PCSS1  Onde PCSS2
regress:ve

.............................. -
Oscilloscope Chaine d‘atténuation -._. ._-l_. Substrat

-

Ligne microruban « L »

Onde

Figure A2. 1 : Schéma représentant le générateur a onde gelée composé d’une ligne de transmission microruban
de longueur L, de deux PCSSs et d’une résistance R.

La génération d’impulsions électriques a partir de ce genre de générateur consiste en deux
phases : une phase statique et une phase dynamique tel que :

e Phase statique
Les deux PCSSs ne sont pas déclenchés par les faisceaux optiques, le circuit est alors ouvert du
fait de la haute impédance des semi-conducteurs. Le générateur de haute tension alimente le
circuit avec une tension initiale Vo, d’ou la création de deux ondes progressive et régressive qui
sont emprisonnées sur la ligne de transmission.

e Phase dynamique
Les PCSSs sont activés par une commande optique. L’excitation du PCSS1 engendre une
impulsion de type unipolaire du méme signe que le signal de charge de la ligne de transmission.
Son amplitude maximale est égale a Vo/2 et sa durée est égale a deux fois le temps de parcours
de ’onde électrique a travers la ligne de transmission. Lorsque les deux PCSSs sont excités
simultanément, I’onde régressive inverse son signe du fait de sa réflexion au niveau de la masse
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du systeme et I’impulsion créée a la sortie est de type bipolaire équilibré et d’'une amplitude
créte-créte maximale égale a Vo. Ce type de circuit permet de contréler le profil des impulsions
bipolaires en introduisant un retard temporel entre les deux faisceaux qui excitent les deux
PCSSs. Ainsi, les durées des ondes positive et négative sont ajustables par le retard de
commutation entre les PCSSs ce qui conduit a une impulsion bipolaire déséquilibrée ayant un
spectre ajustable. Il est également important de souligner que le contrdle de 1’énergie optique
envoyée vers les PCSSs permet aussi I’ajustement du profil de I’impulsion et de son contenu
spectral. Le maintien d’une impédance égale a 50 Q pour le second semi-conducteur permet de
supprimer 1’onde négative et de garder uniquement 1’onde positive dont la durée dépend du
retard entre les faisceaux optiques. Ainsi une onde unipolaire a durée contrélable peut étre
engendrée.

Pour caractériser I’impulsion électrique générée, trois parametres sont mesurés : 1’amplitude
(Vsortie), 1a largeur a mi-hauteur en tension, le temps de montée. Ces caractéristiques sont
illustrées sur la Figure A2. 2.

2
Amplitude
15 90% —————
Temps de
montée Largeura

mi-hauteur

Amplitude (kV)

-500 0 500
Temps (ps)

Figure A2. 2 : Exemple d’une impulsion électrique unipolaire avec les caractéristiques 4 mesurer.

L’efficacité de la commutation est calculée par le rapport entre la tension créte mesurée a la
sortie du circuit et la tension idéale pouvant étre obtenue. Elle est calculée de la maniére
suivante :

VSortie

Efficacité (%) = %X 100

idéale
Avec :
Vo . . . .
Videale = - cas d’une impulsion unipolaire.
Videaie = Vp: cas d’une impulsion bipolaire.
Le semi-conducteur est caractérisé par une résistance. A 1’équilibre thermodynamique, lorsqu’il

n’est pas illuminé, il se comporte comme un isolant et il possede une résistivité p, . Sa résistance
dans ce cas s’écrit sous la forme suivante :
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Pohs
WSdS

Rofr =

Avec hg, wg et dg les dimensions du photocommutateur en m.

En revanche, lorsque le semi-conducteur est éclairé, il passe d’un état isolant a un état de

conduction. En supposant que le temps de recombinaison des charges est supérieur a la durée

des impulsions électriques, la résistance résiduelle est calculée selon 1’expression suivante :
hsE,

(1 - T‘) P-SQeEO

Roy =

Avec:

E,, : énergie d’un photon en ev.

r . coefficient de réflexion a la surface.

I : somme de la mobilité des électrons et des trous en m?V-1S,
q. : charge d’électron en C.

E, : énergie optique incidente totale en J.

Dans le cas ou le régime de commutation est linéaire, le temps de montée de 1’impulsion
¢lectrique est déterminé par I’impulsion optique qui excite le PCCS. La durée de I’impulsion
électrique est contr6lée par la longueur de la ligne de transmission si le temps de recombinaison
des charges est supérieur au temps d’aller-retour de I’impulsion sur la ligne centrale de
transmission.

Pour obtenir une efficacité maximale de conversion, il faut éclairer le PCSS avec une énergie
permettant de diminuer R,y au maximum. Dans les conditions idéales, R,y atteint une valeur
quasi nulle (inférieure a 1 ohm). Expérimentalement R, peut avoir des valeurs de quelques
Ohms a quelques dizaines d’Ohms ce qui se traduit par une efficacité inférieure a 100 %. La
caractérisation de la résistance R,y et de ’efficacité ont été étudiées par Saad El Amari et al.
en utilisant le circuit présenté sur la Figure A2. 3 [25].

Excitation optique

W

i
an

Zsource Photoconductive
gzluad uﬂm

switch

et

Figure A2. 3 : Schéma représentant le circuit électrique équivalent en régime de conduction du PCSS.

Expérimentalement et dans 1’état de conduction, R,y est calculée selon I’expression suivante :
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_ (V B VOut) X Z10ad

RON - Vv ~ 4Source
out

Avec :

I - tension de polarisation en V,

Vour - tension en sortie de la charge en V.
Z1o0aa - Impédance de la charge de sortie en Q.

Zsource - Impédance interne de la ligne de transmission en €.
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Imagerie multimodale assistée par un champ électrique pulsé

La stimulation des cellules biologiques et des tissus par des impulsions électriques courtes de
haute tension induit une modification de la perméabilité de la membrane cellulaire et autorise
le passage de divers éléments chimiques et/ou biologiques dans les cellules. Ces effets de
perméabilisation membranaire dépendent de la forme et de la durée de I’impulsion mais aussi
de son contenu spectral. Récemment, I’application d’impulsions électriques picosecondes a
montré un fort potentiel pour des applications biomédicales du fait qu’elles permettent de
pénétrer plus profondément dans les cellules et d’affecter les noyaux et les organites du
cytoplasme. Pour étudier les effets biologiques induits par ces impulsions, il est indispensable
de développer de nouvelles technologies permettant d’engendrer des impulsions électriques
courtes mais aussi de les synchroniser avec le systéme d’analyse. Dans ce contexte, le travail
présenté dans cette these concerne le développement d’un systéme innovant électro/optique
pompe/sonde synchronisé pour 1’excitation et I’analyse d’échantillons biologiques. Ce systéme
est basé sur un générateur a onde gelée qui permet I’émission d’impulsions picosecondes
électriques de forte tension créte (2 kV). Celles-ci sont synchronisées avec un systéeme
d’imagerie M-CARS « Multiplex Coherent Anti-Stokes Raman Scattering » de nouvelle
génération, utilisant un supercontinuum de lumiere infrarouge. Trois maniéres différentes de
réaliser ce systtmes CARS sont démontrées avec trois milieux non linéaires différents. Des
signatures de divers composés chimiques simples sont obtenues et une image d’objets
microscopiques est réalisée suivant cinqg modalités : image en lumiére blanche, image M-CARS,
image de second harmonique, image de fluorescence et image a non-linéarité Kerr.

Mots-clés : Bioélectromagnétisme, Optique non linéaire, Microspectroscopie M-CARS,
Génération de supercontinuum, Commutation optoélectronique, Générateur a onde gelée.

Multimodal imaging assisted by pulsed electric field

The stimulation of biological cells and tissues by using short high voltage electric pulses
induces a change in the permeability of the cell membrane and allows the crossing of various
chemical and / or biological elements in the cells. These membrane permeabilization effects
depend on the shape and duration of the pulse, but also on its spectral content. Recently, the
application of picosecond electric pulses has shown great potential for biomedical applications
as they can penetrate deeper into cells and affect nuclei and organelles in the cytoplasm. To
study the biological effects induced by these pulses, it is essential to develop new technologies
to generate short electric pulses but also to synchronize them with the analysis system. In this
context, the work presented in this thesis concerns the development of an innovative electro /
optical synchronized pump / probe system for the excitation and analysis of biological samples.
This system is based on a frozen wave generator which allows the emission of picosecond
electric pulses of high peak voltage (2 kV). These are synchronized with a new-generation M-
CARS "Multiplex Coherent Anti-Stokes Raman Scattering” imaging system, using an infrared
supercontinuum. Three different ways have been demonstrated to achieve this CARS system
with three different nonlinear media. The signatures of various chemical compounds have been
obtained and an image of microscopic objects according to five modalities: bright filed image,
M-CARS image, second harmonic image, fluorescence image and non-linear Kerr image.



Keywords: Bioelectromagnetism, Nonlinear optics, M-CARS microspectroscopy,
Supercontinuum generation, Optoelectronic switching, Frozen Wave Generator.



