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Introduction

Pour le savant, croire la science achevée
est toujours une illusion aussi compléte
que le serait pour I’historien de croire

I’histoire terminée.

Louis Victor DE BROGLIE [Physique et

microphysique]

mentalités, il suffit de se reporter au “baromeétre Google”, qui nous donne pratiquement 65 mil-

lions de réponses en un dixiéme seconde lorsque l'on tape le mot pollution. Le réchauffement
climatique, qui en est une des manifestations, se retrouve fréquemment en premiére page de
nombreuses revues a trés large diffusion. Rappelons aussi que le prix Nobel de la paix 2007 a été
attribué a 'association “Intergovernmental Panel on Climate Change “. Dans ce contexte, les
normes d’émission de polluants, que ce soit celles de I'industrie ou des transports, sont régulié-
rement revues a la baisse. Dés lors, il apparait nécessaire de se munir de moyens technologiques
fiables pour mesurer précisément les émissions de diverses espéces chimiques qui peuvent se
trouver a I’état de traces. Parmi les nombreuses techniques de mesure envisageables, celles uti-
lisant 1'optique présentent un certain nombre d’atouts qui devraient permettre de progresser
dans la problématique environnementale. Tout d’abord, les mesures optiques peuvent s’effec-
tuer de maniére non invasive, de facon locale ou a distance. Ensuite, les concentrations limites
détectables sont trés faibles. Ainsi, des concentrations de quelques ppt ' [Fri98] ont été mesurées
grace & des techniques optiques.

La plupart des techniques optiques utilisent le fait que les molécules polyatomiques (hor-
mis les diatomiques homonucléaires) absorbent le rayonnement infrarouge. L’absorption change
I’état de rotation et/ou de vibration de la molécule. Comme le spectre d’absorption dépend des

propriétés physiques internes de la molécule, chaque espéce posséde sa propre signature spec-

1. partie par trillion (1 part dans 10'?)
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trale. On peut ainsi observer sur la figure 1 les fortes disparités entre les spectres de différentes

molécules.

1E-18

1201 CH

1E-22
1E-24 -

1E-18

1E-20

1E-22 SOz |

1E-24 T - — T
4

1E-18

€203 NO

1E-22 2 h l

1E24 (11
2

1E-18
1E-20 co
1E-22

1E-24

Force

Longueur d'onde [um]

FIGURE 1: Force de raie de quelques polluants entre 1 et 10 pm[HIT]

Dés lors, on remarque I'importance de disposer de sources optiques aux fréquences de tran-
sitions des différentes espéces (ces transitions étant principalement situées dans l'infrarouge
moyen ?). Toutefois, dans ce domaine spectral, le nombre de sources est limité, comme I'illustre
la figure 2 ol sont répertoriées les sources les plus communément employées. Lorsque 'on re-
garde ce graphique, on constate qu’il existe deux grandes classes de sources cohérentes. Une
classe qui correspond aux sources directement laser ® et une seconde classe, qui est basée sur la
conversion de fréquence de sources laser émettant dans le proche infrarouge *. Outre le domaine
spectral, le mode de fonctionnement de la source est aussi un élément important a prendre en
compte, suivant le type d’application envisagé. Ainsi, si I’on souhaite effectuer des études de
spectroscopie a haute résolution spectrale, il est indispensable de se diriger vers des sources
ayant des largeurs d’émission trés fines; et par conséquent de favoriser le fonctionnement en
régime continu ou quasi-continu. En revanche, la réalisation d’expériences d’optique non li-
néaire qui nécessitent d’atteindre une puissance créte élevée nous conduira a choisir des sources
impulsionnelles fonctionnant en mode déclenché. On peut trouver un résumé des principales
caractéristiques des différentes sources, émettant dans le moyen infrarouge, dans le tableau 1.

En ce qui concerne 1'Onera, au département de mesures physiques, le besoin s’est claire-
ment exprimé pour des sources infrarouge de grande finesse spectrale, largement accordables
et fonctionnant en régime nanoseconde, afin de pouvoir entreprendre des mesures locales par

optique non linéaire (mélange a quatre ondes) dans les milieux réactifs (combustion, soufflerie

2. Entre 2,5 nm et 10 pm
3. Ligth Amplification by Stimulated Emission of Radiation
4. Entre 800 nm et 2,5 pm

10
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FIGURE 2: Sources laser et leurs domaines spectrales typiques. On retrouve également les 2 fenétres

de transparence de ’atmosphére

optically pumped semiconductor laser |Tit03].

: 1 (2,9 —5,3 microns) and II (7,6-16 microns); OPSL :

Domaine Accordabilité
Type de Laser . Remarque
spectral (nm)  (grossiére/fine)
Semi-conducteur a sel 3_ 30 100 / 1-2 -1 Refroidi}ss'ement
de plomb cryogénique
) Refroidissement
Semi-conducteur a 2-3 _1 . .
. 1-2cm thermoélectrique
antimoine 3-9 o
cryogénique
Refroidissement
th élec-
Cascade quantique 4,3 - 24 35 /3 cm™! err‘noe ee
trique
cryogénique
Laser solide 2-5 6u0 mill/ Falble bruit .
1 cm technique requis
Différence de fréquence 15 cm™t/ Environnement
. 212 2 - 5 —1 21~
(basé laser télécom) 2 cm télécom
1900 cm~t/ Faible bruit
PO (basé PPLN 1,3-5,2 . .
OPO (basé ) 39 0,05 cm™! technique requis

TABLEAU 1: Résumé des caractéristiques des sources dans le moyen infrarouge en régime continu

[Tit03]
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a haute enthalpie) ou le suivi a distance par lidar > des émanations gazeuses dans 'atmosphere.
Par ailleurs, la source doit étre compacte et robuste, afin de pouvoir étre mise en ceuvre sur
site industriel ou satisfaire aux contraintes de mesures en vol. Enfin, les deux derniers points
auxquels est soumise la source sont sa finesse spectrale et son accordabilité. La finesse spec-
trale est indispensable pour assurer une sélectivité de la mesure, tandis que ’accordabilité doit
permettre d’atteindre les raies d’absorption de nombreuses espéces (COq, NyO, CHy, SOa,...),
sans avoir & modifier en profondeur la source. Dans la liste des sources infrarouge, on élimine
les semi-conducteurs a sel de plomb et a antimoine du fait de leur refroidissement cryogénique,
et de leur fonctionnement continu. Les laser & cascades quantiques ne répondent pas & nos at-
tentes pour plusieurs raisons, premiérement ils requiérent un refroidissement cryogénique dans
la plupart des cas, de plus ils ne fonctionnent pas en régime déclenché qui permettrait d’at-
teindre une puissance créte élevée, enfin leur accordabilité reste limitée. Les laser solides ont,
pour leur part, une accordabilité fine trop faible et leur largeur de raie est élevée en régime
nanoseconde. Concernant les sources utilisant la différence de fréquences, elles requiérent deux
sources dans l'infrarouge proche, ce qui ne remplit pas les conditions de compacité et robus-
tesse. De plus, 'accord fin nécessite, avec cette technique, de disposer de sources primaires
accordables. Pour ce qui est des OPO en régime nanoseconde, les difficultés sont liées a la
largeur de raie et a l'accordabilité fine qui requiérent un dispositif externe (injection, cavité
sélective...). On se rend compte qu’aucune source ne répond de maniére satisfaisante au cahier
des charges. C’est pour cette raison que I’'Onera/DMPH s’est engagé dans le développement
d’une source pouvant répondre aux spécifications souhaitées. Ainsi, a la fin de la thése d’Aude
Desormeaux [Des05], effectuée a I'Onera/DMPH, une source OPO répondant en grande partie
a ces exigences était disponible. Cependant des difficultés ont été rencontrées dans la maitrise
du balayage en fréquence et de la mise en ceuvre de la source pour 'analyse de gaz.

Cette étude consiste donc a développer, a partir des travaux déja accomplis & I’Onera/ DMPH,
une source optique infrarouge de haute sensibilité pour la détection multi-espéces. Afin d’ap-
préhender les choix qui ont été faits a 1’Onera, lors des travaux précédents, les principes
fondamentaux de la conversion paramétrique sont rappelés dans le chapitre 1. Au cha-
pitre 2, nous dressons un état des lieux des travaux réalisés avant notre travail de thése. Une
fois ce bilan réalisé, la démarche a consisté, au chapitre 3, a simuler, le comportement de
la source OPO afin de déterminer les causes des limitations répertoriées dans le chapitre 2.
Pour cela, nous avons développé un programme permettant de rendre compte de ’évolution
du seuil de 'OPO, ceci en fonction des imperfections des miroirs diélectriques a la longueur

d’onde de la pompe. Dans un second temps, nous avons procédé a ’automatisation du mon-

5. LIDAR est I’acronyme de I’expression anglosaxonne « Light Detection and Ranging » qui désigne une tech-
nologie de télédétection ou de mesure optique basée sur I’analyse des propriétés d’une lumiére laser rétrodiffusée
vers son émetteur.

12
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tage afin d’assurer des balayages en fréquence rapides et répétitifs. Dans ce but, nous avons
congu un programme, sous Labview, permettant de controler la position des miroirs de notre

I sans saut de mode.

OPO et ainsi de réaliser des balayages en fréquence sur plusieurs cm™
Une évolution de ce programme nous a également permis de stabiliser la fréquence signal a
+ 2,8 MHz pendant plus de 10 minutes. Nous avons ensuite utilisé notre source pour réaliser
des mesures d’absorption directe ainsi que des enregistrements de spectres photoacoustiques,
présentés dans le chapitre 4. Pour cela nous avons développé les bancs de mesures associés
aux deux techniques. Nous avons ainsi obtenu des spectres de plusieurs espéces gazeuses a
différentes pressions, et nous avons comparé ces spectres avec les spectres théoriques calculés a
partir de la base de données Hitran [HIT]. Le chapitre 5 a pour objet de valider de nouvelles
voies visant a faire évoluer le montage de laboratoire vers un dispositif plus compact et robuste,
adapté aux applications en milieu industriel. Nous avons démontré qu’il était possible d’obtenir
I'oscillation paramétrique a partir d’un micro-laser. D’autre part, une nouvelle architecture de
cavité OPO doublement résonnant a pu étre testée. Bien que les résultats actuels soient encore
préliminaires, des progrés sensibles ont pu étre obtenus par rapport a la version de laboratoire.
Enfin nous explorons quelques pistes, en mesure d’assurer un controle de la fréquence émise

par 'OPO, mettant en ceuvre des composants simples et robustes.
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Chapitre 1

Principes fondamentaux de la conversion

paramétrique

Le commencement de toutes les
sciences, c’est I’étonnement de ce que les

choses sont ce qu’elles sont.

aptoTOTEéNNS (ARISTOTE)
[Métaphysique|

Objectifs

G)

(gi\; e premier chapitre va nous permettre de mettre en valeur les principes fondamentaux
512

&
(O -

nous mettrons en évidence les relations fondamentales qui existent entre les trois ondes

de la conversion paramétrique, qui vont étre employés lors de cette étude. Ainsi

qui interagissent dans un cristal non linéaire. Apreés avoir analysé I'importance de la phase
relative entre ces trois ondes, nous décrirons les différents choix d’accord de phase et de
cristaux non linéaires qui s’offrent a nous. Enfin, nous étudierons le cas particulier de

loscillateur paramétrique optique doublement résonnant.
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Chapitre 1 - Principes fondamentaux de la conversion paramétrique

1.1 La genése de optique non-linéaire

Ce n’est que quelques mois aprés la premiére réalisation du laser a Rubis, en 1960 par
Theodore Maiman [Mai60], que fut conduite la premiére expérience non linéaire de doublage
de fréquence par Franken [Fra61]. Lefficacité de conversion se révéla tres faible ~ 1071°% ! a
cause du désaccord de phase entre I'onde fondamentale et 'onde convertie. L’étape suivante
a été franchie en 1962 lorsque Giordmaine [Gio62| et Maker [Mak62] ont simultanément et
indépendamment proposé une méthode pour réaliser 'accord de phase entre les deux ondes.
Cette technique est basée sur la différence d’indice de réfraction entre les ondes de polarisations
différentes. Finalement a la lecture des articles de Armstrong et Bloembergen de 1962 [Arm62,
Blo62], on s’apergoit que, moins de deux ans aprés le premier laser, les équations et les grands
principes de la conversion paramétrique, tels que les techniques d’accord de phase, étaient déja

en place.

1.2 Rappels des équations de la conversion paramétrique

Bien que, comme nous venons de le voir, les équations du mélange a trois ondes sont connues
depuis plus de quarante ans, il est important de rappeler les équations fondamentales qui
décrivent ces processus, car elles nous seront utiles pour interpréter les résultats présentés
dans les chapitres suivants. Considérons un faisceau incident se propageant suivant 1’axe z et
traversant un cristal non linéaire non-magnétique orienté suivant I'axe z. L’évolution du champ

électrique (F) est obtenue a partir des équations de Maxwell :

9’°D
trot B = —pog—— 1.1
rotro Lo BrE (1.1)

L’induction électrique (D) est reliée au champ électrique par la relation D = o + P . Notons
que la polarisation (P) peut étre séparée en deux termes, un terme linéaire et un terme non

linéaire :

1. Si faible que lorsque l'on regarde l'article original, la trace du faisceau doublé y est indécelable, puisque
supprimée par 1’éditeur.
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1.2 Rappels des équations de la conversion paramétrique

P=coxW*E

Py =¢eoX? % (E,E) 4o x® % (E,E.E) + ...

t t
Y9« (B, ,E)—/dtl.../dt XUt —ty,.t —t;) : E(t)...E(t) (1.2)

€0 et po sont, respectivement, la permittivité et la perméabilité du vide. La fréquence de 'onde
électromagnétique est considérée suffisamment loin de toutes raies d’absorption du milieu, de
sorte que les éléments du tenseur de susceptibilité x) sont réels. Notons que 'indice de ré-
fraction n est donné par la relation : n? (w) = 1 4+ x" (w). En vue de décrire le processus de
conversion paramétrique, considérons maintenant que le champ optique incident est composé de
3 ondes planes colinéaires, polarisées rectilignement, quasi-monochromatiques, progressives et
d’enveloppes lentement variables. Les trois ondes dénommées pompe, signal et complémentaire

sont repérées par les indices 7 = p, s et ¢ respectivement. Le champ électrique s’écrit alors :

E=E,+E,+E,
1 )
avec Ej(zt) = iAj(z,t)el(ka_“jt) + cc, je{p,s,c}
et Wp = Ws + We (1.3)

la notation cc représente le complexe conjugué, w; la pulsation ou fréquence angulaire de 'onde
7. Par souci de simplicité, les pulsations ou fréquences angulaires seront dénommées fréquences

dans la suite du manuscrit. De plus, le module du vecteur d’onde scalaire k; est défini par :

w; .
ky = n(w;) =", je{ps.ch (1.4)

c étant la vitesse de la lumiére dans le vide. On peut, a partir de ces notations, relier 'intensité

(en W/m?) au champ :

1 1 :
Iy = SE0en; |E;I* = SE0Cny [A;1°, jelp.s.c} (1.5)

Afin d’introduire les effets de dispersion du cristal nonlinéaire, nous sommes amenés a considérer

le développement limité du vecteur d’onde autour de la porteuse, ce qui nous donne :
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Chapitre 1 - Principes fondamentaux de la conversion paramétrique

/ 1 1
kj (w) ~ kj + K (W_Wj)+§kj (W—w)+... (1.6)

On considére maintenant uniquement la polarisation non linéaire a son premier ordre de déve-
loppement de I’équation 1.22. Par des considérations de symétrie, on peut montrer que les coef-
ficients du tenseur non linéaire x® sont non nuls, lorsque le milieu est non centro-symétrique.
Sous toutes ces hypothéses, ’équation 1.1 permet d’aboutir au systéme d’équations de propa-

gation du champ dans le milieu non linéaire :

04, 0A k) 0% A w ’
2 14 -p P = p (2)A5Ac —iAkz
0z T ot T 2 02 * QCan ¢
0A 0A k' 9*A w ’
c % c e c = c (2)A A* iAkz
0z e ot e 2 Ot? + QCHCX piisC
0A 0A k" 9% A w ,
Sk it = — D A Az AR 1.7
0z R ot —HQ ot? + QCnSX e (1.7)
Notons que le terme Ak = k (w,) — k (ws) — k (w.) est le désaccord de phase. Par ailleurs on
remplace généralement le terme k7 par la vitesse de groupe grace a la relation v, ; = ki, . Les
J
termes k}’ , quant a eux, décrivent la dispersion de vitesse de groupe. Ils ne sont a considérer

que dans le cas ot la largeur de bande de gain est supérieure a plusieurs centaines de em =13,
Comme c’est rarement le cas pour les OPO nanoseconde, hormis a la dégénérescence? pour
l'accord de phase de type I, on les négligera par la suite [Smi99].

Un point important & souligner & propos du systéme 1.7 est qu’il comporte des termes croisés
A, A% et A, A% dont 'importance croit au fur et & mesure que les champs A, et A, se construisent.
Ainsi, le processus paramétrique est un processus a gain qui peut démarrer & partir du bruit.
En plagant le cristal dans une cavité et lorsque la pompe est suffisamment intense, on peut
obtenir l'oscillation paramétrique [Bro79]. Notons que le doublage de fréquence n’est, quant a
lui, pas un processus a gain. En régle générale, c’est lorsque l'on produit des photons moins
énergétiques que le processus non linéaire peut comporter des termes de gain. Introduisons les

amplitudes et les phases de chaque onde :

Ay () = | [2u; (28) €960 jefsep) (18)
J

On montre que si u, (2) >~ cste (pompe non dépeuplée), le gain paramétrique pour I'onde signal

2. Cette hypotheése est vérifiée pour les cristaux que nous avons employés lors de cette étude (PPLN, PPLT),
puisqu’ils possédent un coefficient non linéaire x(2) élevé.

3. On exprime parfois les fréquences 7 = 52— en em ™!

4. On parle de dégénérescence lorsque ws = we
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1.3 La notion de quasi-accord de phase

vaut [She84|[Mel07a] :

topa (Ak) = (cosh (vL)— zg—j sinh (7y L)) Ak L2 (1.9)
VL= \/(qL)* - (Ak L/2)" (1.10)
q = Kuy, (1.11)

(2
o= X [Wsep (1.12)
2¢ \| ngnen,

ou L est la longueur du cristal, v est le gain paramétrique réduit et q est le coefficient de gain
dit “petit signal”, car la pompe n’est pas dépeuplée (OPA faisant référence a optical parametric
amplifier). Il n’y aura amplification que si y L est réel, i.e. que si ¢ > Ak/2. Le gain en intensité

A la traversée du cristal s’écrit :

2
Topa (AK) = topa - thps = 1+ % sinh? (v L) (1.13)

1.3 La notion de quasi-accord de phase

Dans le systéme d’équations 1.7, qui décrit la propagation des trois ondes électromagnétiques
dans le cristal, on a supposé la conservation de I'énergie : Aw, = hw + hw, °. Ainsi, les relations
de Manley-Rowe [Man56| nous apprennent que, dans le cristal non linéaire, un photon de
pompe se scinde en deux pour donner un photon signal et un photon complémentaire. De plus,
on constate que ce processus est gouverné par la phase relative qui existe entre les trois ondes
Ak z. Ceci a deux conséquences, la premiére est que le processus est réversible, ¢’est a dire qu’un
photon signal et un photon complémentaire peuvent fusionner pour donner un photon pompe.
La deuxiéme est que le transfert d’énergie pompe vers (signalet complémentaire) ne peut étre
efficace que si l'accord de phase est vérifié, c’est a dire si hk, = hiks+ hk. [Blo80]. Cette relation
est associée a la conservation du mouvement dans une description particulaire de l'interaction
paramétrique. Obtenir cette égalité n’est, a priori, pas possible dans un milieu isotrope. Prenons
le cas simple de la dégénérescence wy = w, = w d’ot w, = 2w. Il faut donc obtenir la relation
n(2w) 2w = 2n(w)w. Or la variation d’indice dans un milieu & dispersion normale nous donne
n(2w) > n(w). Il existe toutefois différentes techniques pour obtenir 'accord de phase, il s’agit
de :

— l'accord de phase par biréfringence,

5. par définition on a Wpompe > Wsignal P Weomplémentaire
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Chapitre 1 - Principes fondamentaux de la conversion paramétrique

— le quasi-accord de phase par domaines alternés,

— le quasi-accord de phase par biréfringence de Fresnel,

— l"accord de phase en dispersion anormale,

— l’accord de phase modal,

— le quasi-accord de phase par radiation Cerenkov.

Les deux premiéres techniques sont les plus répandues. Lors de cette étude, nous avons unique-
ment utilisé des cristaux réalisant le quasi-accord de phase. C’est pourquoi nous nous limiterons
a rappeler les principaux mécanismes qui interviennent dans le quasi-accord de phase.

La technique du quasi-accord de phase consiste a inverser, a chaque longueur de cohérence
le = A%, le signe de la polarisation non lin¢aire créée dans le cristal. L’article de référence
sur le quasi-accord de phase date de 1992 [Fej92], il a été écrit aprés la mise au point des
premiers cristaux périodiquement retournés par application d’un fort champ électrique. Pour
du quasi-accord de phase de premier ordre, la période de retournement (A) est égale a deux
fois la longueur de cohérence du cristal. La condition de quasi-accord de phase s’exprime alors
ainsi (1.14) :

2

0=k, — ks —ke =

2
soit A= e (1.14)

NpWp — Mg Ws — Ne We

Il est possible de représenter graphiquement cette condition de quasi-accord de phase en
utilisant les différents vecteurs d’ondes et en introduisant le vecteur da au réseau ky = 2= (voir

A
figure 1.1).

%

k

p

>
%

- >
k k. k,

S

FIGURE 1.1: Quasi-accord de phase colinéaire. Représentation vectorielle.

La figure 1.2 permet de comparer ’évolution de 'efficacité de conversion du doublage de
fréquence en fonction de I'épaisseur de cristal traversée pour différents accords de phase. Pour
calculer les différentes courbes de la figure 1.2, on a utilisé le méme coefficient non linéaire.

Or en général le coefficient non linéaire du quasi-accord de phase est plus élevé que celui de
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1.4 Application aux cristaux ferroélectriques

I’accord de phase, avec pour conséquence une meilleur efficacité.

La figure 1.2 montre qu’en premiére approximation, l'intensité en quasi-accord de phase croit
de fagon quadratique comme c’est le cas en accord de phase exact. Mais avec un coefficient non

linéaire effectif différent. Ce coefficient non linéaire effectif est donné par :

2
deyr = —dij (1.15)

2)

. e, . . . X
Le coefficient non linéaire d;; est défini par d;; = =5-.

' 25,

<

=)

c 201 Accord de phase

Re]

n

o

S 15 -

c /.

8 "Quasi-accord

® 10 4 de phase

©

9

6 5

©

.“g Désaccord de phase

“Lﬁ 0 —T T T T T T T T T T 1
0 1 2 3 4 5 6 Z/Lc

IR

FIGURE 1.2: Cristal périodiquement retourné et évolution de 'efficacité de conversion en fonction de
I’épaisseur de cristal traversée pour différents accord de phase.

1.4 Application aux cristaux ferroélectriques

Comme nous avons pu le dire en introduction générale, le domaine spectral qui nous intéresse
est compris entre 3 et 5 pm. Parmi les quelques cristaux non linéaires couvrant ce domaine,
on trouve les ferroélectriques, niobate et tantalate de lithium, dont ’orientation ferroélectrique

peut étre inversée pour obtenir le quasi-accord de phase.
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Chapitre 1 - Principes fondamentaux de la conversion paramétrique

1.4.1 Le niobate de lithium

Le cristal de niobate de lithium (LiNbOj3) est parmi les premiers & avoir été utilisé en optique
non linéaire. Ainsi, le premier OPO a été réalisé avec ce cristal [Gio65]. Maintenant que la tech-
nique d’inversion de domaine ferroélectrique est bien maitrisée, il est I'un des cristaux les plus
employés en quasi-accord de phase. Le niobate de lithium est un cristal de symétrie rhombo-
édrique (classe 3m, uniaxial négatif) dont la synthése s’obtient par la méthode de Czochralski.

La structure cristallographique du niobate de lithium est visible sur la figure 1.3.

O
© N
®o

FIGURE 1.3: Structure cristallographique du niobate de lithium.

La croissance des cristaux se fait & une température supérieure a sa température de Curie
(comprise entre 1130 et 1200°C) pour laquelle le cristal est dans sa phase para-électrique. Dans
cette phase, les ions lithium sont situés dans les plans oxygéne et les ions niobium sont localisés
entre les plans oxygéne. La polarisation électrique du cristal provient du fait que, lorsque le
cristal refroidit, les ions migrent des plans médians définis par les atomes d’oxygéne vers un état
stable. Pour obtenir un cristal périodiquement retourné, le PPLN ¢ dans ce cas, il est nécessaire
d’obtenir deux états stables de polarisation opposée. En appliquant un champ électrique suivant
la direction de polarisation du cristal, il est possible de faire migrer les ions d'une des positions
vers I'autre comme on peut le voir sur la figure 1.4. Le champ électrique minimal & appliquer est
compris entre 4 kV/mm (valeur de champ coercitif d'un cristal stoechiométrique) et 20 kV /mm
(pour un cristal congruent). Les procédures expérimentales permettant d’obtenir 'inversion de
domaine sont décrites en détail dans la thése de G. Miller [Mil98]. Sur la figure 1.5, on peut

observer la marque laissée par les électrodes sur le cristal de PPLN.

L’avantage du retournement périodique est de pouvoir accéder au coefficient non linéaire le

plus élevé du cristal. Le calcul des coefficients non linéaires est généralement effectué dans le

6. Periodically Poled Lithium Niobate
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1.4 Application aux cristaux ferroélectriques
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FIGURE 1.4: Les deux états de polarisation
du LiNbOs. FIGURE 1.5: Photo a l'aide d’un microscope
d’un cristal de PPLN.

cas de la génération de second harmonique ol w, = w. = w. Dans ce cas de figure, on a :
20 W W
Pi =&y dijkEj Ek (116)

Dans le cas particulier de ’accord de phase de type I, la polarisation peut se mettre sous la

forme suivante [Kle62] :

EZ
_ - _ - EZ
P, diy dip diz dyg dis dig
E?
Py | =¢€o0- | dy dy doz doy dos dys | X (1.17)
2F, E,
P, d31 dzp dzz dzy dzs dsg
S . 1| 28,E.
2, E,

ot 'on a introduit la notation de Kleinman, dans laquelle les indices contractés d;; sont obtenus

a partir des correspondances suivantes :

(1.18)
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Chapitre 1 - Principes fondamentaux de la conversion paramétrique

Dans le cas du niobate de lithium, la matrice des coefficients non linéaires s’écrit :

0 0 0 0 dy —do
—dyy doy 0 d3; O 0 (1.19)

ds;y d3; dsz3 0 0 0

On distingue deux types de niobate de lithium, en fonction des concentrations molaires rela-
tives de niobate et de lithium. Le congruent a un rapport molaire % de 0,946, tandis que le
steechiométrique se caractérise, comme son nom l'indique par un rapport molaire de 1. Ces
deux types de cristaux auront des indices de réfraction ainsi que des coefficients non-linéaires
différents. De plus, pour limiter les effets photoréfractifs qui peuvent endommager le cristal, il
peut étre intéressant de doper le cristal avec quelques pourcents d’oxyde de magnésium. Il est
également possible de limiter les éventuels dommages photoréfractifs en chauffant le cristal au
dela de 50°C. Le tableau 1.1 répertorie les coefficients non linéaires du niobate de lithium a la

longueur d’onde pompe de notre étude (1064 nm), pour un processus de doublage de fréquence.

Coefficient Valeur [pm/V |
non linéaire || Congruent | steechiométrique | Dopé 5% MgO
|ds1] 46 464 + 0,66 44
doy 4,35 + 0,44
|ds] 95,2 417+ 7.8 25
dss 972427
|da| 2,46 + 0,23
dyy 2.10 + 0,21

TABLEAU 1.1: Coefficients non linéaires du Niobate de Lithium & 1064 nm pour du doublage de
fréquence [Nik05].

1.4.2 Conditions de fonctionnement

Comme on peut s’en apercevoir a partir du tableau 1.1, le coefficient le plus élevé est dss,
c’est donc préférentiellement suivant cet axe que sont orientés les cristaux de PPLN. Les cristaux
commerciaux sont généralement constitués de plusieurs réseaux ayant des pas différents, afin

de couvrir différentes bandes de longueur d’onde. Pour accorder en longueur d’onde les cristaux
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1.4 Application aux cristaux ferroélectriques

de PPLN il faut procéder en plusieurs étapes. La premiére étape consiste a choisir le pas du
réseau. La deuxiéme étape est de fixer la température du cristal. Il est donc indispensable de
connaitre au préalable la variation de I'indice de réfraction en fonction de la température et de
la longueur d’onde. Les équations de Sellmeier” du niobate de lithium peuvent étre trouvées
pour différents types de cristaux dans les références [Jun97, Den06, Zel97|, nous rappelons dans
I’équation 1.20 celle de Jundt. Les milieux uniaxes ont deux indices de réfraction principaux que
I’on appelle indices ordinaire n, et extraordinaire n.. Ces deux indices sont, respectivement, les
indices de réfraction pour une onde se propageant suivant 1’axe optique et perpendiculairement
a l'axe optique.

+ baf ag +byf
2 _ b ao o )\2
Iy PR S EALD CI S
f=(T—-24,5°C)(T + 570,82) (1.20)

La longueur d’onde A\ est exprimée en pm et le coefficient de température T est en degrés

Celsius. Les différents coefficients a et b sont réportés dans le tableau 1.2.

Parameétre Valeur
a 5,35583
as 0,100473
as 0,20692
ay 100
as 11,34927
ag 1,5334 .1072
b1 4,629 .1077
by 3,862 .1078
b3 -0,89 .1078
by 2,657 .107°

TABLEAU 1.2: Coefficients de Sellmeier du niobate de lithium [Jun97]

La figure 1.6 présente ’évolution de I'indice du niobate de lithium en fonction de la longueur
d’onde, & une température de 100°C, pour la gamme de longueurs d’onde couvertes lors de cette
étude.

Les équations 1.14 et 1.20 nous permettent de tracer les courbes de la figure 1.7 et de la
figure 1.8. La figure 1.7 représente 1’évolution des longueurs d’onde, vérifiant la relation de

quasi-accord de phase, en fonction du pas du réseau du cristal, lorsqu’il est pompé a 1,064 pm

7. W. Sellmeier, Annalen der Physik und Chemie 143, 271 (1871)
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2.25¢

==|ndice extraordinaire
==|ndice ordinaire

2.2¢

2.17

Indice
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1.95 3 4 5
Longueur d'onde [um]

FIGURE 1.6: Evolution de l'indice du niobate de lithium en fonction de la longueur d’onde & 100°C

et pour une température de 50°C. La figure 1.8 représente 1’évolution de la longueur d’onde
émise par le cristal en fonction de sa température, pour différents pas de réseaux, lorsqu’il est
pompé a 1,064 pm.

45 - —28.7 ym =28 2um ——27.8 ym
=—Signal _ 45- ——27.4 pm —— 27 um
aF =—Complémentaire :
g = 44_-\
=35 o 54
o) T =
k] c o 4.3-\
c 3 _O =
o T ®
5 2.5¢ i
e 55 ]
(o)) L C B
- —I o
1.57 0 39_\
Y7 28 29 30 31 32 B e e S
Pas du réseau [um] 60 80 100 120 140
L. Température [°C
FIGURE 1.7: Longueur d’onde, vérifiant la P [Cl
relation de quasi-accord de
phase, en fonction du pas du FI1GURE 1.8: Evolution de A. en fonction de
réseau (pompe a 1,064 pm et la température pour différents
T=50°C) pas de réseaux

Comme on peut le voir sur la figure 1.9 'absorption dans le PPLN devient non négligeable
a partir de 4 pnm. Ceci explique que le PPLN, bien que la conversion paramétrique ait pu étre
démontrée jusqu’a 6,5 pm [Sat99], soit rarement utilisé au dela 4,5 pm.
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FIGURE 1.9: Absorption dans le niobate de lithium [Mye96]

1.4.3 Le tantalate de lithium

Le tantalate de lithium LiTaOg3 a des propriétés électro-optiques trés proches du niobate de
lithium. Ainsi, il est possible de produire des cristaux périodiquement retournés [Hat00] avec
le tantalate de lithium. Notons que le champ coercitif pour un cristal de tantalate de lithium
stoechiométrique est de 1.7 kV/mm (21 kV/mm pour un cristal congruent). Cela permet de

réaliser des cristaux périodiquement retournés dont 1’épaisseur peut atteindre 2 mm.

Coefficient Valeur [pm/V |
non linéaire || 1,313 pm (SGH) | 1,064 ym (SGH) | 0,852 pm (SGH)

dss 10,7 13,8 15,1
ds, 0,85

TABLEAU 1.3: Coefficients non linéaires du Tantalate de Lithium pour du doublage de fré-
quence [Sho97]

Ses coefficients non linéaires sont répertoriés dans le tableau 1.3, on remarque que son
coefficient ds3 est inférieur & celui du niobate de lithium. Ce matériau est plus récent et posséde
une non linéarité plus faible que le niobate de lithium, ce qui explique que son utilisation
soit encore limitée. Par contre, il est plus résistant aux dommages photoréfractifs, son seuil de
dommage est plus élevé et son absorption dans le moyen infrarouge semble inférieure a celle
du niobate de lithium [Sam07, Mel07b|. On peut observer sur la figure 1.10 une photo prise a

I’aide d’un microscope d’un cristal de PPLT.
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Chapitre 1 - Principes fondamentaux de la conversion paramétrique

FIGURE 1.10: Photo a I’aide d’un microscope d’un cristal de PPLT

Les cristaux de PPLT ® qui nous ont été fournis possédent cinq réseaux, et les gammes d’ac-
cord que I'on peut atteindre avec ces cristaux sont représentées sur la figure 1.11. Ces longueurs
d’onde sont trés proches de celles que 'on obtient avec les cristaux de PPLN (figure 1.8), de
sorte que les mémes miroirs peuvent étre utilisés pour les deux types de cristaux. Pour obtenir
les courbes de la figure 1.11, nous avons utilisé ’équation 1.21. Les coefficients de Sellmeier du
tantalate de lithium steechiométrique sont reportés dans le tableau 1.4, d’apres l'article [Kol06].
B+b(T) E G

2= A D)? 1.21
(R vy v By 7 PR vy R VR s i (121)

Parameétre Valeur

4,528254
0,012962
0,242783
-0,02288
0,068131
0,177370
1,307470
7,031878
T)  3,483933 .108(T + 273,15)°
T) 1,607839 .1078(T + 273,15)

T QAT EHoODAQARm >

[~
—~~

TABLEAU 1.4: Coefficients de Sellmeier du tantalate de lithium stoechiométrique [KolO6]

8. Periodically Poled Lithium Tantalate
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FIGURE 1.11: Evolution de la longueur d’onde, vérifiant la relation de quasi-accord de phase, en
fonction de la température pour différents pas de réseau dans un cristal de PPLT
stoechiométrique

1.5 L’oscillation paramétrique

1.5.1 Fonctionnement

Lorsque nous avons rappelé les concepts fondamentaux de la conversion paramétrique, nous
avons souligné que ce processus se caractérisait par ’existence d’un terme de gain paramé-
trique. Dans ces conditions, nous sommes amenés & considérer les conditions de réalisation
d’un oscillateur paramétrique optique. Le principe est simple, il consiste a mettre le cristal non
linéaire dans une cavité pour faire résonner une, deux ou plus rarement les trois ondes couplées
dans la conversion paramétrique. Contrairement au mécanisme d’amplification stimulée mis en
jeu dans un laser, 'amplification paramétrique est instantanée puisque le photon de pompe se
scinde en un photon signal et un photon complémentaire, sans passer par un stockage d’énergie
dans les différents niveaux du milieu amplificateur. Pour qu’il y ait oscillation, il faut que les
pertes (absorption, coefficients de réflexion des miroirs inférieurs a 100%, reconversion) subies
par I'onde résonnante lors de son parcours dans la cavité, soient inférieures au gain paramé-
trique. Ainsi, on introduit la notion de seuil d’oscillation. Pour atteindre le seuil d’oscillation,
il faut donc soit diminuer les pertes, soit augmenter la puissance de la pompe. Dans le premier
cas, on utilise des miroirs trés réfléchissants («199,9 %) et des cristaux ayant une trés faible
absorption aux différentes longueurs d’onde. Dans le second cas, un moyen simple pour obtenir
des puissances élevées est d’utiliser une source de pompe impulsionnelle, compte tenu du fait
que c’est le champ électrique instantané qui intervient dans I’amplification paramétrique. Dans
ce cas, ce n’est plus la puissance moyenne qui détermine le seuil d’oscillation mais la puissance

créte (ou I'énergie par impulsion). Pour des applications d’analyse de gaz, le principal probléme
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qui se pose lorsque l'on travaille en régime impulsionnel est la largeur spectrale d’émission de

I'OPO.

Gain paramétrique

FAMAM
EEEEEE

Sortie multi-mode

FIGURE 1.12: Comportement spectral d'un SROPO en régime nanoseconde

En régime nanoseconde, le comportement spectral d'un OPO simplement résonnant ?, pour
lequel seule une des ondes signal ou complémentaire oscille dans la cavité, est illustré par le
diagramme de la figure 1.12, ou L, est la longueur optique de la cavité qui est résonnante a
I’'onde signal. On constate que I’émission est, en général, multimode. A partir de I’équation 1.22
[Hau95] qui donne la largeur de la bande de gain aprés un seul passage a travers le cristal, on

peut obtenir la bande de gain paramétrique d’un cristal de PPLN.

&gw:(m—na—&(%j-+A<%ﬁo :22)

L est la longueur du cristal, A; est les longueurs d’onde dans le vide. On obtient ainsi les courbes

de la figure 1.13. On peut y observer la largeur de la bande de gain paramétrique en fonction
de la longueur d’onde, pour un cristal de PPLN de 5 mm, & une température de 100 °C, avec
une pompe a 1,064 pm et ceci pour un accord de phase de type 0 ou de type II, associée a

différents arrangements de polarisation, qui sont rappelés dans le tableau 1.5.

Type | Polarisation

0 |P=P.=P
I |P,=P.#P,
11 P, #P.

TABLEAU 1.5: Classification des accords de phase.

9. Noté aussi SROPO pour Singly Resonant Optical Parametric Oscillator
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Longueur du cristal 5mm ; Température du cristal 100°C

—pompe:e complémentaire:e signal:e

- - pompe:e complémentaire:e signal:o

- - -pompe:e complémentaire:o signal:e
N A}

Largeur de la
bande de gain paramétrique [nm]

.
!"
.

3 315 4 4.5 5 5.5
Longueur d’onde [um]

FIGURE 1.13: Largeur de la bande de gain paramétrique pour un PPLN de 5 mm pompé a 1,064 pm
et pour différents types d’accord de phase

On constate que la configuration de polarisation qui permet de réduire au minimum la lar-
geur de la bande de gain paramétrique est celle pour laquelle les polarisations pompe et complé-
mentaire sont extraordinaire et ordinaire pour le signal (courbe rouge). Dans cette configuration
de polarisation, dite de type II, la largeur de la bande de gain est & peu prés constante sur la
gamme de longueur d’onde de fonctionnement du PPLN. Le probléme que pose cette configura-
tion est que le coefficient non linéaire effectif est de 2,9 pm/V, alors qu’il est de 16 pm/V pour la
configuration de polarisation ot toutes les ondes sont extraordinaires (courbe bleu) [SNL]. Pour
cette derniére configuration, dite de type 0, on se rend compte qu’il est préférable de travailler
loin de la dégénérescence. Pour évaluer la largeur de la bande de gain paramétrique de I’OPO; il
faut prendre en compte le nombre de passages a travers le cristal. Ainsi, pour obtenir la largeur
de bande de gain paramétrique aprés p passages a travers le cristal, il faut multiplier la largeur,
obtenue aprés un seul passage, par un facteur Lp [Hau95|. La largeur de cette bande se trouve

v
alors fortement réduite. Appliquons cette expression a notre OPO, pour lequel le nombre de

c ___3.108
L T, = 12.10—3

figure 1.13, on mesure une largeur de 60 nm, ce qui nous donne finalement une largeur de la

passages est de 7.107% = 175, ou T} est la durée de 'impulsion signal. Sur la

bande de gain de 'OPO de \/61—% = 4,5nm. Comme on pourra le constater dans le chapitre 3,
la largueur de la bande de gain de notre OPO est proche de 5 nm, ’estimation de cette largeur
est donc correcte.

Quoiqu’il en soit, que ce soit en accord de phase de type 0 ou 2, la largeur de la bande de gain

paramétrique reste toujours trés supérieure a l'intervalle spectral libre de la cavité et plusieurs
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modes longitudinaux sont émis par un OPO nanoseconde. Pour obtenir un fonctionnement
monomode, deux techniques inspirées des lasers ont été développées. La premiére consiste a
insérer dans la cavité un élément sélectif (tel qu'un prisme, un réseau ou un étalon Fabry-
Perot), qui va introduire des pertes supplémentaires de maniére différente pour tous les modes,
et ainsi sélectionner un seul mode. Le probléme engendré par 'ajout de cet élément est qu’il
accroit également les pertes a la longueur d’onde d’émission et par conséquent augmente le seuil
d’oscillation. La deuxiéme solution va également favoriser un mode, mais cette fois en injectant
I’OPO avec un faisceau laser monomode pour forcer I'oscillation d’un mode longitudinal. Cette
technique a pour principal défaut de limiter I’accordabilité en longueur d’onde de ’OPO & celle
de la source d’injection.

Pour s’affranchir de ces limitations, I’Onera a choisi de développer des OPO doublement
résonnants. Notons que le premier DROPO !V & été réalisé par Giordmaine et Miller en 1965
a partir d'un cristal de niobate de lithium [Gio65]. Avec un DROPO, on parvient a réduire
le seuil d’oscillation, mais avec une contrepartie importante en ce qui concerne la maitrise du
spectre d’émission. Rappelons la loi de conservation de 'énergie w, = w, + w,, mettons la sous

une forme plus symétrique faisant apparaitre la dégénérescence (%) :

— Wy =W — = (1.23)

Dans un DROPO comme les deux ondes sont résonnantes, elles satisfont aux relations suivantes :

Ws = Z—c m = Awsm meN (1.24)
We = % n = Aw.n neN (1.25)

ou Ly et L, sont les longueurs optiques (en m) des cavités signal et complémentaire, et Awy et
Aw, sont les écarts entre deux modes longitudinaux consécutifs des cavités signal et complé-
mentaire (en rad.s™!). Les fréquences accessibles par un DROPO sont donc les solutions des
équations 1.23,1.24 et 1.25. Il est possible de déterminer les solutions de maniére graphique, en
tragant les fréquences de résonance des deux cavités sur deux axes de sens opposés, qui coin-
cident & la dégénérescence, afin de respecter la loi de conservation d’énergie (figure 1.14). Dans
ce diagramme, chaque couple de modes signal et complémentaire alignés suivant la verticale
pourront osciller & condition de se trouver dans la bande de gain. Comme on peut le constater
sur la figure 1.14, les modes ont une certaine largeur spectrale, qui dépend de la finesse des ca-
vités. Ainsi, il est possible d’obtenir une superposition partielle pour un couple de mode signal

et complémentaire. Ce couple pourra donc également osciller.

10. Doubly Resonant Optical Parametric Oscillator
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FIGURE 1.14: Diagramme de Giordmaine et Miller

Pour un DROPO constitué d’une cavité & deux miroirs, la différence entre les longueurs
optiques des cavités signal et complémentaire est uniquement due a la dispersion optique dans
le cristal. Les longueurs optiques L, et L. sont donc trés voisines. Ceci a pour conséquence une
émission en cluster ' de modes autour d’une superposition exacte pour un couple de modes.
Les couples de modes voisins ont, en effet, une superposition partielle suffisante pour pouvoir
également osciller; cette situation est illustrée sur la figure 1.15. L’écart spectral entre deux

clusters est donné par la relation suivante :

(1.26)

Si Aw,. est inférieur & la largeur de la bande de gain, ’OPO pourra osciller sur plusieurs
clusters de modes. Dans ces conditions, I’émission sera trés instable car sensible aux trés faibles
variations de température et aux instabilités mécaniques. Par contre, si Aw,. est supérieur a la
largeur de la bande de gain, ’OPO aura des zones spectrales ot aucun mode ne pourra osciller.
C’est pour ces raisons que la réalisation d’'un DROPO avec une seule cavité a deux miroirs n’est

pas envisageable si on veut maitriser son contenu spectral.

I e
MAAHAHHHALM

—- Cluster de modes Cluster de modes “
pouvant osciller pouvant osciller

FIGURE 1.15: Emission en cluster de modes

11. groupe
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1.5.2 Le DROPO a cavités séparées

Pour s’affranchir des limitations d'un DROPO a simple cavité, il faut pouvoir ajuster les
longueurs des cavités signal et complémentaire de maniére indépendante. Cela nous a conduits

a envisager une architecture a double cavité (Fig. 1.16).

FIGURE 1.16: DROPO & cavités séparées

Avec un DROPO & deux cavités, il est possible de fixer ’écart entre les deux intervalles
spectraux libres pour obtenir une seule coincidence de modes, suffisante pour osciller, a I'inté-
rieur de la bande de gain paramétrique (figure 1.17). C’est le principe de 'effet Vernier. Dans
ces conditions, le spectre d’émission de 'OPO peut étre limité par transformée de Fourier, soit

de l'ordre de 80 MHz pour des impulsions de 10 ns.

Bande de gain paramétrique

AA W N

WA
t

Emission monomode

FIGURE 1.17: Emission monomode pour un DROPO & deux cavités

Pour déterminer les longueurs des deux cavités conduisant a un fonctionnement monomode
longitudinal, une modélisation du recouvrement de modes a été développée durant les théses de
Bruno Scherrer [Sch98]| et Isabelle Ribet [Rib01]. Dans ce modéle, on considére une coincidence
exacte au milieu de la bande de gain paramétrique dont la forme est supposée rectangulaire. En
fonction de la différence relative entre les deux cavités, on calcule 'intégrale de recouvrement
entre toutes les paires de modes signal et complémentaire (Fig. 1.18). La largeur des modes est

définie par la finesse des cavités.
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FIGURE 1.18: Superposition partielle entre les modes signal et complémentaire

Ainsi, pour que 'OPO fonctionne de maniére monomode, il faut que, dans la bande de

gain, aucune paire de modes autre que la coincidence centrale ne se recouvre suffisamment pour

osciller. Pour des conditions de fonctionnement typiques en régime nanoseconde, on évalue qu’'un

recouvrement de 33% permet d’atteindre le seuil d’oscillation [Sch00]. En portant I’évolution

de l'intégrale de recouvrement en fonction de la différence de longueurs entre les cavités, on

détermine ainsi les zones correspondant a un fonctionnement monomode (figure 1.19). Pour ce

calcul, on doit connaitre au préalable les finesses des cavités, ainsi que la largeur de la bande

de gain paramétrique et la longueur approximative des cavités.
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FIGURE 1.19: Zones monomodes pour 5 modes dans la demi bande de gain avec des finesses de 60 et

10 pour les cavités signal et complémentaire

On pourra constater par la suite que cette modélisation est trés simplifiée et qu’elle per-
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met essentiellement d’expliquer comment on peut obtenir un fonctionnement monomode. Une
description plus précise de 'allure de la courbe de gain paramétrique est toutefois nécessaire si

I’on veut rendre compte du comportement expérimental de I’OPO.

A présent que I'on a exposé le principe d’affinement spectral d’un OPO doublement réson-
nant a deux cavités, on peut déterminer I'architecture du DROPO qui va nous permettre de
controler indépendamment ces deux cavités. Une configuration possible consiste en une cavité
en L. comme on peut 1'observer sur la figure 1.20 et la figure 1.21. La cavité de la figure 1.20 a
été mise en place lors de la thése de Bruno Scherrer, elle est pompée a 355 nm et I'accord en
longueur d’onde peut se faire de 510 nm a 630 nm. La largeur de la bande de gain est de 3em ™.
Le fonctionnement monomode longitudinal a pu étre démontré, la largeur spectrale du DROPO
est de 0,01 em™! (300 MHz) et la plage d’accord continu en fréquence se fait sur 0,2 cm™! (6
GHz). L’énergie par impulsion est de l'ordre de 12 mJ pour des impulsions de pompe de 50
mJ, produites a une cadence de 12,5 Hz. La cavité de la figure 1.21 a été développée lors de la
thése d’'Isabelle Ribet, le cristal utilisé est un cristal de KTP qui fonctionne en accord de phase

de type II. Le miroir Mj est partiellement réfléchissant & 'onde complémentaire (R= 42 %).

M1 M3
BBO S

< - = = M1 KTP

; w, ‘
« —| |

Wy
w, ¥
FIGURE 1.20: Cavité en L de Scherrer
[Sch9g] F1GURE 1.21: Cavité en L de Ribet [Rib0]1]

Cette configuration de cavité en L a pour défaut majeur la présence d’une séparatrice
intracavité qui conduit & des longueurs de cavités optiques relativement grandes pour un fonc-
tionnement optimal en régime nanoseconde. En régime impulsionel, il est préférable d’avoir
des cavités courtes pour augmenter le nombre de passages dans la cavité pendant la durée de
I'impulsion et réduire le seuil d’oscillation. C’est pour cette raison qu’'une architecture linéaire

peut se révéler avantageuse, comme nous allons le voir dans le chapitre suivant.
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Synthése

¢ ous venons de présenter les principes élémentaires qui régissent la conversion pa-

ramétrique. De plus, nous avons introduit le fonctionnement de l'oscillateur pa-
ramétrique optique doublement résonnant ainsi que quelques techniques employées pour

séparer les cavités. Dans le chapitre suivant, nous allons étudier une autre solution, qui a
été développée au cours de cette these.
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Chapitre 2

Synthése sur les performances obtenues
avec le DROPO a cavités imbriquées en
début d’étude

If I have seen further it is by standing

on the shoulders of giants.

Isaac NEWTON |Lettre & Robert Hooke,
5 Fevrier 1675 |

Objectifs

? u chapitre 1, nous avons introduit le fonctionnement de l'oscillateur paramétrique

\ | 8 %

A9 optique doublement résonnant, et plus particuliérement le cas ol les deux cavités

résonnantes sont séparées. Dans ce chapitre, nous allons faire le bilan des performances
du DROPO a cavités imbriquées développé a I’Onera. Nous allons mettre en évidence les
avantages et les limitations de cette architecture, qui sont apparus lors du travail de these

d’Aude Desormeaux [Des(05], antérieur a notre travail.

39
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début d’étude

2.1 Description du DROPO a cavités imbriquées

2.1.1 La pompe

Comme nous avons pu le remarquer dans le chapitre précédent, 'OPO est avant tout un
convertisseur de fréquence dont le comportement est trés dépendant de la source de pompe.
Ainsi, la fagon la plus simple d’obtenir un fonctionnement impulsionnel est d’utiliser une pompe
impulsionnelle. De méme, la longueur d’onde de la pompe couplée avec le cristal non linéaire
détermine les domaines de longueurs d’onde accessibles par ’OPO. De plus, il est trés important
que la source de pompe soit la plus stable possible, que ce soit en intensité ou en largeur
spectrale, car les fluctuations résiduelles se retrouveront en général sur le rayonnement émis.
C’est pourquoi, il apparait important de rappeler les caractéristiques de la source de pompe

employée durant la thése d’Aude Desormeaux [Des05]| ainsi que pendant cette étude.

En 1985, Kane et Byer [Kan85| développent un nouveau laser Nd:YAG continu pompé par
une diode laser & 808 nm ; son originalité est liée a la cavité mise en ceuvre : géométrie en anneau
non planaire (Non Planar Ring Oscillator, NPRO). En 1997, L. Freitag et al. [Fre97| ajoutent au
cristal NPRO un absorbant saturable, du Cr*t : Y AG, pour faire fonctionner le laser en mode
impulsionnel tout en conservant un fonctionnement monomode longitudinal. C’est ce type de
laser, actuellement commercialisé par la Société allemande Innolight [INO]|, qui est utilisé pour

le pompage du DROPO. Les caractéristiques de ce laser sont répertoriées dans le tableau. 2.1.

Lentilles Diode
Cristal de collimation de pompage

Sortie
du laser

FIGURE 2.1: Photo de l'intérieur du laser Mephisto @)
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Parametres Valeurs
Longueur d’onde 1,064 pm
Qualité spectrale Monomode longitudinal

Accordabilité
(en changeant la température du cristal) 10 GHz
Puissance moyenne 400 mW
Energie par impulsion 40 nJ
Durée des impulsions 7,9 a 8,8 ns
Cadence 6 a 11,4 kHz
Qualité du faisceau T E My,
Facteur M? 1,02

TABLEAU 2.1: Caractéristiques du laser de pompe Mephisto @

2.1.2 La structure a cavités imbriquées

Le DROPO qui a été développé a I’Onera est constitué de deux cavités imbriquées dans une
architecture linéaire, dont la qualité principale est sa compacité. Comme on peut le voir sur
la figure 2.2, deux des miroirs (M; et Mj3) sont directement déposés sur le cristal non linéaire
(ici du PPLN). La cavité signal est définie par les miroirs M; et Mj, tandis que la cavité
complémentaire est formée par les miroirs My et My. De plus, les miroirs extérieurs (M; et My)
sont concaves pour assurer une stabilité optique des cavités et un bon recouvrement des modes
signal et complémentaire avec la pompe. Par ailleurs, ces deux miroirs sont montés sur des cales
piézo-électriques, ce qui permet d’ajuster finement les longueurs de cavités et accorder ainsi les
longueurs d’onde de ’OPO. La principale difficulté rencontrée avec cette architecture réside
dans les dépots multicouches, qui doivent étre réalisés aux trois longueurs d’onde pompe, signal
et complémentaire. Ainsi, les miroirs M; et M3 doivent réfléchir 'onde signal et transmettre
les ondes pompe et complémentaire. En revanche, les miroirs M, et M, doivent réfléchir 'onde
complémentaire et transmettre les ondes pompe et signal. La difficulté supplémentaire est liée

au traitement sur les faces du cristal de PPLN dont ’épaisseur est de 0,5 mm.
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début d’étude

M, M,
s ELN W

—_— T

M, M,

FIGURE 2.2: DROPO & cavités imbriquées

Miroir signal M; | Cristal de PPLN [5 mm| | Miroir complémentaire My
Sl SQ MQ M3 SS S4
Pompe
0,1% 1% 0,75% 0,7% 1% 1,8%
11,064 ] 0 0 0 0 0 0
Signal
0,2% 99,9% 0,05% 98,3% 1% 1%
[1,40 & 1,48 pim| ’ ’ ’ ’ ’ ’
Complémentaire | 5or | 9 57 97 5% 0,5% 2% 0,7%
[3,8 & 4,5 nm]|

TABLEAU 2.2: Coefficients de réflexion des miroirs aux différentes longueurs d’onde

2.1.2.1 Contenu spectral

Avec une telle configuration on peut atteindre, si on se fixe les bonnes longueurs de cavités
(voir 1.5.2), un fonctionnement monomode longitudinal avec un taux d’extinction des modes
secondaires de prés de 40 dB. La figure 2.3 illustre I’évolution du contenu spectral de ’OPO
en fonction de la différence de longueurs entre les deux cavités. Lorsque la différence relative
des deux cavités est trop faible, ’OPO oscille sur plusieurs modes longitudinaux et ce n’est que

lorsque cette différence est supérieure a 5% que le DROPO fonctionne de maniére monomode.
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(a) | I 12 modes (b) 1 mode
-40- . -40 .
i ‘W“ | i |
g0 LULILLR NN lﬂ 1 H H il 80

14725 14730 14735 14740 14745 14720 14725 14730 14735 1474.0
Longueur d'onde [nm] Longueur d'onde [nm]

Puissance [dBm]
Puissance [dBm]

FIGURE 2.3: Spectre de 'onde signal enregistré avec un analyseur de spectre (ANDO, modéle AQ

6317B, résolution 0,1 em™1) (a) % =3% (b) % =6%

2.1.2.2 Reéalisation mécanique

Comme nous avons pu le voir dans la partie sur le PPLN (1.4.1), il est nécessaire de controler
finement la température du cristal. C’est pour cette raison que celui-ci est placé dans un four
asservi en température (figure 2.4). Ce four est réalisé en collant des éléments Peltier sur un
support en laiton avec de la colle thermoconductrice (Loctite Output 315). Le cristal, d’une
longueur de 5 mm pour une épaisseur de 1 mm et une largeur de 1 c¢m, est pris en sandwich
par deux piéces en shapal' de 1 mm d’épaisseur et un film thermoconducteur (joint thermique
GAP Pad 2000). L’ensemble est serré dans la monture en laiton. Le role des piéces en shapal
est d’éviter que le faisceau laser touche le laiton en cours d’alignement, ce qui pourrait ablater
le laiton et endommager le cristal. Le support en laiton du cristal est maintenu par deux
petites colonnes en macor 2. Les éléments Peltier, alimentés en série sont commandés a 1'aide
d’un systéme PID (Proportionnel Intégral Dérivé) et la température est mesurée par une sonde
Pt100. La température est asservie au centiéme de degré pour éviter toute dérive de la fréquence
émise.

L’accord continu en fréquence du DROPO a cavités imbriquées s’est révélé plutot limité
(0,17 em™1). Cette limitation est causée par des réflexions parasites a la longueur d’onde de la
pompe sur les miroirs M3 et My. Nous analyserons dans le chapitre 3 I'influence sur le seuil du
DROPO des réflexions parasites.

1. Le shapal est un matériau composé de Nitrure d’Aluminium et de Nitrure de Bore et il a une trés grande
conductivité thermique, environ cing fois supérieure & I’Alumine.
2. Le macor est une céramique qui a une faible conductivité thermique
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Chapitre 2 - Synthése sur les performances obtenues avec le DROPO & cavités imbriquées en

début d’étude

’—‘:‘ Platine de translation Miroir Vis de fixation

\ Elément Peltier

Macor >
Shapal

[ Cristal de PPLN
™ Sonde

de température
Dissipateur

Cales piézo-électrique

|

Eléments Peltier

FIGURE 2.4: Vue de face du DROPO FIGURE 2.5: Vue de coté du DROPO

2.1.3 Le retour de pompe

Pour augmenter la plage d’accord continu en fréquence, il a été nécessaire de compléter
cette architecture en rajoutant un miroir Ms qui renvoie 20% de la pompe (figure 2.6), afin de
controler la phase relative entre les trois ondes (voir A.13) au retour dans le cristal. Le miroir
Ms est placé sur une cale piézo-électrique. De plus, on place une lentille (focale 100 mm) sur le
trajet de la pompe pour focaliser le faisceau pompe au retour dans le cristal. Par ailleurs, on
a également placé une lame séparatrice entre le DROPO et le retour de pompe, pour extraire

I’'onde complémentaire avant le miroir M;5, comme on peut le voir sur la figure 2.6.

|V|1w wM4 T M
w, ] 4EPLN: .W

A
ly
|
|
|

FIGURE 2.6: DROPO avec retour de pompe

Le retour de pompe a été mis en place pour réduire 'influence des réflexions parasites sur le
comportement de I’OPO, mais il permet également de réduire le seuil du DROPO. Le seuil se
trouve ainsi divisé par trois. Dans ces conditions, il est possible de faire fonctionner le DROPO
a des longueurs d’onde plus élevées, la ou le cristal de PPLN commence a absorber 1'onde
complémentaire. La figure 2.7 (a) montre la diminution du seuil grace au renvoi de la pompe et
la figure 2.7 (b) montre I'influence de 'absorption sur l'efficacité de conversion. Cette évolution
de l'efficacité est a relier avec la courbe d’absorption du PPLN en fonction de la longueur d’onde
(figure 1.9).
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2.2 Performances
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FI1GURE 2.7: Comportement du DROPO avec retour de pompe

2.2 Performances

2.2.1 Le balayage en fréquence

Malgré les progres réalisés grace au retour de pompe, le balayage continu sans saut de mode
se trouve toujours limité & 0,2 em™!. La figure 2.8 montre ainsi que le balayage sur 4 em ™! se fait
avec de nombreux sauts de modes. De plus, ce balayage est réalisé de maniére semi-automatique.

Une rampe de tension est appliquée a la piézo signal et les cales complémentaire et pompe sont

ajustées manuellement. Avec cette procédure, non seulement on ne peut pas éviter 'apparition
1

de modes secondaires, mais le balayage est trés lent : 1 em ™" nécessite environ 1 heure.
16188
16187 4

16186 |

[em™]

16185

o to,
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> 16184
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T T T |
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FIGURE 2.8: Balayage de la longueur d’onde OPO, mesurée avec un mesureur de longueur d’onde
controlant la fréquence signal aprés avoir été sommeée avec la fréquence pompe
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Chapitre 2 - Synthése sur les performances obtenues avec le DROPO & cavités imbriquées en
début d’étude

2.2.2 Les spectres d’absorption

Comme nous venons de le voir, il est possible d’accorder la longueur d’onde de I’'OPO sur
plusieurs em~!. Ainsi, on peut entreprendre les premiéres mesures d’absorption ®. La figure 2.9

montre le montage expérimental qui a été mis en place pour réaliser ces mesures d’absorption.

Lame prismatique

. ZnSe
Lentille CaF, Détecteur

Oy 3.9 um HgCdznTe
- —7 —>| Cuve N,O

Détecteur

HgCdZnTe —

Boxcar
(intégration du signal),
—

Systéeme
d ’acquisition

FIGURE 2.9: Montage pour la spectroscopie d’absorption

Les premiéres mesures ont été réalisées sur du N,O a différentes pressions et pour une
longueur d’interaction de 10 cm. Les figure 2.10 (a) et figure 2.10 (b) représentent des spectres
d’absorption de N,O & des pressions respectives de 100 hPa et 10 hPa. Sur ces figures sont
représentés les spectres théoriques (en bleu) obtenus a partir de la base de données Hitran
[HIT]. L’allure des spectres expérimentaux (en rouge) est en accord avec celle des spectres
théoriques. On peut remarquer que la finesse spectrale de ’'OPO permet de résoudre & basse
pression des raies voisines ~ 180 M H z (figure 2.11). Toutefois, on note de fortes variations de
la ligne de base qui peuvent étre supérieures a 30%. Ainsi, sur la figure 2.10 (a), on pourrait se
convaincre de la présence d’une raie d’absorption (cercle violet) qui n’apparait pas sur le spectre
théorique. A ce stade, les performances de la source ne sont pas suffisantes pour pouvoir détecter

des concentrations faibles en molécules de polluants.

3. On pourra trouver quelques éléments sur la spectroscopie d’absorption dans le chapitre 4.
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2.2 Performances

Simulation Hitran
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FIGURE 2.10: Raies d’absorption dans une cellule de NoO calculées et mesurées
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FI1GURE 2.11: Raies d’absorption dans une cellule de N2O & 10 et 100 hPa. Courbes théoriques (haut)

et expérimentales (bas)

On peut remarquer qu’aucun spectre n’a pu étre réalisé au dela de 4 pm. Ceci est di au fait

que le DROPO fonctionne beaucoup moins bien lorsque ’'on monte en longueur d’onde a cause

de I’absorption dans le PPLN. Ainsi, le balayage en longueur d’onde y est encore plus difficile,

puisque les variations du seuil d’oscillation du DROPO entrainent la présence de zones ot il

n’y a plus d’oscillation.
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Chapitre 2 - Synthése sur les performances obtenues avec le DROPO & cavités imbriquées en
début d’étude

Synthése

B
AN . .
\k{f)/&‘-% source OPO de I’Onera au début de cette étude. C’est a dire un balayage continu en

e chapitre nous a permis de mettre en avant les points sensibles que présentait la

fréquence effectué de maniére manuelle, présentant des sauts de modes et avec une forte
variation de l'intensité. Ainsi, les spectres qui ont été enregistrés présentent de fortes
oscillations de la ligne de base, ceci ne permettant pas de distinguer les raies de faibles
intensités du bruit de détection. De plus, aucune raie de C'O; n’a pu étre enregistrée ;

I’OPO ne fonctionnant pas de facon continue au dela de 4 pm.
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Chapitre 3

Développement du DROPO a cavités

imbriquées

Toutes les sciences ont leur chimére,
aprés laquelle elles courent, sans la
pouvoir attraper; mais elles attrapent
en chemin d’autres connaissances fort

utiles.

Bernard LE BOVIER DE FONTENELLE

Objectifs

S50, e chapitre 2 nous a permis de faire un état des lieux des performances du DROPO,

- développé a I’Onera, en début de thése. Dans ce chapitre, nous allons, aprés une
rapide prise en main du montage, étudier le comportement du DROPO a l'aide de si-
mulations ; ceci nous permettra de mettre a jour les causes de la limitation du balayage
continu en fréquence. Aprés avoir apporté des solutions pour réduire ces limitations, nous
mettrons en place un programme pour automatiser le balayage en fréquence de I’OPO.
De plus, ce programme sera modifié pour verrouiller la fréquence de la source a une valeur

prédéterminée par 'utilisateur, on réalise ainsi un synthétiseur de fréquence optique.
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Chapitre 3 - Développement du DROPO a cavités imbriquées

3.1 Prise en main du montage

La figure 3.1 représente le montage d’origine. On y retrouve la source de pompe Mephisto ()
décrite dans la section 2.1.1, suivie par une lame quart-d’onde qui permet de corriger de 1’el-
lipticité de polarisation du faisceau. La lame demi-onde nous permet de régler I'orientation de
la polarisation du faisceau et aussi de contréler I'intensité de la pompe en entrée du DROPO.
Ensuite, on trouve un isolateur de Faraday pour limiter les risques de retour de la pompe dans
le laser. Afin de régler la position du faisceau pompe dans la cavité OPO, on place ensuite deux
miroirs a 45 degrés. Une lentille de 150 mm de focale est insérée entre les miroirs de renvoi
pour régler le col du faisceau pompe au milieu du cristal. Le reste du montage a été détaillé

précédemment dans les sections 2.1.2 et 2.1.3.

N4
1,064 um N2
Pompe | | Dﬂ
Isolateur
4 < » L
M L M, M,
pz'||iI5 \| { __PZT WRELN G WPZT
— (_U_ -\ — _I _____ N
’ M3 M2

FIGURE 3.1: Montage expérimental du DROPO

3.1.1 Modifications apportées au montage initial
3.1.1.1 Le laser de pompe

Comme nous avons pu le voir dans la section 2.1.1, le laser Mephisto ) est composé d'une
diode laser a 808 nm qui pompe un barreau de Nd:YAG. Cette diode a une durée de vie
qui a trouvé sa limite en début d’étude. Nous avons donc da la remplacer. Les performances
du laser & son retour sont répertoriées dans le tableau 3.1. La figure 5.2 nous montre que la
forme de I'impulsion est la méme quelle que soit I'intensité de la diode. On peut rappeler que
pour un OPO nanoseconde il est important, pour atteindre le seuil d’oscillation, de se placer
a la puissance créte maximale. Nous choisissons donc de travailler avec une intensité de diode

supérieure a 2 A. Pour la suite de cette étude nous fixons 'intensité de la diode a 2,1 A.
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3.1 Prise en main du montage

Liiode |A] Durée Taux de Puissance [mW]| Intensité par
d’impulsion [ns| | répétition [kHz| impulsion [pJ]
1,7 9,78 1,75 50 28,5
1,8 8,73 3,47 110 31,7
1,9 10,2 48 160 33,3
2 8,89 6,05 214 35,3
2.9 8,51 8.4 206 35.2
2,3 9,46 9,57 339 35,4
2,4 8,62 10,61 385 36,3

TABLEAU 3.1: Performances du Laser Mephisto Q

0.15 1

0.10 1

0.05 1

Intensité [u.a.]

0.00

Temps [ns]

FI1GURE 3.2: Forme temporelle de 'impulsion du laser de pompe

3.1.1.2 Optimisation du retour de pompe

Nous avons testé différents miroirs de renvoi pour réduire les modulations d’intensité de
I’OPO lorsque 'on balaie la fréquence. On a ainsi remplacé le miroir de renvoi de pompe qui
était de 20 % par un miroir de réflectivité Rmax a 1,064 pm. Dans ces conditions, le renvoi de
pompe effectif est de 80 %, compte tenu des pertes aux deux traversées de la lame séparatrice
et de la lentille. Notons que nous avons également ajusté tres précisément 'inclinaison de cette
lame séparatrice, car la transmission du faisceau pompe est trés sensible & ’angle d’incidence

sur la face d’entrée. La crainte que nous avions en modifiant ce miroir de renvoi de pompe
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Chapitre 3 - Développement du DROPO a cavités imbriquées

était de perturber le laser de pompe. Toutefois, nous n’avons pas constaté de perturbations '
du laser de pompe, qui auraient pu étre provoquées par des retours de la pompe. L’isolateur de
40 dB est donc suffisant. De plus, pour rendre ce retour de pompe le plus efficace possible, il
est nécessaire d’avoir une bonne focalisation de la pompe au retour dans le cristal. Aprés avoir
calculé la position optimale de la lentille, située entre le DROPO et le retour de pompe, en
tenant compte du comportement gaussien du faisceau pompe, nous avons déplacé la lentille de
quelques centimétres. Pour conduire cette simulation, nous avons mesuré au préalable le facteur
M? du laser de pompe ainsi que la largeur du faisceau au milieu du cristal. La mesure du facteur
M? a été réalisée par la technique du couteau. Comme on peut le voir sur la figure 3.3 (a), on
obtient un facteur M? = 1,2 qui est légérement supérieur a celui fourni par le fabricant (voir
Tab 2.1). Il faut noter que le passage a travers l'isolateur détériore légérement la qualité du
faisceau (figure 3.3 (b)).

Data: Data1_F

0.7 1 Model: Waistfin
Weighting:
y No weighting
0.6 Chi"2/DoF  =7.5971E-11
RR2 = 0.99706
0.54 WO 000003 5.2062E-6
) z0 001814 £0.00015
M2 1.20593 :0.21355
0.4 lambda 1.064E-6 %0

Waist [mm]
o
@

0.2-
0.1
0.0 T T T T T T T
0 10 20 30 40 50 60
Distance [mm]
(a) Mesure du facteur M? du faisceau de pompe (b) Image a la caméra du faisceau pompe

FIGURE 3.3: Faisceau pompe apreés l'isolateur

3.1.1.3 Controle de la longueur d’onde

Une amélioration importante apportée au montage est la mesure de la longueur d’onde.
Précédemment, la mesure de la longueur d’onde était indirecte puisque 'on réalisait un étage
de somme de fréquences, dans un cristal de KTP, entre les fréquences pompe et signal. Ce
faisceau était ensuite envoyé vers un mesureur de longueur d’onde sensible dans le visible.
Maintenant, on utilise un mesureur de longueur d’onde fibré (WS6-IR High Finesse, Angstrom
[HFG|) qui nous permet de mesurer directement la longueur d’onde signal (voir figure 3.4). Par

ailleurs, nous avons intégré au montage expérimental un micro interféromeétre de Fabry-Perot

1. Fluctuations d’intensités, de fréquences; jitter ...
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3.1 Prise en main du montage

fibré (Micron Optics [MIC]), sensible & la longueur d’onde signal, pour controler le spectre de
I’OPO. Grace a ce Fabry-Perot, il nous est possible de déterminer si le rayonnement de I’OPO
est monomode. Notons que ce Fabry-Perot a un intervalle spectral libre de 30 GHz, et que sa

finesse ne nous permet pas de mesurer la largeur spectrale de la fréquence signal de I’OPO.

N4
1,064 um N2
Pompe | Dﬂ
Isolateur
4 ym — L

M, M,
T PZT fw PPLN Wy PZT V
1,45 um

L @)

Mesureur de N PC . 4—[ ’

’ Labview
longueur d’onde u FP

FIGURE 3.4: Montage expérimental pour la mesure de longueur d’onde

3.1.1.4 Cavité OPO

Un autre parameétre sur lequel on a tenté d’agir, pour améliorer le balayage en fréquence
de notre OPO, est la réflexion parasite a la longueur d’onde de la pompe sur le miroir My. De
nouveaux miroirs, avec des dépots multicouches réalisés par la méthode IBS?, ont été approvi-
sionnés ; sachant que les miroirs précédents étaient réalisés avec la méthode PVD ®. Cependant,
les réflexions parasites demeurent sensiblement les mémes (légérement inférieures a 1%). Ces
réflexions résiduelles illustrent la difficulté a réaliser des miroirs hautement réfléchissants entre
3,7 et 4,5 nm, et réfléchissant moins de 0,1 % a 1,064 pm et entre 1,39 et 1,48 pm.

Dans la section 2.1.2.2, nous avons rappelé que le controle en température du cristal est
important si 'on souhaite rester stable. Dans ce but, le cablage du four a été modifié pour
assurer une stabilité en température au 1 centiéme de degré Celsius, ce qui n’était pas le
cas auparavant. LL’amélioration du cablage permet une translation du cristal, pour changer de
réseau, sans trop désaligner la cavité. Nous reviendrons dans le chapitre 5 sur ce point.

Nous avons vu dans la section 1.5.2 qu'un programme simulant le recouvrement entre les

modes des cavités signal et complémentaire permet de définir les longueurs de cavité pour ob-

2. Ion Beam Sputtering (pulvérisation par faisceau d’ions)
3. Physical vapor deposition (dépot physique en phase vapeur)
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Chapitre 3 - Développement du DROPO a cavités imbriquées

tenir un fonctionnement monomode. Dans notre cas, le programme de simulation nous donne
une premiére zone de fonctionnement monomode pour une différence relative entre les cavités
de 4 & 8 %. On régle donc les cavités de maniére a se placer dans cette zone. Pour connaitre
précisément les longueurs optiques des cavités, on utilise la technique suivante. Lorsque 1'on
fait fonctionner ’OPO sans renvoi de la pompe et que 'on déplace uniquement la cale com-
plémentaire, on réalise des sauts de modes dont ’écart en fréquence correspond & un multiple
d’intervalle spectral libre de la cavité signal (figure 3.5). De méme si on ne déplace que la cale

signal, on effectue des sauts de modes de la cavité complémentaire.

1448.0] PZT complémentaire .

2 Y W

€
=
L}

§ 1446.0 = - "
o [ ]
T 144555 T T T T T T T T T T T T
5 14485 0 5 10 15 20 25 30
S, 14480 PZT signal -—-/'/'\ /'\ .
S 14475 um
3 144704 wem" \ -*"'\

14465 \ o

1446.0 e

14455 \

1445.0 '

14445 .

Déplacement du miroir

FIGURE 3.5: Sauts de modes lorsque ’on déplace un seul miroir

Lorsque 'on reléve les longueurs d’onde a 'aide d’un mesureur de longueur d’onde (WS6-
IR [HFG]), on peut déduire I'intervalle spectral libre de chaque cavité et ainsi les longueurs

associées :

)\2
A)s (PZT complémentaire) = QLS 96,4pm  soit  LP' =109mm  (3.1)

opt =
S

)\2
A)g (PZT signal) = 5 *— =91,5pm soit L% = 11,5mm (3.2)

P
LeP

On mesure donc, dans le cas présent, une différence relative entre les cavités de 5,5 %. Ce calcul
nous permet de vérifier que les longueurs des cavités sont compatibles avec un fonctionnement
monomode. Cependant, cela ne garantit pas que I’émission reste monomode lorsque 'on ba-
laye continiiment la longueur d’onde. Finalement, on ajuste l'intensité de pompe pour limiter

I’apparition des modes secondaires tout en maximisant l'intensité en sortie d’OPO.
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3.1 Prise en main du montage

3.1.2 Caractéristiques du DROPO

3.1.2.1 Caractérisation spatiale et temporelle du rayonnement complémentaire

Les enregistrements de la forme temporelle de 'impulsion complémentaire sont présentés sur
la figure 3.6(a). Pour obtenir ces courbes nous avons enregistré les impulsions complémentaire
a l'aide d’un détecteur magnéto-optique en HgCdZnTe, sans amplification, sensible entre 1 et
10 pm et dont le temps de montée est de I'ordre de la nanoseconde. Nous avons utilisé un
oscilloscope dont le déclenchement était fixé sur I'impulsion de pompe. De plus nous avons
réalisé ces mesures pour différents niveaux de puissance de pompe. Lors de ces mesures, le seuil
d’oscillation était de 30 mW. Ces enregistrements montrent que, plus le niveau de pompage est
élevé, plus I'impulsion démarre tot et plus elle est modulée. Ainsi, il est possible d’obtenir un
rebond dans I'impulsion complémentaire lorsque le démarrage de 1’oscillation a lieu t6t, alors
que I'impulsion est asymétrique pour un temps de construction élevé. Comme le montre la
figure 3.6(b), ce comportement est bien décrit par le code de simulation numérique (introduit
en annexe C), bien que, a fort pompage la profondeur de modulation soit plus marquée sur la
courbe expérimentale que sur le calcul.

La présence d’un rebond & fort niveau de pompage illustre 'importance de l'effet de re-
conversion (signal + complémentaire — pompe). La courbe simulée est moins modulée que la
courbe expérimentale, cela peut s’expliquer par le fait que le calcul intégre toute la surface du
faisceau, alors qu’expérimentalement les impulsions enregistrées ne concernent que le centre du
faisceau. Or, au centre du faisceau, 'intensité est plus grande et donc le phénoméne de recon-
version est plus marqué. Pour éviter cet effet de reconversion, nous nous placons par la suite &
un niveau de pompe compris entre 2 & 3 fois le seuil d’oscillation.

—— 4.5 fois le seuil
——3 fois le seuil
—2 fois le seuil
—1.1 fois le seuil

0.20 4

0.15+

0.10+

Intensité [u.a.]
Intensite

0.05 4

0.00+ T T T
10 15 20 25 30 35 40 45
Temps [ns] Temps [ns]
(a) Enregistrement expérimental (b) Simulation

FIGURE 3.6: Profil temporel des impulsions complémentaire pour différentes intensités de pompe

95



Chapitre 3 - Développement du DROPO a cavités imbriquées

La qualité spatiale du faisceau complémentaire est aussi & prendre en compte, en particu-
lier si on souhaite amplifier ou effectuer des expériences d’optique non linéaire. Pour ce type
d’expériences, il est en effet indispensable d’avoir un faisceau de bonne qualité. On enregistre a
I’aide d'une caméra pyroélectrique, sensible entre 1 et 10 pm, le profil spatial du faisceau com-
plémentaire un meétre aprés la sortie de 'OPO (Fig 3.7). On constate que les coupes verticale et
horizontale du faisceau complémentaire sont gaussiennes; le faisceau complémentaire est bien
TEMOO. De plus, le déplacement des miroirs montés sur des cales piézoélectriques ne modifie

pas la qualité du faisceau.

mmmmm
mmmmmm
DDDDDD

—— Gauss 1t of Yerticals_B

FIGURE 3.7: Forme spatiale des impulsions complémentaires

3.1.2.2 Energie complémentaire

L’énergie produite dépend de la longueur d’onde complémentaire comme on a pu le voir sur
la figure 2.7. Pour quantifier cette dépendance, nous fixons la température du cristal & 60°C
et nous mesurons ’énergie complémentaire en fonction de 1’énergie de la pompe, et ceci pour
les cing réseaux ou I'on obtient 'oscillation (figure 3.8). Pour la longueur d’onde la plus courte
(3,88 um), on obtient le maximum d’énergie complémentaire, soit 1 pJ pour 17 nJ de pompe
et un seuil minimum situé a 3,5 pJ. En augmentant la longueur d’onde émise par I’'OPO, on
observe l'effet d’absorption dans le cristal qui se manifeste par une augmentation du seuil et
une diminution de ’énergie produite. Soulignons que par rapport aux expériences antérieures
(figure 2.7), les performances obtenues sont légérements meilleures. Ainsi sur la courbe 2.7(a),
réalisée a 4,17 pm, on peut voir que I’énergie complémentaire obtenue en pompant a 18 uJ est
de 0,4 pJ, or sur la figure 3.8 on constate que pour ce niveau de pompe on a 0,5 pnJ pour une
longueur d’onde plus élevée de 4,21 pm. Cette amélioration peut étre attribuée au renvoi de

pompe plus important.
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3.1 Prise en main du montage
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FIGURE 3.8: Energie complémentaire en fonction de I'énergie de pompe pour les cinq premiers réseaux
et une température du cristal de 60°C

3.1.2.3 Evolution de la fréquence signal du DROPO en boucle ouverte

Avant d’entrependre le balayage en fréquence de I’OPO, il est indispensable que celui-ci
émette un rayonnement monomode stable en fréquence. Comme nous avons pu le souligner,
la stabilité en température du cristal joue un role important dans la stabilité en fréquence.
Le deuxiéme point important pour parvenir a une bonne stabilité fréquentielle est la stabilité
mécanique du montage. La compacité de la cavité est ici un élément essentiel pour y parvenir.
Par ailleurs, il faut que la source de pompe soit suffisamment stable en fréquence pour ne pas

provoquer, par ses variations, de sauts de modes.
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FIGURE 3.9: Evolution de la longueur d’onde pompe

Dans un premier temps, nous avons enregistré 1’évolution de la fréquence du laser de pompe
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Chapitre 3 - Développement du DROPO a cavités imbriquées

avec et sans retour de pompe. Les évolutions obtenues sont présentées sur la figure 3.9. On
peut remarquer sur la figure 3.9 que la longueur d’onde pompe présente des oscillations dont
I’amplitude est de 2 pm. La période de ces oscillations, d’environ 10 min, est attribuée a la
régulation de la température du cristal du laser. Pour confirmer que le renvoi de la pompe ne
change pas I’évolution de la longueur d’onde de la pompe, on a enregistré la longueur d’onde
pompe lorsque I'on renvoie la pompe dans I’OPO ; ’enregistrement est réalisé avec une puissance
de pompe légérement inférieure au seuil d’oscillation. On constate le méme comportement pour
les deux enregistrements, ce qui démontre que le comportement du laser n’est pas affecté par
le retour de pompe.

L’évolution en longueur d’onde du DROPO en boucle ouverte est représentée sur la fi-
gure 3.10. On remarque que la longueur d’onde évolue réguliérement par sauts de modes et que
la stabilité pour un mode est en moyenne inférieure a la minute (figure 3.10 (a)), bien qu’une
stabilité monomode sur 7 min soit possible mais vraiment exceptionnelle (figure 3.10 (b)). Ceci
s’explique par le fait que lorsque le laser change brusquement de longueur d’onde, cela provoque
a chaque fois des sauts de modes de 'OPO, ces variations étant de 1’ordre de 500 MHz et se
produisant toutes les cinq minutes. Dés lors, si on n’agit pas sur I’OPO, la stabilité monomode
longitudinale de 'OPO ne peut pas excéder les 5 minutes de “stabilité relative” du laser de
pompe que 'on peut observer sur la figure 3.9. Des essais réalisés a différentes longueurs d’onde
montrent que I’OPO fonctionne de facon stable sur une plage de 6 nm, qui correspond a la

largeur de la bande de gain.

'S 1426.602 |
1478 =
£ 1475 8 14266014
o 14744 c
2 o
o 14721 L O 1426.600 -
° 14701 s
3 o
3 14681 S 1426.599
2 D
S 1466 o
- o
164 ——————————————————1 —1 1426.598 T T T T T T )
0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20 0 1 2 3 4 5 6 7
Temps [min] Temps [min]
(a) sauts de modes (b) monomode

FIGURE 3.10: Evolution de la longueur d’onde signal du DROPO non asservi

Cette premiére caractérisation de la stabilité en fréquence de ’OPO montre que diverses

instabilités (fréquence de pompe, longueurs des cavités OPO, température du cristal) conduisent
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3.1 Prise en main du montage

a des instabilités de fréquence. Dans ces conditions, il est nécessaire de disposer d’un systéme
d’asservissement en fréquence, pour garder un fonctionnement monomode stable a moyen et

long termes.

3.1.2.4 Allure de la bande de gain paramétrique du DROPO

Comme nous 'avons précisé dans les paragraphes précédents, I'allure de la bande de gain
joue un role primordial sur le comportement spectral de I'OPO et sur ses capacités a étre balayé
en fréquence. Il est donc utile de connaitre la forme de la bande de gain. La technique que nous
avons utilisée pour évaluer 'allure de la bande de gain paramétrique est la suivante : aprés avoir
désaligné le renvoi de pompe, nous modulons rapidement (30 Hz) une des cales piézo-électriques
sur laquelle est fixée un des miroirs signal ou complémentaire, ce qui provoque successivement
différentes coincidences parmi tous les couples de modes signal et complémentaire. En méme
temps, on enregistre lentement (environ 30 s pour 20 cm™') le spectre de l'onde signal en
sortie d’OPO a l'aide d’un analyseur de spectre optique (ANDO, modéle AQ 6317B, résolution

0,1 em™1). Cette procédure est suivie pour différentes distances Lz, entre les miroirs Mz et M.

1.0+ 1.0 10

0.8+ 0.8 0.8+

0.6 0.6 0.6+

0.4+

Intensité
Intensité
Intensité

0.4+ 0.4

0.2+ 02 0.2+

A M

0.0 T r r Y 0.0+ 0.0 T T T 1
6790 6795 6800 6805 6810 6790 6795 6800 6805 6810 6790 6795 6800 6805 6810
v_[em] v, [em] v, lem']

(a) L3y = 0,6mm (b) L3y = 1,6mm (c) Lsq = 2,6mm

FIGURE 3.11: Spectre de I’OPO lorsque ’on module le miroir M;

Pour obtenir les courbes de la figure 3.11, on ne déplace que le miroir signal M;. On constate
que la bande de gain paramétrique de I'OPO est fortement modulée. Ainsi, pour les deux
premiéres distances Lsy, la modulation est telle qu’il y a des trous dans la bande de gain. Cela
explique le fait que 'on ne parvienne pas a réaliser des balayages monomodes continus sur de

grandes plages de fréquences, comme on a pu le constater dans le chapitre 2.

Pour obtenir les courbes de la figure 3.12, on ne déplace que le miroir complémentaire M.

On observe également une forte modulation de la bande de gain paramétrique.
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FIGURE 3.12: Intensité du signal de ’'OPO lorsque I’'on module le miroir My

3.2 Analyse du comportement du DROPO en régime continu

Malgré les améliorations que l'on a pu apporter au montage expérimental initial, on constate
toujours des modulations importantes dans la bande de gain paramétrique du DROPO. Afin
de préciser 'origine de ces variations, nous avons mené une modélisation de notre source. Cette
modélisation est réalisée en régime continu afin d’obtenir des solutions analytiques des équations
couplées (1.7), qui permettront de préciser I'influence des différentes réflexions parasites des
miroirs sur ’allure de la courbe de gain. Bien que cette modélisation soit entreprise en supposant
un fonctionnement en régime continu de ’'OPO, nous verrons qu’elle permet de rendre compte

de I’évolution de la forme du gain paramétrique.

3.2.1 Les modéles utilisés

Dans ce paragraphe, nous allons exprimer le seuil d'un DROPO a double cavités en régime
continu. Les détails de calcul sont reportés dans I'annexe A. Nous allons faire deux types de
calcul. Dans le premier cas, nous faisons I’hypothése que la pompe n’est pas dépeuplée, et nous
évaluons le seuil de ’'OPO en fonction de la fréquence. Dans le second cas, nous reprenons
les hypothéses développées par Siegman [Sie62] en vue de calculer le seuil et lefficacité de
conversion du DROPO ; la répartition longitudinale des champs résonnants est alors supposée
constante dans la cavité. Les résultats ainsi obtenus sont pour partie analogues a ceux démontrés
par Bjorkholm [Bjo69, Bjo70].

La démarche suivie lors des deux modélisations est schématisée par la figure 3.13. Dans
un premier temps, on détermine des miroirs équivalents 7 et r°% pour ’ensemble des miroirs
My & M5 du DROPO a cavités imbriquées. Dans un deuxiéme temps, on calcule I’évolution de
'intensité des ondes signal et complémentaire en supposant une pompe non dépeuplée (1¢" cas),

ou bien on calcule I’évolution de l'intensité de l'onde pompe en supposant une répartition
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3.2 Analyse du comportement du DROPO en régime continu

longitudinale des intensités signal et pompe constante (2"? cas).

répartition longitudinale des intensités

pompe non dépeuplée : : _
signal et complémentaire constante

rin rout
PP — 1
3 |_3
3% 0 !
__________________________ T T T T T T
:
I Ly | 1, N
: < >
. I,
1er cas : i 2nd cas .
1

FIGURE 3.13: Illustration de la démarche suivie lors de la modélisation

Sur le schéma 3.13, on a utilisé des miroirs équivalents pour les différentes longueurs d’onde.
Dans un premier temps, on considére le DROPO sans retour de pompe contrdlé, c’est-a-dire
sans le miroir Ms. Les retours éventuels de la pompe dans le cristal sont donc provoqués par
des réflexions parasites sur les miroirs M3 et M,. Les miroirs équivalents sont donnés par les

relations suivantes [God98] :

|7‘§" + ‘Tﬂ exp (—4i7TL/\—3j> .
) 1+ |7’3} ‘7"4‘ exp (_4”@) jelser} (3.3)
J J >‘j

out
J

. r2| 4 |7t exp <—4i7TL—1?>
iR e -

1+ |7"]2} ‘7"]1’ exp (—4i7rL/\—t?

3

ou }rﬂ est le coefficient de réflexion en amplitude de 'onde j sur le miroir M. On peut noter
que les relations 3.3 et 3.4 sont obtenues en négligeant tout saut de phase a la réflexion sur les
miroirs. Cette approximation ne change rien a I’étude que nous menons, ot seules les variations

de phase avec les distances Lo, L34 et Lys influent. Lorsque 'on introduit le miroir de renvoi
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Chapitre 3 - Développement du DROPO a cavités imbriquées

de pompe, le miroir de sortie équivalent & la pompe devient :

4 5 —AgmrLas
45 |7‘p} + ‘Tp| exp ( dim " )
P45

v 1+ !rg| }7‘2‘ exp (—4i7TL>\—‘;5>

3‘ ‘45‘ s Lsa
|7"p + |7, | exp ( —4im Y

Z“t = (3.5)

1+ !Tg’| }7’;}5| exp <—4i7rL/\—?;4>

L’expression du seuil obtenu dans le premier cas est la suivante :
J - nsncnp5003 (L —[rs]) (X =re]) (3.6)

seuil — 9 d2 12 sinc2 (%) 2 1 1 .
Wg We sinc 2 |r8| ‘Tc‘ (1 + ‘rzut} + ”I"gm‘ CcOS (9) <|r0“t\|7“m| + |Tin||rout|>)
avec les définitions suivantes :
n,.ou . n;l . .
=ty (<ain 2 ) < Injfesp (<ig) et} (37)
J

r;’“t = ‘r?“t‘ exp (—i(p?“t) (3.8)
Agpout — (sz _ gOgut _ SOgut (39)
0 = Akl + Ap* (3.10)

Les équations du seuil d’oscillation et de I'efficacité de conversion n que 1’'on obtient dans le

second cas sont les suivantes :

N Ne My o € (1= 1|rg]) (1 —|re])

I . = A1
seuil 2(«05 W, d2 12 sinc? (%) (1 + ‘sz‘ COS (9))2 (3 )
I, + 1. ou 2
n= = (L g eos 6) (VN -1) (3.12)

ou N est le niveau de pompage exprimé en nombre de fois au dessus du seuil. On remarque,
dans ces différents résultats, que le déphasage relatif 6 entre les trois ondes joue un role clé sur

les valeurs du seuil et de Defficacité.
3.2.2 Application a notre configuration expérimentale

Dans ce paragraphe, nous appliquons les relations précédentes a notre configuration expéri-

mentale en vue de rendre compte des allures des courbes de gain expérimentales données dans
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3.2 Analyse du comportement du DROPO en régime continu

la partie 3.1.2.4. Les coeflicients de réflexion des miroirs aux différentes longueurs d’onde sont
répertoriés dans le tableau 3.2. Il n’y a pas de miroir de retour de pompe M;. La longueur de
notre cristal est de 5 mm et les distances approximatives entre les miroirs sont : Lo = 1 mm

et L3y = 0,6 mm. On considére un niveau de pompage deux fois au dessus du seuil.

signal | complémentaire | pompe
rt| | 0,99 0 0
r2 |0 0,98 0
73| | 0,99 0 0,10
B m 0,84 0,12

TABLEAU 3.2: Coefficients de réflexion en amplitude

Par ailleurs, les courbes expérimentales ont été enregistrées en ne modulant qu'un seul miroir
a la fois. Or, lorsque 'on déplace un seul miroir, la fréquence de ’OPO évolue par sauts de
mode. Par conséquent, nous réalisons les calculs du seuil pour ces fréquences, que nous avons
calculées au préalable.

Dans un premier temps, nous allons calculer le seuil a partir des expressions 3.6 et 3.11
ainsi que efficacité de conversion 3.12 pour un cas idéal, c’est & dire sans réflexions parasites
|r3| = |r4| = 0. De plus, nous présentons les résultats uniquement pour le cas ot 'on module
le miroir My, car en absence de réflexions parasites, les courbes obtenues en modulant M; sont
identiques. Nous tragons l'inverse du seuil pour rendre compte de la plage de fonctionnement

de ’OPO ; ainsi le maximum de la courbe représente la fréquence ol le seuil est le plus faible.

300 - = Méthode 1 0.5+
- Y - Méthode 2
';' T~ 0.4 ~ "=,
S 200 T 7 Y
= o - ‘@ 0.3 / \
= 1501 . u ©
(I:J’ i . 8 0.2 j/ \'\
© 1004 - [ =
= s : LLJ / \
50 1 - = 0.11 H :
— e 0.0 / | | \ |
-20 -10 0 10 20 -10 -5 0 5 10
- -1 . 1
dv_[em'] dv_[em ]
(a) Inverse du seuil de ’OPO en fonction de la lon- (b) Efficacité de 'OPO pompé deux fois au dessus
gueur d’onde du seuil (méthode 2)
FIGURE 3.14: Simulation du seuil lorsque 'on déplace M; et que r;’ = rg =0
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Chapitre 3 - Développement du DROPO a cavités imbriquées

La courbe 3.14 (a) nous montre le sinus cardinal au carré attendu [Bjo70]. L’écart que I'on
peut observer entre les deux méthodes correspond principalement au terme |rg||r.|en facteur
du dénominateur de I’équation 3.6. En ce qui concerne la courbe 3.14 (b), on retrouve bien une
efficacité maximale de % (\/W — 1) = 0,41 (N=2).

Dans un second temps, nous introduisons des réflexions parasites, a la longeur d’onde pompe,
sur les miroirs M3 et M,. Les courbes 3.15 ont été obtenues avec les coefficients de réflexion
répertoriés dans le tableau 3.2 et pour trois longueurs L3y de 0,6 mm, 1,6 mm et 2,6 mm,
lorsque 'on module le miroir M;. Le calcul de l'efficacité est mené pour une puissance de
pompe de 2,5 fois le seuil. On observe une forte modulation, par rapport a la courbe 3.14(b)
obtenue sans réflexions parasites, de 'intensité en fonction de la fréquence. La profondeur des
modulations est telle que 'OPO ne fonctionne plus a certaines longueurs d’onde (pour les
deux premiéres configurations). On constate par ailleurs que la période des modulations est

inversement proportionnelle a la distance Lsy.

B 0.6
0.6 0.6
] 0.51
0.51 0.5
4 0.4
© %41 © 0.4 ©
5 'O 0.3 ‘© 03
5 03] § 0.3 g
& 02] & 02 = 0.2
L 1 01
0.14 0.1 n ﬂ 1
ja Pal 0.0 ‘ . i . 0.0 . . ; ‘
0.0 : - / ) g -
10 5 o . 5 10 -10 5 0 ) 5 10 10 5 0 } 5 10
dv_[em’] dv_[em] dv_[em']
(a) L34 = O,GTI’LTTL (b) L34 = 1,6mm (C) L34 = 2,6mm

FI1GURE 3.15: Simulations de l'efficacité pour I, = 2,5 Iy lorsque 1'on déplace le miroir M

Les courbes 3.15 sont en bon accord avec les courbes expérimentales 3.11. Ainsi, la période
des modulations, de méme que son évolution avec la distance L34, sont bien rendues. De plus,

I’amplitude relative entre les différents maxima est également bien reproduite.

Appliquons maintenant le modéle & la modulation du miroir M. On remarque un compor-
tement différent par rapport a la situation précédente ot I'on modulait M;. Les modulations

de la courbe de gain sont moins marquées, en particulier lorsque la distance L3, est faible.
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FIGURE 3.16: Simulations de 'efficacité pour I, = 2,5 Is¢i lorsque 1'on déplace le miroir My

Les simulations 3.16 représentent bien les comportements expérimentaux 3.12. Cependant,
I’accord est moins bon que lorsque 1’on balaie le miroir M;. Ceci peut s’expliquer par le fait
que les modulations du seuil sont provoquées par les réflexions parasites a la fréquence pompe
sur les miroirs M3 et My, dont on ne connait pas exactement les coefficients de réflexion ainsi
que la distance Ls4.

L’analyse que nous venons de faire nous a permis de quantifier I'influence des réflexions
parasites du rayonnement de pompe sur le seuil d’oscillation et sur ’allure de la courbe de gain
pour un OPO doublement résonnant a cavités imbriquées. Nous avons pu montrer que de faibles
réflexions de pompe (de l'ordre de 1% en intensité) sur les miroirs M3 et My, placés en aval
du cristal non linéaire, entrainaient de fortes modulations de la courbe de gain paramétrique,
préjudiciables a 'accordabilité en fréquence de la source. Aprés avoir approvisionné d’autres
miroirs, nous avons pu constater les mémes limitations, ce qui démontre la difficulté & atteindre
les spécifications souhaitées (réflexions résiduelles <0,2%).

Ainsi qu’il a été démontré dans la thése d’A. Desormeaux et comme nous avons pu le
confirmer dans notre analyse, ’ajout d’un miroir Mj5, assurant un double passage de la pompe,
permet de réduire trés sensiblement I'importance de ces modulations, & condition d’optimiser
la phase relative entre les trois ondes au retour. La maitrise du balayage continu de la fréquence
de ’OPO apparait donc accessible a condition de maintenir le fonctionnement monomode de
I’OPO tout en optimisant la phase relative entre les ondes. Les paragraphes suivants permettent

de préciser ces deux aspects.
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Chapitre 3 - Développement du DROPO a cavités imbriquées

3.3 Analyse des conditions de balayage en fréquence

3.3.1 Deétermination des déplacements des miroirs

Afin de maintenir la coincidence de modes tout au long de ’accordabilité en fréquence, il faut
ajuster simultanément les longueurs des cavités signal et complémentaire dans des proportions

que nous précisons ci-dessous.

Chaque mode signal et complémentaire se caractérise par une condition de résonance qui

s'écrit?
k; 2LJ°-pt =2Tm (meZ, je{s,c}) (3.13)
. 2 opt .
soit )\—QLJ- =2Tm (meZ, je{s,c}) (3.14)
J
ou encore w; = 72—6 m (meZ, je{s,c}) (3.15)

J

Toute variation de la longueur de la cavité (5L?p ") s’accompagne d’une variation de la longueur

d’onde telle que :

SLP 8, S\ ,

= o () Uelsed .10
J

SL ow; ow; ,

L;fpt = —w—j to (Tj) (e {s:c}) (3.17)

Afin de maintenir la coincidence de modes lors du balayage ; les variations de longueurs des
cavités signal et complémentaire doivent étre réalisées en respectant la loi de conservation de

I’énergie :
dws = —0w, (3.18)

A partir des équations 3.17 et 3.18, on obtient la relation de proportionnalité entre les deux
variations de longueurs des cavités signal et complémentaire permettant de maintenir la coin-

cidence de modes :

s _§L. (3.19)

4. On suppose une cavité passive ou il n’y a pas d’effet du milieu actif (tirage de fréquence, phase non
linéaire...) sur la condition de résonance
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8o, = ¢,

FIGURE 3.17: Définition des phases a la réflexion en sortie d’OPO

Sp, =@, —;

Lors du déplacement des miroirs signal M; et complémentaire My, il faut également ajuster

la position du miroir de retour de pompe M; pour que la phase relative entre les trois ondes

au retour dans le cristal reste optimale (Ap = ¢, — ¢, — ¢ = —5 pour Ak = 0). On suppose

que le déphasage est optimal avant de déplacer les miroirs. Notre configuration impose dps = 0

, puisque le miroir signal est déposé sur le cristal et que ’on ne considére pas de saut de phase

a la reflexion (voir figure 3.17), on doit donc avoir dp, = dp.. Les variations de phase que 1'on

obtient, si on néglige les réflexions parasites, sont :

27
5901) = )\— (2 L35 -2 (L35 + 5L35))

P

So. — dr Lsy L3y + 0Ly
e N At oA

A partir des relations 3.16 et avec 6Lsy = 0L, et §Lg5 = 0L, on obtient :

oL
dop = —47r>\—pp
OL. (Lot — L34)
dp. = —4 )
4 Dy <L3”t + 0L,

La proportionnalité entre les déplacements des miroirs My et My est donc :
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(L% - L
SL, = =< (pt—?"‘) SL. (3.24)
wp LC + 6Lc

Compte tenu que L. > §L., on obtient :

L, ~ =¢ (1 - L34> 5L (3.25)

opt
Wp L¢

3.3.2 Efficacité de ’OPO avec et sans retour de pompe

3.3.2.1 Sans retour de pompe

A présent que nous avons déterminé les déplacements a appliquer aux miroirs pour assurer
les deux conditions : coincidence de modes et phase optimale & respecter pour obtenir un
accord continu de la fréquence de ’'OPO, nous pouvons, a partir du modéle continu, préciser
les variations de l'efficacité lors d’un balayage en fréquence.

On considére un niveau de pompage 2 fois au dessus du seuil et on suppose dans un premier
temps qu’il n’y a pas de retour de pompe (‘7‘2’ = 0); la distance L34 est fixée & 1 mm pour le
centre de la courbe de gain lors du balayage en fréquence effectué en respectant la relation 3.19

(figure 3.18).

05- 05,
0.4- 041
‘© 03] © 03]
= 2
8 02 8 02!
= =
W) W ogq)
00 . . .
5 10 10  -05 05 10

i 0 00
dv_[cm ] dv_[em ]

(a) Zoom sur 2cm !

FIGURE 3.18: Efficacité du DROPO lorsque l'on déplace les miroirs M7 et My, en respectant la
relation 3.19, de maniére & balayer contintiment la fréquence avec !7"2‘ =0

On remarque sur la figure 3.18(a) que 'efficacité du DROPO est fortement modulée. Ainsi,
le zoom (figure 3.18(b)) nous permet de voir que efficacité s’annule tous les 0,5 cm™!. De plus,
si on pompait un peu moins fort, d’autres modulations de l'efficacité retomberaient également

a zéro. Pour comprendre pourquoi l'efficacité est si fortement modulée, on trace le déphasage
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3.3 Analyse des conditions de balayage en fréquence

accumulé par les trois ondes a la réflexion (figure 3.19). On s’aper¢oit que le déphasage accumulé
varie trés rapidement. Ainsi, la conversion paramétrique au retour dans le cristal passe d’une
phase constructive a une phase destructive. Ceci a lieu assez rapidement lorsque 1’on change la
longueur d’onde. Ces calculs illustrent la difficulté d’atteindre un accord continu de ’OPO sur

un intervalle > 0,5cm ™! en absence de retour de pompe.

Ap™ [rad]

10 05 00 1 05 1.0
dv_[em']
S

FIGURE 3.19: Déphasage accumulé par les trois ondes a la réflexion

3.3.2.2 Avec retour de pompe

On peut maintenant simuler le comportement du DROPO avec un retour de pompe controlé.
Imposons un coefficient de retour de pompe de ‘ri’ = 0,9. Pour cette simulation, on utilise les
déplacements des miroirs donnés par les relations 3.19 et 3.25. On pompe également deux fois

au dessus du seuil et les distances sont L3y = 1 mm et Lys = 10 cm pour dv, = 0.

0.8 0.8+
0.7 1 0.7 1
0.6 1 0.61
‘Q 0.5 :g 0.5
‘O 0.4 O 0.4
(0] (0]
© 0.3 O 0.31
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L 0.2 L 0.2
0.1 0.1
0.0 T . . 0.0 T T T .
-10 -5 0 y 5 10 -1.0 -0.5 0.0 ] 0.5 1.0
sv_[em™] dv_[em]
S S
(a) (b)

FIGURE 3.20: Efficacité du DROPO lorsque 'on déplace les miroirs My, My et M5, conformément
aux relations 3.19 et 3.25, de maniére & balayer contintiment la fréquence du DROPO

pour ’7“2} =0,9
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/2 A

out

- -1
dv_[cm ]

(a) Déphasage accumulé entre les 3 ondes a
la réflexion

FIGURE 3.21: Déphasage accumulé par les trois ondes a la réflexion lorsque ’'on déplace les miroirs
My, My et Ms conformément aux relations 3.19 et 3.25

La figure 3.20 (a) nous montre que 'ajout d’'un miroir qui renvoie la pompe permet de
réduire considérablement les fluctuations de lefficacité du DROPO. Sur le zoom 3.20 (b), on
observe un motif similaire & celui la courbe 3.18 (b), la différence principale étant la profondeur
de la modulation. On constate d’ailleurs sur la figure 3.21 que le déphasage accumulé varie
beaucoup moins que sur figure 3.19. Les fluctuations résiduelles sont, dans ce cas, provoquées
par les réflexions parasites a la fréquence pompe sur les miroirs M3 et M,. Il apparait donc
indispensable d’utiliser un miroir qui renvoie la pompe et qui permet de fixer la phase de la

pompe au retour dans le cristal.

0.8
0.7
0.6
0.5
0.4+
0.3
0.2+
0.1

0.0 .l . . .
-10 -5 0] 5 10

sv_[em™]

Efficacité

FIGURE 3.22: Comportement du DROPO lorsque 'on déplace les miroirs My, My et Ms de maniére
a balayer contintiment la fréquence du DROPO pour ‘rg‘ =0,5

Afin de préciser 'influence de 'amplitude du renvoi de pompe, on a réalisé une simulation
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3.3 Analyse des conditions de balayage en fréquence

pour ‘rg{ = 0,5. Comme le montre la figure 3.22, la zone ot on peut balayer de maniére continue
est a peu prés la méme, par contre les fluctuations relatives sont plus importantes. La zone de
balayage continu correspond a celle comprise entre deux annulations successives de 'efficacité
de 'OPO.

Par ailleurs, on peut constater que le retour de pompe permet d’augmenter de fagon signi-
ficative l'efficacité de conversion du DROPO, pour un niveau de pompage identique en nombre
de fois le seuil (en l'occurence 2). Sachant que pour un retour de pompe élevé le seuil est plus
faible et par conséquence le niveau de pompage absolu est également plus faible. L’efficacité
passe de 0,41 lorsqu’il n'y a pas de retour de pompe (figure 3.14 (b)), a pratiquement 0,8
lorsque ’rg| = 0,9 (figure 3.20 (a)). De méme, lorsque ’rg| = 0,5, le maximum de 'efficacité
n’est plus que de 0,65 (figure 3.22). Il apparait donc que le retour contrdlé de la pompe dans
la cavité permet, non seulement de limiter les fluctuations de 'efficacité, mais également d’en
augmenter la valeur. Dés lors, il est préférable de fixer le retour de la pompe au maximum,
tout en prenant soin de ne pas dépasser le seuil de dommage des dépots multicouches. Un autre
point & considérer est l'effet du retour de pompe vers le laser : il est indispensable d’isoler la
source de pompe des retours qui pourraient perturber sa stabilité, que ce soit en intensité ou

en fréquence.
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(a) Efficacité de 'OPO (b) Ajustement du miroir M5 par rapport a la consigne
linéaire

F1GURE 3.23: Comportement du DROPO lorsque 'on déplace les miroirs My, My et M5 de maniére
a balayer la fréquence du DROPO et & minimiser les fluctuations de I'efficacité

Une derniére chose que l'on peut évaluer avec la simulation est le déplacement idéal que

out

devrait avoir le miroir de renvoi de pompe pour que A" reste nulle lorsque que 'on déplace

les miroirs M; et My. La figure 3.23 (a) nous montre qu’il est possible de réduire pratique-
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Chapitre 3 - Développement du DROPO a cavités imbriquées

ment totalement les fluctuations de I'efficacité si on déplace le miroir M5 de maniére a annuler
At Tl est d’ailleurs logique de retrouver que les ajustements a apporter au miroir M; (fi-
gure 3.23 (b)) correspondent aux modulations du déphasage accumulé de la figure 3.21. Par
ajustement, on entend les variations autour du déplacement prévu par ’équation 3.25. Une
information importante que nous permet d’obtenir cette simulation est que le positionnement
des miroirs est trés sensible. En effet, comme le montre la figure 3.23 (b), les ajustements a

apporter au miroir M5 sont de I'ordre de la dizaine de nm.

3.4 Balayage continu de la fréquence de ’'OPO

3.4.1 Balayage a partir d’'un générateur de rampe

Dans le paragraphe 3.3, nous avons montré que ’accordabilité continue de la fréquence de
I’OPO peut étre obtenue, au premier ordre, en déplacant les miroirs My, M, et My proportion-
nellement. Par conséquent, dans une premiére approche, nous avons essayé de balayer conti-
ntment la fréquence de ’'OPO en appliquant trois rampes aux différentes PZT. La figure 3.24

illustre le schéma de I'expérience.

Générateur » Inverseur b—— » PZT pompe
Potentiométre
— » PZT complémentaire
Potentiometre

PZT signal

FIGURE 3.24: Schéma du balayage a partir d’un générateur

Les déplacements des miroirs My, My et Ms, permettant de balayer la longueur d’onde de
I’OPO sont déterminés a partir des équations 3.19 et 3.25. La mesure de la longueur d’onde
de 'OPO est réalisée a l'aide du mesureur de longueur d’onde fibré décrit précédement. Ce
mesureur de longueur d’onde posséde un temps d’intégration minimum de 1 ms, qui nous
conduit & limiter la fréquence de balayage de 'OPO a quelques Hz. Les cales piézo-électriques
que nous avons utilisées sont les S314.10 de chez PI [PI]. Leur course est de 12 pm, leur
fréquence de résonance est de 4 kHz et elles sont commandées en tension de -20 a 120 V par
un amplificateur E503 qui est monté dans un chéassis E500. L’amplificateur E503 délivre une
tension entre -20 & 120 V. Un offset peut étre appliqué a la tension de sortie au moyen d’un

potentiomeétre.
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7 signal

s PZT pompe

complémentaire
5V, :&(l_ﬁj p

C

a)p c
5V, =2 L 5y
w, L
temps

FI1GURE 3.25: Principe du déplacement automatique des miroirs

Préalablement & tout balayage, on ajuste les tensions d’offset pour obtenir une coincidence
de modes signal et complémentaire et atteindre ainsi un fonctionnement monomode dont I'in-
tensité est maximale. On impose ensuite, a 'aide du générateur, une tension sinusoidale a la
PZT complémentaire, et des tensions proportionnelles aux PZTs signal et pompe (figure 3.25).
On augmente ensuite peu & peu 'amplitude de modulation de la sinusoide tout en réajustant les
rapports pour maintenir un fonctionnement monomode sur toute 'amplitude de la sinusoide.
Notons que l'optimisation de ce rapport est difficile & obtenir précisément sur la faible largeur
de bande balayée, qui n’atteint ici que 0,3cm™!. Cette limitation s’explique par le fait qu’il
faudrait appliquer des déplacements non linéaires aux PZT afin de : premiérement, annuler
les réflexions parasites a la fréquence pompe qui induisent des variations du seuil de ’OPO
lorsque 1'on change la longueur d’onde (voir paragraphe 3.2.2); deuxiémement, compenser les
défauts des cales piézo-électriques : non linéarité, hystérésis, vieillissement, inhomogénéités sur

une série de cales.
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FIGURE 3.26: Balayage automatique de ’'OPO
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Pour augmenter les plages de balayages continus monomodes, il faut donc controéler la posi-
tion des miroirs de maniére plus précise. C’est pour cette raison que nous avons mis en place un

programme sous Labview qui permet de controler finement la position des différents miroirs.

3.4.2 Balayage contrélé par micro-ordinateur
3.4.2.1 Meéthode mixte : générateur de rampe et micro-ordinateur

Comme nous venons de le démontrer, il est indispensable d’avoir un moyen de controle
de la bonne position des miroirs lors du balayage en fréquence. Le moyen que nous avons
choisi d’utiliser est un micro Fabry-Perot fibré fonctionnant & la longueur d’onde signal qui
est proche des bandes télécoms. Nous pouvons voir sur le schéma 3.27 que, puisque le miroir
M, n’est pas parfaitement réfléchissant a la longueur d’onde signal, nous pouvons utiliser un
rayonnement résiduel a cette longueur d’onde et le coupler dans le Fabry-Perot. Plusieurs
informations peuvent étre déduites de la réponse du Fabry-Perot. On peut savoir si le DROPO
est monomode ou bien s’il y a plusieurs modes qui oscillent. Il est possible de connaitre 'intensité
du ou des modes. Enfin, la derniére information que I’on peut retirer est la valeur de la fréquence
signal, mais uniquement de facon relative. Notons que ce Fabry-Perot a un intervalle spectral
libre de 30 GHz, et que sa finesse ne nous permet pas de mesurer la largeur spectrale de la
fréquence signal de I’OPO. Par ailleurs, pour connaitre la fréquence signal de maniére absolue,
on utilise un mesureur de longueur d’onde fibré (WS6-IR [HFG]) éclairé par une autre perte a

la fréquence signal, a travers le miroir Mj.

1,064 pm N4 N2
Pompe | | Dﬂ AN
Isolateur
4 ym — |
M; M, M,
PZT \| T PZT |:- PZT V

i’

. 1,45 um
(

™)

FIGURE 3.27: Montage expérimental pour le balayage en fréquence

PC A"

b FP

Mesureur de ) .
longueur d’'onde Labview
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3.4 Balayage continu de la fréquence de I’'OPO

La mise en place du programme de balayage s’est réalisée en plusieurs étapes. Avant toute
chose, il a fallu déterminer quel était le bon paramétre & prendre en compte pour la contre-
réaction. La premiére hypothése a été de considérer ’apparition d’un mode secondaire, détecté
grace au Fabry-Perot, comme signal d’erreur. On modifie alors la position des miroirs My et
Ms5 en fonction de 'apparition d’un deuxiéme mode et de son intensité, avec pour objectif de le
supprimer. Mais cette technique souffre d’'un inconvénient majeur : il faut attendre ’apparition
d’un deuxiéme mode pour ajuster la position des miroirs. C’est pour cela que 'utilisation de
ce signal d’erreur a été abandonnée. Le signal de contre-réaction que 'on a finalement décidé
d’utiliser est 'intensité du mode principal au Fabry-Perot. En effet, si 'on optimise 'intensité
du mode principal, on maximise le recouvrement du couple de modes signal et complémentaire
au détriment des autres couples de modes. Ainsi, ’OPO fonctionne de facon monomode et
I'intensité est optimisée. Une fois le critére de contre-réaction déterminé, il s’agit de choisir la
procédure de contre-réaction.

Dans un premier temps, nous étions limités par le nombre de miroirs que nous pouvions
commander a partir du micro-ordinateur, car notre carte d’acquisition ne possédait que deux
sorties analogiques 0-10V. Ainsi, nous devions utiliser un générateur de signal pour comman-
der le miroir M; et ajuster par ordinateur la position des deux autres miroirs My et M;s. Le
désavantage de cette technique est que, lorsque 1'on réajuste la position des miroirs My et Ms,
le générateur poursuit sa rampe et déplace le miroir M;. On est donc amené & corriger en
permanence les positions des miroirs My et M5 , comme on peut le voir sur le schéma 3.28. Des
lors la vitesse de balayage est trés réduite. Notons qu’avec cette technique, il nous est inutile
de connaitre la proportionnalité, a priori, entre les déplacements des différents miroirs puisque
les miroirs My et Mj5 oscillent en permanence autour de la position optimale, ceci en suivant les
déplacements du miroir M. Si on déplace les miroirs sur de grandes distances, on peut ensuite

comparer les déplacements avec les prévisions pour confirmer les déplacements théoriques.

signal
pompe
complémentaire

VPZT

temps

FI1GURE 3.28: Principe I du déplacement des miroirs

Etant donné que nous devons optimiser les positions de deux miroirs alors que nous ne
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Chapitre 3 - Développement du DROPO a cavités imbriquées

disposons que d’un seul signal de contre-réaction, nous procédons par cycle. Nous réglons, en
7 )

fonction de l'intensité du mode principal lu au Fabry-Perot, les positions des miroirs M, et
My 'une aprés l'autre. Pour cela, on fait osciller le miroir autour de sa position et a chaque
déplacement on reléve I'intensité du mode. On peut ainsi évaluer le déplacement a réaliser pour
optimiser 'intensité. On effectue cette opération plusieurs fois pour un miroir avant de passer
a 'autre et ainsi de suite. Lorsque 'on fait osciller un miroir, on lui applique une plus forte
déviation dans le sens de déplacement déterminé les fois précédentes. Ainsi, un autre probléme

) Y
provoqué par le fait que le générateur fonctionne indépendamment du controle de la position
de deux miroirs, est que l’'on ne connait pas le moment ou la pente change de sens. Dans cette

Y

procédure, un probléme que 'on rencontre du fait de 1'utilisation d’'un générateur externe est
que l'on ne connait pas, a priori, le sens du déplacement. Ainsi, lors des changement de sens du

balayage, nous devons adapter la fréquence de modulation des PZTs.

La figure 3.29 (a) montre 'enregistrement de la longueur d’onde lorsque l'on impose un
signal triangulaire de +1,8 V 4 1 mHz a la PZT signal. On constate la présence de quelques
sauts de modes. De plus le balayage s’est interrompu avant d’avoir fini la rampe, ceci a cause
d’un saut de mode qui n’a pu étre évité. On décide donc de réduire la vitesse de balayage.
La figure 3.29 (b) montre 'enregistrement de la longueur d’onde lorsque 'on impose un signal
triangulaire de £1,8 V a 0,5 mHz a la PZT signal. On remarque toujours quelques sauts de
modes pendant le balayage, ce qui montre que les miroirs ne sont pas toujours & la bonne
position. La conséquence est qu'un autre mode s’est mis a osciller. Le balayage est tout de
méme répétitif, avec une variation de la fréquence de 65 GHz en 16 min. Pour la figure 3.29 (c)
on a imposé un signal sinusoidal de £0,9 V a 0,5 mHz a la PZT signal. Il n’y a plus de saut de

modes mais la plage balayée n’est plus que de 38 GHz pendant le méme laps de temps.
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FI1GURE 3.29: Longueur d’onde signal expérimentale
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3.4 Balayage continu de la fréquence de I’'OPO

3.4.2.2 Balayage controlé entiérement par micro-ordinateur

La deuxiéme étape dans le développement du balayage automatique de 'OPO a été de
remplacer le générateur qui commandait la PZT signal par un premier module E516. Ce module
est commandé par ordinateur a l’aide d’un cable RS232; il permet de controler une seule voie
des PZTs. Les deux autres PZTs étant toujours commandées par les sorties analogiques de
la carte d’acquisition via l'offset de 'amplificateur E503. Grace a cette modification, on a pu
améliorer la technique de balayage. La figure 3.30 schématise la procédure de cette nouvelle

technique.

YPZT signal
pompe
complémentaire

-

temps

F1GURE 3.30: Principe II du déplacement des miroirs

Pour cette technique de balayage, on est amené a utiliser les équations donnant la propor-
tionnalité, a priori, entre les déplacements des miroirs (3.19 et 3.25). Par contre, on modifie
toujours la position des miroirs My et My en fonction de 'intensité du mode principal lu au
Fabry-Perot. Le programme est repris plus en détail dans I’annexe B.

Lorsque I'on souhaite asservir, un critére important a considérer est le temps de réponse de la
boucle de contre-réaction. Dans notre cas, le premier élément qui limite le temps de réponse de
cette boucle est le temps de balayage du Fabry-Perot. Pour balayer un intervalle spectral libre il
est de plus de 30 ms. Vient ensuite la carte d’acquisition, dont la cadence n’est que de 20 kHz (ce
qui est loin d’étre optimal, a I’heure actuelle). Par ailleurs, pour les expériences d’absorption, il
est important de connaitre la longueur d’onde. Une possibilité est de relever la longueur d’onde
signal a 'aide d’'un mesureur de longueur d’onde. Or, le temps d’intégration de ce mesureur
de longueur d’onde peut grandement réduire la vitesse de balayage. Dans notre cas, suivant
I'intensité couplée dans la fibre du mesureur de longueur d’onde, le temps d’intégration peut
varier de 10 ms dans de bonnes conditions, a plusieurs centaines de ms lorsque I’'OPO fonctionne
a des longueurs d’onde élevées. D’ailleurs lorsque 1’on souhaite stabiliser la fréquence de I’OPO,
comme nous le verrons dans la section 3.5, le temps d’intégration du mesureur de longueur

d’onde est primordial.
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Chapitre 3 - Développement du DROPO a cavités imbriquées

Si le temps d’intégration du mesureur de longueur d’onde est suffisamment court, on peut
observer expérimentalement les paliers provoqués par cette technique de balayage décrits sur le
zoom de la figure 3.30. Sur la figure 3.31 le temps d’intégration est plus long que les modifications
successives que 'on impose, mais suffisamment court pour pouvoir observer le comportement
en palier. On constate également (voir figure 3.31 (a)) que la longueur d’onde varie pendant

que 'on réajuste la position des miroirs complémentaire et pompe pour optimiser I'intensité du

mode.
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FIGURE 3.31: Longueur d’onde signal expérimentale

Les performances obtenues avec cette méthode de balayage sont illustrées sur les figures 3.32
et 3.33. Sur la figure 3.32 (a), on peut observer le balayage maximum réalisé, qui est proche
du maximum possible avec les cales piézo-électriques dont nous disposions. Ces cales ont une
course maximale de 12 pm pour une variation de tension de 140 V. Or, pour I'enregistrement
de la figure 3.32 (a), on a fait varier la tension de la cale complémentaire, qui est celle que
I’on doit déplacer le plus, de 125 V ce qui correspond a un accord en fréquence de 101 GHz. 11
serait possible de continuer le balayage en repositionnant le miroir complémentaire en début de
course, afin d’obtenir une nouvelle coincidence de modes. Ensuite, on peut reprendre le balayage
continu tant que I'on se maintient dans la bande de gain paramétrique. Le balayage continu le
plus rapide, sur une plage de plusieurs dizaines de GHz, que 1'on a pu obtenir est représenté
sur la figure 3.32 (b). On constate que les vitesses de balayage, que I'on peut atteindre avec
une telle technique, sont légérement supérieures a 0,5 GHz.s!. Cette vitesse est donc bien plus
faible que celle que 'on peut obtenir en balayant uniquement a I’aide d’un générateur de rampe
(voir figure 3.26).
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FIGURE 3.32: Performance expérimentale en balayage continu de la longueur d’onde signal

Si on balaye avec une vitesse légérement inférieure a la vitesse maximale, on obtient des
balayages continus monomodes répétitifs sur environ 3em ™! (figure 3.33). Pour augmenter la
vitesse de balayage, il faudrait diminuer le nombre d’ajustements des miroirs, réalisé en cours

de balayage, le risque dans ce cas est qu'un second mode longitudinal oscille.

1444.6 -
1444.4
1444.2

1444.0

T

Longueur d'onde [nm]

5 10 15 20
Temps [min]

FIGURE 3.33: Courbe expérimentale d’un balayage continu répétitif sur 85 GHz

Finalement, nous avons remplacé les sorties analogiques de la carte d’acquisition qui com-
mandaient les PZTs pompe et complémentaire par un deuxiéme module E516. Ce module est
commandé par le micro-ordinateur a ’aide d’un cable RS232; il permet de controler les trois
voies des PZTs. Cette modification simplifie le montage mais ne change pas la technique de
balayage de la longueur d’onde. La plage de tension accessible est alors limitée de 0 a 100 V.
Le reste de la plage n’est accessible que par l'offset que 'on ne contréle plus avec ce nouvel

arrangement.
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Chapitre 3 - Développement du DROPO a cavités imbriquées

Optimisation du déplacement des PZT

La figure 3.34 représente I’évolution expérimentale des tensions appliquées aux cales piézo-
électriques au cours du balayage continu. Le zoom nous permet d’observer les deux séquences
du programme de balayage. La séquence ou I'on déplace les trois miroirs de fagon proportion-
nelle suivie de la séquence, la plus cotiteuse en temps, ot I'on réajuste la position des miroirs
pompe et complémentaire. Les déplacements linéaires s’effectuent par pas de 24 mV et avec

PZTp _ PZTs / oz CArat: :
les rapports 7775 = 0,18 et 577 = 0,45, déterminés par itérations successives en partant des

valeurs théoriques. On remarque que les variations des tensions appliquées lors de la phase
de repositionnement sont assez élevées par rapport aux tensions de la partie linéaire, ce qui
entraine des petites variations de la longueur d’onde lors de cette phase (voir figure 3.31(a)). La
figure 3.34 (a) nous montre que la variation de la longueur d’onde signal n’est pas parfaitement

linéaire en fonction de la variation de la position du miroir complémentaire.

——PZT signal
——PZT pompe

—m—PZT signal

1007 | —— pzT complémentaire 11473.7 —'—E§$ POmPﬁ "
— —=— com|
E — 590_ plementaire
114736 £ S N
o =
114735
'g Ky 585
414734 © o / ./ -/
P—
5 < 580
114733 9 o
) o
c
{14722 5 S s7sd. / -
= /
11473.1
Y - 57.01— : .
0 5 10 15 20 25 30 35 13.34 13.36 13.38
Temps [min] Temps [min]
(a) Tension PZT et longueur d’onde (b) Zoom sur la procédure de réajustement

FIGURE 3.34: Evolution expérimentale de la tension des cales piézo-électriques

Nous avons reporté sur la figure 3.35 les écarts, par rapport aux consignes triangulaires, des
tensions des cales complémentaire et pompe résultant des modifications apportées aux cales
pour optimiser le signal en sortie de Fabry-Perot. On constate sur cette figure que les mo-
difications apportées a la PZT pompe suivent le méme profil que les déplacements linéaires
(triangulaires) de base. Cela signifie que la proportionnalité entre les déplacements des mi-
roirs n’est pas bien réglée. Si on modifie cette proportionnalité % = 0,30, on obtient la
figure 3.36 (b) ou les modifications de la tension pompe ont été réduites. Par contre, on observe
toujours une modulation périodique des ajustements de la tension complémentaire, & laquelle
il faut rajouter une dérive plus lente (qui n’est pas corrélée avec le motif triangulaire). La mo-

dulation de la tension PZT complémentaire s’effectue avec une période de 1,97 min pendant
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3.4 Balayage continu de la fréquence de I’'OPO

laquelle la fréquence de 'OPO a changé de 13,8 GHz, ce qui correspond a peu prés a la fréquence
d’un Fabry-Perot formé par la cavité complémentaire (longueur optique 11,5 mm). Dans ces
conditions, la modulation résiduelle peut étre attribuée a un effet de couplage entre les cavités

signal et complémentaire.

—— PZT complémentaire Iﬁ
10| ——PZT pompe ongueur conee [ 1473.7

11473.6
114735
11473.4
114733

11473.2

Tension PZT [V]

Longueur d'onde [nm]

114731

1473.0

0 1|0 2|0 3|0
Temps [min]

FI1GURE 3.35: Représentation de I’écart des tensions des PZTs signal et complémentaire par rapport
aux consignes triangulaires introduites dans le programme

Comparons maintenant les rapports des tensions PZT expérimentales avec les rapports
attendus. Pour cela on reléve les extréma de la figure 3.36 (a) et on calcul les rapports entre
les déplacements pour les trois portions complétes de triangle. On reporte dans le tableau 3.3
les valeurs mesurées et théoriques. On note une différence importante (30 %) entre les rapports
PZTs |/ PZTc. Cet écart entre la théorie et I'expérience s’explique en grande partie par le
fait que les différentes cales n’ont pas la méme sensibilité en tension. Cette différence peut,
en effet, aller jusqu’a 20% sur les cales que 'on a examinées. D’ailleurs, on peut remarquer,
en comparant la figure 3.36 et la figure 3.37, la non-linéarité dans le déplacement des cales
piézo-électriques. Ceci est frappant sur la figure 3.37 (b) ot I'on voit que les modifications de
la PZT complémentaire deviennent trés importantes lorsque la tension de la PZT approche de
la limite de 100 V. Il faut noter que le rapport PZTs / PZTc est le plus sensible aux réglages
lorsque I'on optimise le balayage.

Expérimentale
R&}Cppqrt des P Attendu
ensions a b o
PZTp / PZTc 0.30 | 0.29 | 0.30 0.26
PZTs / PZTc -0.48 | -0.47 | -0.46 -0.34

TABLEAU 3.3: Rapports entre les tensions des différentes PZTs, mesurés et attendus, sachant que les
valeurs a, b et ¢ correspondent aux trois morceaux linéaires les plus long du triangle

de la figure 3.36(b)

81



Chapitre 3 - Développement du DROPO a cavités imbriquées

——PZT complémentaire Longueur d'onde
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FIGURE 3.36: Tensions des cales piézo-électriques, aprés modification des proportionnalités
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FIGURE 3.37: Ajustement au cours du balayage de la tension des cales piézo-électriques

Par ailleurs, on a constaté une évolution au cours du temps de la valeur des rapports comme
le montre le tableau 3.4. On constate ainsi que la proportionnalité entre les voies pompe et
complémentaire reste stable au cours du temps, par contre la proportionnalité entre les voies
signal et complémentaire a beaucoup évolué.

Les ajustements réalisés sur la position des miroirs, que 'on peut voir sur la figure 3.36,
nous confirment que, si on veut effectuer un balayage monomode sur de grandes plages, le
déplacement proportionnel linéaire des miroirs n’est pas suffisant. De plus, on constate que

les modifications appliquées ne sont pas parfaitement répétitives. Cela exclut d’enregistrer les
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3.5 La stabilisation en fréquence

Date février 2007 | aott 2007 | février 2008
Rapport
PZTp / PZTc 0.30 0.30 0.30
PZTs /| PZTc -0.39 -0.43 -0.47

TABLEAU 3.4: Evolution des rapports de tensions & long terme

courbes de déplacements des miroirs et de les reproduire plus rapidement pour réaliser un

balayage.

3.5 La stabilisation en fréquence

3.5.1 Procédure suivie

Certaines techniques de mesures de concentration ne requiérent pas un grand balayage
en longueur d’onde mais plutot une tres grande stabilité en longueur d’onde accompagnée
d’une accordabilité réduite. C’est pourquoi nous nous sommes également attachés a controler
la stabilité en longueur d’onde de notre OPO. Le programme que nous avons utilisé est une
extension du programme qui nous sert a balayer la longueur d’onde (voir annexe B).

Pour atteindre une longueur d’onde prédéterminée, on procéde en plusieurs étapes. La pre-
miére étape consiste a positionner le cristal sur le bon réseau a partir des courbes de la figure 1.8,
puis de régler la température du four pour se placer grossiérement a la longueur d’onde vou-
lue, toujours & partir de cette méme figure. La zone spectrale que 'on peut couvrir avec un
réseau est de l'ordre de 100 nm. Pour une température fixée, on peut atteindre des longueurs
d’onde sur une plage d’environ 6 nm. Pour le moment, ces deux étapes ne sont pas encore gé-
rées automatiquement par ordinateur. Par contre, les étapes suivantes sont totalement pilotées
par micro-ordinateur. Elles consistent, d’abord, en une série de sauts de modes pour atteindre
une longueur d’onde proche a moins de 0,05 nm de la valeur finale. Ensuite, on procéde en
accordant la longueur d’onde de fagon continue jusqu’a une longueur d’onde proche a moins
de 0,002 nm de la valeur finale. Finalement, on stabilise la longueur d’onde en utilisant comme
signal d’erreur ’écart entre la longueur d’onde obtenue grace au mesureur de longueur d’onde
et la longueur d’onde prédéterminée. Le signal d’erreur obtenu permet de modifier la position
du miroir signal. En plus du repositionnement du miroir signal, on réajuste réguliérement la
position des miroirs pompe et complémentaire a 1'aide du signal obtenu au Fabry-Perot pour
optimiser l'intensité du mode. L’ajustement de l'intervalle de temps entre deux mesures du
Fabry-Perot est un parameétre important. Ainsi, si on ne réajuste pas réguliérement la position

des miroirs complémentaire M, et pompe M;5, on risque l'apparition d’'un mode secondaire.
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Chapitre 3 - Développement du DROPO a cavités imbriquées

Par contre, si on effectue trop réguliérement ces réajustements, la boucle de rétroaction sur le
miroir signal sera ralentie et la stabilisation fréquentielle sera moins bonne.

Il faut noter qu’il est nécessaire d’utiliser une fibre monomode pour injecter le mesureur
de longueur d’onde, car nous avons constaté que la longueur d’onde obtenue au mesureur de
longueur d’onde est bruitée avec une fibre multimode. Par ailleurs, il faut rappeler que notre
laser fonctionne a 8 kHz, or le temps d’intégration de chaque mesureur de longueur d’onde dont
nous disposons est au minimum de 1 ms. Par conséquent, ces instruments ne sont pas en mesure
de nous donner la fréquence tir a tir du rayonnement signal mais une moyenne sur plusieurs

impulsions.

3.5.2 Avec un mesureur de longueur d’onde dans l'infrarouge

Dans un premier temps nous avons utilisé le mesureur de longueur d’onde fibré WS6-IR
comme référence pour la longueur d’onde signal, le montage expérimental associé est représenté
sur la figure 3.27.

Avant de stabiliser la longueur d’onde & une valeur fixe, on peut observer I’évolution de la
longueur d’onde signal au cours du temps lorsque 'on procéde uniquement a I'optimisation de
I'intensité par l'intermédiaire du Fabry-Perot. La figure 3.38 nous montre que cette procédure
permet de garder un fonctionnement monomode sur plusieurs heures. On observe, d'une part,
une modulation de période légérement supérieure & 10 min et, d’autre part, une légére pente
pendant la premiére demi-heure. La période de la modulation correspond a celle des modulations
de la longueur d’onde pompe, comme on peut le voir sur la figure 3.9. Ceci signifie que les
modulations de la longueur d’onde pompe sont directement transmises a la longueur d’onde
signal. Par contre, la pente que I'on peut observer en début de courbe semble plutot provenir de

la régulation en température du mesureur de longueur d’onde dés sa mise en fonctionnement.
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FIGURE 3.38: Courbe expérimentale de la stabilisation monomode de 'OPO
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3.5 La stabilisation en fréquence

Maintenant que ’on connait l'influence de 'optimisation de l'intensité sur la fréquence de
I’OPO, on peut stabiliser cette fréquence a une valeur prédéterminée. La figure 3.39 nous montre
une stabilisation de la longueur d’onde signal, autour de la valeur 1444,8644 nm, sur plus de
30 min avec un écart type de 11,5 MHz. Cette valeur est a comparer avec ’écart minimal
entre deux fréquences donné par ce mesureur de longueur d’onde qui est d’approximativement
15 MHz (en fait 0,1 pm comme on peut le voir sur la figure 3.39). La courbe de la figure 3.39
a été obtenue en ajustant la position des miroirs My et M5 a chaque fois que 'on modifie la
position du miroir signal M;. Le repositionnement du miroir signal ne se fait que toutes les
1,5 s. Sur ce laps de temps la dérive de la longueur d’onde signal est supérieure a la résolution

ultime du mesureur de longueur d’onde (£0,1 pm).

1444 8650
1444.8649 Sd(yErt)=11.5MHz
1444.8648
1444.8647
14448646 1 -- - = .
14448645 s m s
1444 8644
1444.8643 4= = x SOOI TRR A Iy 9
14448642
14448641

1444.8640 T T T T T
0 5 10 15 20 25 30 35

Temps [min]

Longueur d'onde [nm]

FI1GURE 3.39: Courbe expérimentale de la stabilisation de la longueur d’onde signal

La figure 3.40 (a) a été réalisée pour un temps d’intégration du mesureur de longueur d’onde
de 88 ms. On observe sur cette figure une stabilité pendant plusieurs minutes avec un écart
type de 4,7 MHz, limitée par le pas de discrétisation du mesureur de longueur d’onde. Le fait
d’optimiser I'intensité moins régulierement a donc amélioré la stabilité, par contre la durée de
stabilisation a été réduite & 3 min. Sur les figures 3.40 (b) et (c) le temps d’intégration est
de 63 ms, respectivement 55 ms, avec a un écart type de 8,8 MHz, respectivement 8,4 MHz. Il
est difficile de tirer des conclusions sur le temps d’intégration idéal pour stabiliser la longueur
d’onde de ’'OPO étant donné que 'on est en limite de résolution de I'appareil de mesure.

Il faut signaler que la stabilité thermique et mécanique de I’environnement de ’'OPO devient
un facteur non négligeable dans les performances réalisées. De plus, la longueur d’onde choisie
pour réaliser la stabilisation a également son importance . En effet, toutes les longueurs d’onde
ne sont pas équivalentes, ainsi, suivant qu’elle se trouve ou non en bord de bande de gain

paramétrique, les risques d’apparition d’un mode secondaire se trouvent changés. Cela change

85



Chapitre 3 - Développement du DROPO a cavités imbriquées

également l'intensité émise par ’'OPO et donc le temps d’intégration du mesureur de longueur

d’onde.
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FIGURE 3.40: Stabilisation de la longueur d’onde signal pour différents temps d’intégration du me-
sureur de longueur d’onde.

3.5.3 Avec un mesureur de longueur d’onde dans le visible

On s’apercoit que la limitation principale a la stabilisation en longueur d’onde vient de la
résolution du mesureur de longueur d’onde. Dans cette partie, nous utilisons le mesureur de lon-
gueur d’onde HighFinesse WSU-standard [HFG| dont la résolution est bien meilleure : 0,5 MHz.
Ceci nous permet d’améliorer la précision sur la mesure de la longueur d’onde. Toutefois, cet
appareil n’est pas sensible au dela de 1120 nm et nous choisissons d’utiliser un rayonnement
parasite & 725 nm qui est émis par ’OPO. Dans le tableau 3.5 sont représentées les longueurs

d’onde produites dans le cristal de PPLN. Notons que le rayonnement provenant de la fré-
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quence pompe doublée (vert a 532 nm) est visible dés que le cristal est aligné avec la pompe.
Par ailleurs le rayonnement provenant de la somme des fréquences pompe et signal (rouge vif &
613 nm) apparait dés lors que la cavité est bien alignée, ce qui est fort utile lorsque I’on cherche
a aligner ’OPOQO. Il est possible de stabiliser la longueur d’onde signal en utilisant, non plus
directement la mesure de la longueur d’onde signal, mais sa fréquence doublée qui émet dans
le visible a approximativement 725 nm. Ceci nous impose une modification de notre montage

expérimental pour injecter cette longueur d’onde parasite dans le mesureur.

Longueur Processus mis en jeu
d’onde observée
[nm|
4000 Wp + ws — We
Effet Paramétrique
1450 Wy + we — ws
1064 Wy
2000 We + we
Doublage de
725 fré Ws + Ws
réquence
532 Wp + Wp
840 wp + we
613 Somme de wp + Ws
483 fréquences Wy + ws + w,
431 Wp + Ws + Ws

TABLEAU 3.5: Liste des différentes longueurs d’onde émises par ’'OPO

613 725

400 500 600 700 800

FIGURE 3.41: Diagramme illustrant les différents rayonnements visibles pouvant étre émis par I’OPO
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Avant d’utiliser ce nouveau mesureur de longueur d’onde, nous avons caractérisé ses per-
formances au moyen d’une source continue verrouillée sur une transition du rubidium. Il s’agit
d’un laser fibré doublé en fréquence émettant autour de 780 nm et dont la largeur de raie est de
l'ordre de 10 kHz. Dans un premier temps, on a enregistré pendant 60 heures la fréquence de
ce laser (voir figure 3.42). Pendant les premiéres 36 heures, on observe une dérive de la mesure
de T'onde de 0,1 pm qui est attribuée a la thermalisation de l'instrument. La différence qui
persiste entre la longueur d’onde mesurée et la transition du rubidium (780,243856 nm) peut
étre corrigée par calibration logicielle. On remarque sur le zoom des oscillations d’une période
d’une demi-heure qui correspondent a la stabilisation en température de l'instrument & court
terme. Pour connaitre la sensibilité du mesureur de longueur d’onde, on module la fréquence
du laser avec une amplitude créte a créte de 4 MHz. On peut observer sur figure 3.43 que le

mesureur de longueur d’onde suit parfaitement ces modulations.

Mesureur WS-U

'g' 780.24387 Transition du rubidium — 780.243754 -
£, 78024384 g 780.243752 -
() ] —
o5 802438 % 780.243750
S 780.24378 & 780.243748
o 780.24375 (®)
%5 780.243746
5 780243721
(b} ’5 780.243744 -
S 780.243691 3
g) 78024366 | g) 780.243742
3 780.24363 C 780.243740
(@)
' ' ' ' ' ] 780.243738 : : . , ,
0 12 24 36 48 60 30 31 32 33 34 35
Temps[h] Temps [h]

FIGURE 3.42: Caractérisation des performances du mesureur de longueur d’onde WSU
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FIGURE 3.43: Enregistrement de la fréquence du second harmonique du laser fibré lorsque I’on module
sa fréquence
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Le nouveau montage expérimental est présenté sur la figure 3.44. Comme l'intensité maxi-
male que 'on peut extraire a la fréquence signal doublée est située en entrée d’OPO nous avons
inversé le positionnement du Fabry-Perot et du mesureur de longueur d’onde. De plus, nous
avons di ajouter un filtre en entrée de fibre du mesureur de longueur d’onde pour supprimer les
autres rayonnements visibles. En effet, ces rayonnements perturbent la mesure de la longueur
d’onde qui nous est utile. En dépit de toutes ces pertes, nous avons suffisamment d’intensité
pour que le temps d’intégration du mesureur de longueur d’onde soit de I'ordre de la dizaine
de ms.

N4
1,064 um N2

Pompe | | Dﬂ \\

Isolateur
4 um —t L
M, M, M,
PZT I PZT _wch’PLN Wy PZT
| H; . oo "™ 725 nm
M, M, ( >>
R PC < Mesureur de
| Labview longueur d’'onde

FIGURE 3.44: Différents processus paramétriques réalisés dans le cristal de PPLN

Sur la figure 3.45 on peut voir les étapes successives suivies par le programme pour atteindre
la longueur d’onde souhaitée. La premiére étape, qui consiste en des sauts de modes, se déroule
en quelques secondes selon 1’écart entre la position initiale de ’'OPO et la longueur d’onde
a atteindre. La deuxiéme étape, qui consiste en un balayage continu de la longueur d’onde,
se déroule en quelques dizaines de secondes. Finalement, la derniére étape est la stabilisation
autour de la longueur d’onde choisie, qui est ici de 1448.0005 nm. Sachant bien sir que cela

revient dans le programme a stabiliser autour de 724.00025 nm pour la fréquence signal doublée.
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FIGURE 3.45: Détails sur les étapes successives pour atteindre la longueur d’onde signal choisie

Les performances en stabilisation que I'on a obtenues avec ce mesureur de longueur d’onde

sont représentées sur la figure 3.46. Sur la figure 3.46(b), on peut observer I'amélioration dans

les performances en stabilisation que I'on a pu obtenir en changeant de mesureur de longueur

d’onde. On peut voir que la longueur d’onde de 'OPO stabilisée avec le mesureur de longueur

d’onde ultra reste confinée dans une bande spectrale bien inférieure a la discrétisation du

mesureur de longueur d’onde WS6-IR (40,1 pm). Par contre, on constate qu’avec cet appareil

on n’est plus limité par sa résolution ultime, on observe donc les fluctuations de fréquence de
I’OPO dont I’écart type mesuré est de 2,8 MHz.
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(a) Stabilisation avec le mesureur de longueur (b) Comparaison de la stabilisation avec les 2 mesureurs de

d’onde visible

longueur d’onde; avec WS-U (en noir) et avec WS6-IR
(en bleu et gris)

FIGURE 3.46: Stabilisation de la longueur d’onde signal avec le mesureur de longueur d’onde ultra

Il faut noter que la stabilisation de la fréquence signal est d’autant plus difficile a réaliser

que la fréquence pompe fluctue dans des proportions pouvant aller jusqu’a 500 MHz. Ainsi, sur

la figure 3.47, on peut observer l'enregistrement simultané des fréquences pompe et signal. Pour

90



3.5 La stabilisation en fréquence

réaliser cet enregistrement, on a utilisé le mesureur de longueur d’onde WS-6 pour enregistrer
la fréquence pompe et le mesureur de longueur d’onde WS-U pour la fréquence signal doublée.
Ensuite, on a divisé par deux ’enregistrement de la fréquence signal doublée pour représenter
sur une méme figure les fréquences pompe et signal. De plus, on utilise les mémes échelles de
fréquences sur le graphique afin de pouvoir comparer les fluctuations du laser de pompe et de
I’OPO. Il apparait que, malgré les fluctuations de la pompe, la fréquence signal reste stable au
cours du temps. La conséquence immédiate de la stabilisation de la fréquence signal en dépit
des fluctuations de la fréquence pompe, est que les fluctuations de pompe sont répercutées
sur la fréquence complémentaire. On pourra voir dans le chapitre 4 les conséquences de ces

fluctuations induites sur les expériences d’absorption.

281.8365 207.3258

281.8364 207.3257
281.8363 207.3256
281.8362 207.3255

281.8361 207.3254

Fréquence pompe [THZz]
Fréquence signal [THz]

281.8360 207.3253

1 2 3 4 5 6
Temps [min]

~
oo

FIGURE 3.47: Comparaison entre I’évolution de la fréquence pompe (en bleu) et de la fréquence signal
stabilisée (en noir)

A ce niveau, on peut s’interroger sur les causes des fluctuations de fréquence résiduelles de
I’OPO. Une réponse a cette question vient des mesures de bruit réalisées sur 'alimentation
des cales piézo-électriques. En mesurant le bruit en sortie de 1’alimentation des cales piézo-
électriques, nous avons constaté, voir figure 3.48, que le bruit de ’alimentation, en dehors
du pic, est inférieur a 1 mV en l'absence de controleur et d’environ 5 mV avec le controleur.
Faisons le calcul de la variation en fréquence que peut provoquer une variation de tension de
2 mV. Rappelons que pour une variation de tension de 100 V la cale se déplace de 10 pm,
d’ott un déplacement de 0,2 nm pour 2 mV. Cela nous donne une variation de fréquence de
Aw = %w ~ 4 MHz, sachant que la longueur de la cavité est de 11 mm. On s’apercoit
que, d'une part 'utilisation du controleur augmente le bruit de l'alimentation, et que d’autre
part les performances en stabilisation de fréquence sont actuellement limitées par le bruit des

alimentations piézo-électrique.
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Chapitre 3 - Développement du DROPO a cavités imbriquées
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FIGURE 3.48: Bruit en sortie de ’alimentation des cales piézo-électriques

Il n’en reste pas moins vrai que les performances actuelles sont trés bonnes, puisque nous

sommes en mesure de stabiliser la fréquence avec une précision relative de :

2.8 x 106

_ —8
207 x 102 010

Cette précision relative permet de stabiliser la fréquence de 'OPO au sommet d’une raie d’ab-
sorption moléculaire.

Synthése

5 ous avons consacré une partie de ce chapitre a la modélisation de notre architecture

de DROPO. Dans un premier temps, grace a une modélisation en régime continu,
nous avons déterminé les causes qui limitaient le bon fonctionnement de cette architecture.
Ce chapitre a ensuite porté sur les solutions apportées pour minimiser les conséquences
de ces points faibles sur les performances de cette source. Puis, nous avons développé un
programme d’automatisation du montage. Nous avons ainsi pu balayer la fréquence de
notre source sur 100 GHz de maniére continue, et ceci en moins de cing minutes. De plus,
nous sommes parvenus & stabiliser la fréquence & £2,8 MHz pendant plus de 10 minutes

a I'aide d’'un mesureur de longueur d’onde a haute résolution.
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Chapitre 4

Application a la spectroscopie de gaz

La mathématique est une science
dangereuse : elle dévoile les supercheries

et les erreurs de calcul.

GALILEO GALILEI (GALILEE)

Objectifs

7% u chapitre 3, nous avons pu vérifier les performances en balayage de fréquence de
:

A

@Y notre systéme. Dans ce chapitre, nous allons utiliser cette source pour enregistrer
des spectres d’absorption de différentes espéces gazeuses. Ainsi, nous mettrons en avant les
qualités de finesse spectrale de 'OPO que nous avons développé. Par ailleurs, différentes
approches peuvent étre mises en ceuvre pour ’analyse des gaz. C’est pourquoi, nous nous
intéressons a deux techniques pour enregistrer des spectres d’absorption. La premiére
méthode sera une mesure d’absorption directe a travers une cellule contenant I'espéce a
analyser. La seconde méthode sera la détection photoacoustique. Cette derniére offre une

grande sensibilité, mais n’est pas adaptée aux mesures a faible pression.
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Chapitre 4 - Application a la spectroscopie de gaz

4.1 Mesures d’absorption

Pour évaluer les performances de notre source par ’analyse de gaz, il est nécessaire de réaliser
des mesures élémentaires. Ainsi, nous avons entrepris des mesures d’absorption en enregistrant
la transmission du faisceau complémentaire & travers une cellule contenant un gaz connu, a
une pression déterminée. Cela nous permet, dans un premier temps, de nous concentrer sur
la source. Avant de présenter les résultats obtenus et de caractériser ses performances, nous
rappelons quelques notions de base de spectroscopie qui seront utiles dans la reconnaissance

des spectres obtenus.

4.1.1 Niveaux d’énergie et transitions

L’énergie d'une molécule peut étre décrite par la relation suivante :
E = Eelec + Evib + Erot (41)

Le premier terme est associé au mouvement des électrons (énergie électronique), le deuxiéme aux
oscillations effectuées par les noyaux autour de leurs positions d’équilibre (énergie de vibration)
et le dernier & la rotation d’ensemble de la molécule (énergie de rotation). Ainsi, les transitions
entre les différents états d’énergie conduisent a un spectre discret dont les écarts d’énergie entre

les raies sont données par :

AE = AE“ 4 AE"™ 4 AE™ (4.2)

De maniére générale, les différents écarts d’énergie vérifient les inégalités suivantes :

AEelec > AEm’b > AE'r’ot (43)

On obtient ainsi trois types de spectres que 'on peut observer dans trois domaines spectraux
relativement séparés :
— spectre de rotation pure AE* = AEY™® = () observable dans le domaine micro-onde ou
infrarouge lointain.
— spectre de vibration-rotation AE®* = () observable dans I'infrarouge.
— spectre électronique AE®® £ () observable dans le visible et I'ultraviolet.
Dans cette étude, nous nous intéresserons uniquement aux spectres de vibration-rotation qui

sont constitués de bandes associées chacune a une valeur de AEV". Chaque bande est constituée
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4.1 Mesures d’absorption

des raies associées aux différentes valeurs de AE™!. La position des différents niveaux d’énergie

est donnée par la relation suivante :
Bt — gt . BX — D X2+ HX*4+ LX*  avec X =J(J+1) (4.4)

ou les coefficients B, D... ont été répertoriés pour la plupart des molécules. Par exemple la
transition (00011) — (00001) du CO2, dont nous préciserons la dénomination dans la section
suivante, posséde deux branches P (AJ = —1) et R(AJ =1). Les valeurs des coefficients de

I’équation 4.4 pour ces deux niveaux d’énergie de vibration sont répertoriées dans le tableau 4.1.

Niveau Evib B D (x1077) | H (x10713)
00001 0 0,3390211817 1,33204 0,055
00011 | 2349,1433 0,3871414 1,33034 0,17

TABLEAU 4.1: Constantes de vibration-rotation du COz (en em™!)

4.1.2 Description spectroscopique des espéces analysées

Parmis les molécules ayant des raies d’absorption dans la gamme de longueurs d’onde ac-
cessibles par notre OPO, nous avons choisi les quatre espéces suivantes : COq, NoO, SO, et
CHy. Ceci nous permet de démontrer que notre source est capable d’analyser diverses espéces,
sans pour autant que cette étude soit exhaustive. Les données spectroscopiques sont tirées de
la base de données Hitran [HIT, Rot05] et des articles de référence de cette base.

Rappelons que le nombre de modes de vibration possibles d'une molécule polyatomique se
déduit du nombre de degrés de liberté de la molécule. Pour une molécule constituées de N
atomes, on est amené a considérer 3N degrés de liberté auxquels il faut enlever 6 degrés de
liberté, 3 pour la translation et 3 pour la rotation soit 3N — 6 modes de vibration possible.
Dans le cas d'une molécule linéaire, le nombre de degrés de liberté associé a la rotation n’est

que de 2, on a ainsi 3N — 5 degrés de liberté dans ce cas.
La molécule de CO,

La molécule de CO, est triatomique et linéaire, elle a donc 3 x N — 5 = 4 modes nor-
maux de vibration. Parmi ces modes, deux ont la méme fréquence (1) car ils correspondent a
la méme déformation dans deux directions perpendiculaires. Ces deux modes sont dit double-
ment dégénérés. La figure 4.1 représente les modes de vibration de la molécule de CO5. Notons

que vy est une vibration complétement symétrique, ainsi elle n’entraine pas de variation de
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Chapitre 4 - Application a la spectroscopie de gaz

moment dipolaire. Elle est donc inactive dans 'infrarouge !. Par contre, les modes de vibration
vy et v3 entrainent une apparition d’'un moment dipolaire non nul a l'extrémité de chaque
vibration, alors que le moment dipolaire est nul a la position d’équilibre. Elles sont donc actives

dans l'infrarouge.

‘—H Elongation symétrique v, (1388 cm™!)

> >

1 1 Déformation angulaire v (667 cm™!)

‘_.—‘ Elongation antisymétrique v (2349 cm™")

<> > >

FIGURE 4.1: Modes de vibration de la molécule de COq

Les transitions vibrationnelles qui se situent dans la gamme de longueurs d’onde accessibles
par notre OPO sont répertoriées dans le tableau 4.2. La molécule de COy est décrite par les
nombres (v vyl v37), ol Iy représente le nombre quantique rotationnel et 7 donne le niveau
dans le groupe de résonance de Fermi. Toutes ces bandes font intervenir une transition entre
différents niveaux d’excitations du mode v3. Notons que les forces des raies de la bande centrée a
2429.4 cm™! sont trop faibles pour pouvoir étre détectées par une simple transmission a travers
une cellule 2. Par contre la bande centrée a 2349,1 cm ™!, faisant intervenir une transition entre
le niveau fondamental et le mode normal v3, a des forces de raies trés intenses. Afin de ne pas
absorber toute la lumiére incidente et ainsi ne pas déformer ’allure des raies d’absorption, nous
nous placons en bord de bande de vibration ot les raies sont moins intenses. C’est pour cela que,
comme nous le verrons dans la sections 4.1.4, nous avons balayé la fréquence complémentaire
de notre OPO entre 2380 et 2390 cm™!. Par ailleurs, nous avons reporté dans le tableau 4.3
les différents isotopes du CO,. La force de raie intense de certaines transitions du CO, nous

permet de mesurer la présence d’isotopes dont ’abondance relative est faible.

1. Par contre, elle a une activité Raman
2. Sauf si on utilise une cellule multipassage
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4.1 Mesures d’absorption

Centre de la bande | Niveau supérieur Niveau inférieur Vinin Vinaa
(cm™1) viglavsr ninlavsr (cm™1) (cm™1)
2311,7 01121 01111 2246 2350
2324,1 02211 02201 2227 2371
2324,2 00021 00011 2244 2366
2326,6 10011 10001 2231 2372
23274 10012 10002 2231 2374
2336,6 01111 01101 2227 2384
2349,1 00011 00001 2230 2397
24294 10011 10002 2364 2467

TABLEAU 4.2: Bandes du '2C1%0, accessibles par notre OPO [HIT]

Isotopologue Abondance naturelle
(AFGL, notation) * relative
[12C*°0,] 626 0,98420
[13C1°0,] 636 0,01106
[1°0'2C™0] 628 0,0039471
[16012CT0O] 627 0,000734
(1601 C™*0] 638 0,00004434
[1603C170] 637 0,00000825
[180™2C™*0] 828 0,0000039573
[17012C™0] 728 0,00000147

TABLEAU 4.3: Abondance naturelle relative des isotopes du COq

a. AFGL : Air Force Geophysics Laboratory

La molécule de N,O

La molécule de N,O est également linéaire, elle a donc le méme nombre de modes nor-

maux de vibration que la molécule de CO,. Leurs valeurs sont reportées dans le tableau 4.4.
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*—0—90

FIGURE 4.2: La molécule de NoO

2 Elongation symétrique 1285 cm~!
Vs Déformation angulaire 589 cm~!
Vs Elongation antisymétrique 2224 cm™!

TABLEAU 4.4: Modes de vibration de la molécule de NoO

Contrairement a la molécule de CO,, la vibration 14 est active dans l'infrarouge, car la
molécule de NoO n’est pas complétement symétrique (voir figure 4.2). Les niveaux d’énergie de
la molécule de NoO sont représentés par : (v 5l v3). La transition dont la bande a les forces
de raies les plus élevées est la suivante : (0001) — (0000). Elle correspond & la transition entre
le mode fondamental et le mode normal de vibration vs. Malheureusement, cette transition
se situe aux alentours de 4,5 pm, elle est donc difficilement accessible avec notre OPO. Les
transitions qui nous ont intéressés lors de cette étude, c’est & dire entre 2553 et 2569 cm™*, sont
répertoriées dans le tableau 4.6. Les deux lignes en bleu correspondent aux transitions dont
les forces de raies sont les plus élevées. On remarquera la présence de plusieurs isotopes dont
les abondances naturelles relatives sont répertoriées dans le tableau 4.6. Nous verrons dans la
section 4.1.4.2 que, dans la zone étudiée, nous avons été capables de détecter les trois isotopes

les plus abondants, malgré la faible concentration relative de deux d’entre eux.

Isotopologue Abondance naturelle
(AFGL, notation) relative
446 0,9903
456 0,0036
546 0,0036
448 0,0020
447 0,0004

TABLEAU 4.5: Abondance naturelle relative des isotopes du NoO
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4.1 Mesures d’absorption

Centre de la bande | Isotope | Niveau supérieur | Niveau inférieur Vinin Vinaa
(cm™!) (AFGL) v e ly v v ly v (cm™!) (cm™!)
25247 447 2000 0000 2471 2561
2534.,5 546 2000 0000 2470 2575
2551,5 446 3000 1000 2483 2594
25524 456 2000 0000 2486 2591
2563,3 446 2000 0000 2477 2609
2550,3 546 2110 0110 2501 2586
2561.,5 456 2110 0110 2509 2596
2577,1 446 2110 0110 2498 2623
2580,1 446 2200 0200 2513 2619
2586,7 446 2310 0310 2537 2621
2580,1 446 2220 0220 2524 2629
3466,5 446 3110 1110 2514 2604

TABLEAU 4.6: Bandes du N»2O présentes dans la zone spectrale balayée avec la technique d’absorption
directe [HIT]|

La molécule de SO,

La molécule de SO n’est pas linéaire, elle a donc 3 x N — 6 = 3 modes normaux de
vibration. Aucun de ces modes n’est dégénéré et ils sont tous actifs dans l'infrarouge. Les
fréquences des modes propres de la molécule de SOy sont répertoriées dans la figure 4.3. La
zone spectrale que l'on a balayée avec notre OPO est comprise entre 2500 et 2516 cm ™. Les

transitions présentes dans cette région du spectre sont répertoriées dans le tableau 4.7.

Centre de la bande | Niveau supérieur | Niveau inférieur Vynin Vinax
(cm™!) vy Vg U3 V) Vg V3 (cm™!) (em™1)
2492 4 111 010 2463 2516
2499.9 101 000 2463 2527
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Isotopologue Abondance naturelle
(AFGL, notation) relative
626 0,94568
646 0,04195

TABLEAU 4.8: Abondance naturelle relative des isotopes du SO»

f / \\ Elongation symétrique v; (1152 cm™")
!
ii ii Déformation angulaire v (518 cm ™)
-~
-—

/: \\ Elongation antisymétrique v (1362 cm™")

FIGURE 4.3: Modes de vibration de la molécule de SO9

La molécule de CH,

La molécule de CHy posséde 3 x N — 6 = 9 modes normaux de vibration dont 8 sont
dégénérés du fait de la symétrie élevée de la molécule. Certains modes de vibration sont inactifs
dans l'infrarouge, comme on peut le voir dans le tableau 4.9. La représentation des modes
propres de la molécule de CH, est illustrée par la figure 4.4. La zone spectrale que l'on a
balayée avec notre OPO est comprise entre 2606 et 2623 cm~!. Les transitions présentes dans

cette région du spectre sont répertoriées dans tableau 4.10.
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" Elon}ga‘tlon 9917 cm - Inactive dans
symétrique IR
Déformation 1534 _1 Inactive dans Doublement
Vo s cm PPN
symétrique IR dégénérée
" E‘longz/mtlc.)n 3019 cm ! Trflp%erfle/nt
antisymeétrique dégénérée
” De',\form,at%on 1306 cm—"! Tr,lp%erfle/nt
antisymeétrique dégénérée

TABLEAU 4.9: Modes de vibration de la molécule de CHy

Centre de la bande | Isotope | Niveau supérieur | Niveau inférieur Vinin Vinaa
(cm™1) (cm™1) (cm™1)
2596 311 00000222 00000000 2461 2728
2596 211 00000202 00000000 2461 2682
2612 211 00000222 00000000 2468 2848
2830 211 01100112 00000000 2573 3168

TABLEAU 4.10: Bandes du CHy présentes dans la zone spectrale balayée durant cette étude [HIT]

Isotopologue Abondance naturelle
(AFGL, notation) relative
211 0,98827
311 0,01110
212 0.00061575

TABLEAU 4.11: Abondance naturelle relative des isotopes du CHy
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'S a

9,

¢
Elongation symétrique

]

Déformation antisymétrique

FIGURE 4.4: Représentation des modes de vibration de la molécule de CHy

4.1.3 Profil de raie

Une fois que 'on a déterminé la position des différentes raies d’absorption d’une molécule,
il nous faut évaluer la forme et I'intensité de chacune de ces raies. Pour cela, on utilise la loi
de Beer-Lambert en absorption pour un milieu homogéne et isotherme, ce qui nous donne la

relation :

I(#) = Io (7) exp (=7 (7)) (4.5)
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4.1 Mesures d’absorption

ou I est I'intensité incidente et 7 () est I'épaisseur optique ®. Pour un gaz pur a la température
T , ala pression P et absorbant au voisinage d’une raie centrée en vy;, on a la relation suivante :

() =nSY (T) ®(© — vy, P,T) L (4.6)

Vsi

— 1 est la densité volumique exprimée en [molécules.cm™|

— SN est I'intensité de la raie exprimée en [em ™'/ (molécules.cm™?)]

— ®(0 — 1, P,T) est le profil spectral normalisé de la raie exprimée en [cm ']
— L est la distance parcourue exprimée en [cm)].

Nous rappelons ci-dessous 'expression des trois premiéres quantités.

La densité volumique du gaz est donnée par la relation :

P T,
—r—20 4.7
n BT (4.7)

Avec Py = 1013,25 hPa = 1 atm, Ty = 273,15 K et £ = 2,6867775 x 10'? molécules.cm™3 appelé
nombre de Loschmidt.

L’intensité de la raie dépend de la population de I’état quantique inférieur N; et de la

probabilité de la transition entre le niveau supérieur |s) et inférieur|s) :

Lh ~si h ~s7ﬁ
Spw (T) = " Cy B N (T) [1 — exp (— kZVT )] (4.8)
NG _hckE;

Ou B,; est le coefficient d’Einstein qui correspond & la probabilité de transition entre les niveaux
|s) et |i), ¢ la vitesse de la lumicre, kg = 1,3806 x 1072J K~! la constante de Boltzmann,
h = 6,62606896 x 10734J s la constante de Planck, g; la dégénérescence du niveau inférieur
et Qine est la fonction de partition interne totale. Lors de cette étude, nous avons utilisé les
intensités de raies provenant de la base de donnée Hitran [HIT|. Ces coefficients sont donnés
pour une température de T,.; = 296K, ce qui correspond approximativement a la température
de nos mesures. Pour obtenir I'intensité de raie a une autre température, on utilise la relation

suivante :

SN (T) = 5, Qint (Trer) Trey [1 e (}’Z?_VTH} exp (_@ (l _ )) (4.10)

Vsi Ef . ey
Qunt (T) T [1—exp<—k’;ﬁ> kp \T T

3. U est exprimé en em ™!
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Le profil spectral normalisé de la raie dépend de trois processus. Le premier est I'élargis-
sement, dit naturel, qui conduit a la largeur spectrale minimale de la raie. Hormis le niveau

fondamental (“métastable”), chaque niveau d’énergie a une durée de vie donnée par la relation :

1 Ta -
LR (4.11)
j=1

Ts

ou Ag; est le coefficient d’Einstein pour I’émission spontanée et n est le nombre total de ni-
veaux vers lesquels le niveau d’énergie s peut se désexciter. Si maintenant on introduit 4" qui

représente 1’élargissement radiatif (ou naturel) de la transition on a :

,yrad — ,y;’ad + ,yz?"ad (412)
Aﬁngt — L ,yrad (4 13)
st 21 c '

L (ZAsj N ZAZ-Z) (110

i l

Notons que A" est proportionnelle au cube de la fréquence ce qui induit des élargissements
pour des niveaux electroniques d’environ 30 MHz, pour des niveaux vibrationnels de 3 & 20 MHz
et pour des niveaux rotationnels de 107 & 107° Hz. Ainsi pour les transitions rovibrationnelles,
ces élargissements naturels sont négligeables devant les autres élargissements (collisionnel et
Doppler) qui sont de l'ordre de la centaine de MHz. L’élargissement naturel sera donc négligé

par la suite.

Le deuxiéme processus qui provoque un élargissement spectral est lié & la désexcitation
des niveaux d’énergie par collisions?. On obtient ainsi une durée de vie collisionnelle (ou non

radiative) :
= el (4.15)

Ce processus de désexcitation par collision conduit & un élargissement homogéne de la raie dont

le profil spectral est donné par une fonction de Lorentz :

4. collisions dans un gaz, transfert d’énergie aux phonons dans un solide
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4.1 Mesures d’absorption

~L
OL(ih — i) = A7y . (4.16)
7 (7= )" + (A5
11 1
1 AVE = |+ — 4.1
ou v e {Tf + Tf} (4.17)

Cet élargissement fait intervenir les collisions entre molécules, ainsi, dans le cas d’'un mélange
gazeux, il faut tenir compte des différentes espéces moléculaires et leurs pressions relatives.

Considérons une raie de la molécule A et les molécules perturbatrices B;, cela nous donne :

Y =va-aPa+ ZVA—BJ- Pp, (4.18)

J

Typiquement y4_qir ~ 0,1 cm~tatm™!. Par ailleurs, il faut également tenir compte de la dépen-

dance en température :

Tref /
VA—air (T) = YA—air (Tref) (T) (419)

Sachant que f varie selon les espéces et qu’il est habituellement ~0,7. Le temps entre deux col-
lisions étant plus court lorsque la pression est élevée, I'élargissement collisionnel est majoritaire

dans ces conditions.

Lorsque la pression est basse (quelques centaines de Pascal), ’élargissement qui devient
majoritaire est 1’élargissement Doppler. Il est provoqué par le troisiéme processus qui est a
prendre en compte du fait du mouvement des molécules. Dans le référentiel de la molécule, les

molécules ne “voient” pas la fréquence de la source mais une fréquence décalée :

1 — kv,
Vg =V ——— k. vV =0 — 4.20
Y v 2mc v 2w ( )
k = 27 iy (4.21)
Ce qui nous donne :
U — Uy
.2 4.22
v, =cC o (4.22)
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Chapitre 4 - Application a la spectroscopie de gaz

Dans un gaz a 1’équilibre thermique a la température 7', les molécules ont une composante v,

de vitesse donnée par la loi de probabilité de Maxwell :

m mv?
P dv, = — Z_ | d 4.2

Si maintenant on remplace ’expression de v, de ’équation 4.22 dans 1’équation 4.23, et que

I'on utilise la relation % = %, on obtient l'expression du profil spectral normalisé, dit a

élargissement inhomogeéne, ayant la forme d’une Gaussienne :

P — i) = Alﬁp In (2) exp (—m (2) <D A;Z) ) (4.24)

™

2RT In(2)

7 (4.25)

D.

~D _ Ust
Av, = —
C

ot AL est la demi-largeur & mi-hauteur en em™!, R = 8,3144 J mol~! K~! la constante des
gaz parfaits, T' la température en K et M la masse molaire en kg/mol. On vient de décrire
les profils spectraux pour les gaz & pression élevée ou faible, pour une pression intermédiaire le

profil spectral effectif est la convolution entre ces deux profils. Cela donne un profil de Voigt :

—+o00 —+oo

V() = /@D(x’)q>L(g;)d:c’: /ch( N ®P(z) da’ (4.26)

—0o0 —00

Le profil de Voigt normalisé est donné par :

OV (0 — i) \/ / exp ( dc
(a—c) 2y b2

Maintenant que nous avons les outils nécessaires, nous pouvons calculer les spectres théoriques

afin de les comparer avec nos spectres expérimentaux.
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4.1 Mesures d’absorption

4.1.4 Reésultats expérimentaux

Rappelons, dans un premier, les principaux parameétres de la source OPO a la longueur

d’onde complémentaire (tableau 4.12).

Paramétres Valeurs

Longueur d’onde 3,8 - 4,3 pm

Accordabilité continu 100 GHz

Puissance moyenne 2,5 - 7,5 mW

Cadence 7,1 kHz

Energie par impulsion | 0,35 - 1,05 11.J

Durée des impulsions 5 -6 ns

TABLEAU 4.12: Paramétres de la source OPO

4.1.4.1 Expériences préliminaires

Suite aux différentes améliorations qui ont été apportées a la source en vue de réduire
I'influence néfaste des réflexions parasites, d’une part, et de piloter automatiquement le balayage
en fréquence, d’autre part, nous pouvons a présent tester les capacités de la source pour I'analyse
de gaz. Afin d’évaluer les progres réalisés sur le DROPO, nous avons jugé utile d’entreprendre
les premiéres expériences d’absorption dans les méme conditions que lors du travail précédant
cette étude (figure 2.9). Nous avons donc rempli la cellule avec le méme gaz a la méme pression,
c’est & dire du N5O & 10 hPa. De méme, pour pouvoir atteindre la méme zone spectrale, on a
réglé 'OPO sur le premier réseau du cristal de PPLN et on a fixé sa température a 50°C. La
figure 4.5 nous montre les transmissions, théorique et expérimentale, a travers une cellule de
10 ¢cm remplie de NoO a 10 hPa. On remarque que par rapport a la figure 2.10, la qualité de
chaque raie prise individuellement est a peine meilleure, la 1égére amélioration vient de ce que
les fluctuations du rapport entre la voie signal et référence sont un peu plus faibles. Par contre,
des progrés significatifs ont été réalisés en ce qui concerne le balayage en fréquence. Les zones
balayées de facon monomode sont plus grandes, la plage totale parcourue est plus grande d’un
tiers, et surtout le temps mis pour réaliser ces enregistrements est beaucoup plus court, puisqu’il
a &ét¢ divisé par un facteur 60. On a pu enregistrer un spectre sur plus de 12 cm ™! (hormis une
zone entre 2564 et 2565 que nous n’avons simplement pas mesurée), avec une résolution nous
permettant de séparer des raies proches de moins de 500 MHz. Le fait de se mettre a basse

pression permet, en effet, d’utiliser au mieux la finesse de raie de notre OPO.
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FIGURE 4.6: Raies d’absorption du CO4 & 10 hPa

Les progres réalisés sur le DROPO nous ont également permis d’enregistrer des spectres
pour une autre espéce gazeuse, a des longueurs d’onde plus élevées. Ainsi, des mesures d’ab-
sorption ont été réalisées a travers une cellule de 10 cm remplie de CO5 a 10 hPa. On a réglé
la température du cristal de PPLN a 85°C sur le troisiéme réseau, de sorte que la bande pa-
ramétrique complémentaire de ’OPO soit centrée & approximativement 2385 e¢m~!. Ceci nous
permet d’atteindre le bord de la bande R de la transition (00011) — (00001). Sur la figure 4.6,

on peut voir un spectre sur 10 cm™'. Le spectre mesuré a été réalisé en plusieurs étapes, car
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4.1 Mesures d’absorption

a cette longueur d’onde I’'OPO fonctionnait trés peu au dessus du seuil et donc le balayage
sur de grandes plages de fréquences était rendu difficile. Les plages de balayage continu étaient
donc inférieures a 1 em™!. Malgré cette difficulté et le fait que la normalisation en intensité
peut fluctuer de 20 %, la courbe expérimentale (figure 4.6) correspond assez bien a la courbe
théorique calculée & partir de la base de données Hitran. On a donc pour la premiére fois pu
réaliser des mesures sur du CO,, ce qui n’avait pas pu étre fait précédemment a cause du
mauvais fonctionnement de 'OPO a ces longueurs d’onde.

En dépit des progrés réalisés, on constate toujours la qualité moyenne des spectres. Nous
allons tenter de déterminer les causes qui peuvent expliquer ces résultats. Le montage expéri-
mental que nous avons mis en place pour réaliser ces mesures d’absorption est représenté sur
la figure 4.7.

Pré-ampli référence

Détecteur B

Lentille (CaF,) \Verre

Filtre (A > 3.5 ym)

complémentaire |_|

Lentille (CaF,)

Détecteur A
Pré-ampli signal

FIGURE 4.7: Premier montage expérimental pour les mesures d’absorption

Pour ne pas perturber la réponse des détecteurs par différents rayonnements parasites (ta-
bleau 3.5) produits par 'OPO, nous avons placé un filtre qui coupe toutes les fréquences infé-
rieures a 3,5 pm. Afin de s’affranchir des fluctuations d’intensité tir a tir de ’'OPO, nous avons
divisé le faisceau en deux voies (signal et référence) a l'aide d’un prisme en ZnSe. Ensuite,
nous avons placé une lentille en C'aF; sur chacune des voies pour focaliser les faisceaux sur
les détecteurs. Les détecteurs sont des photoconducteurs de la société Vigo [VIG], ce sont des
semi-conducteurs & gap variable en (HgCdZnTe) sensibles entre 2 et 12 pm, et dont le temps
de réponse est de 1 & 2 ns. Ces détecteurs ont 'avantage de fonctionner & température am-

biante. Compte tenu de I’énergie de I'ordre du pJ du faisceau complémentaire, nous devons
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Chapitre 4 - Application a la spectroscopie de gaz

utiliser des pré-amplificateurs pour sortir le signal du bruit. Nous avions a notre disposition
deux pré-amplificateurs, le premier est un Hamamatsu C5185 et le deuxiéme un Judson PA300,
ils amplifient le signal d’un facteur 100 & 1000. Pour éviter de saturer ces pré-amplificateurs,
nous atténuons le signal optique au moyen de lames en silice placées devant chaque détecteur
(voir figure 4.7). Cet arrangement implique que les détecteurs travaillent avec trés peu de pho-
tons, avec pour conséquence ’augmentation de la sensibilité aux bruits des deux voies. Le signal
amplifié est envoyé & un Boxcar qui permet d’intégrer le signal uniquement pendant la durée
d’une impulsion et ainsi filtrer une partie du bruit de la chaine de détection. De plus grace au
Boxcar il est possible d’intégrer plusieurs impulsions, et ainsi d’améliorer le rapport signal a
bruit.
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(a) Rapport sig/ref lorsque la fréquence n’est pas(b) Rapport normalisé sig/ref (bleu), intensité norma-

balayée lisée des voies sig et ref (rouge, vert), fréquence
relative de ’OPO (noir)

FIGURE 4.8: Evolution du rapport entre les deux voies du Boxcar sig/ref (en bleu) suivant que la
fréquence de ’OPO est balayée ou non

Afin de mesurer la stabilité du rapport entre les deux voies, nous retirons la cellule de gaz.
Nous mesurons ainsi I’évolution du rapport % au cours du temps. Aprés normalisation, on peut
observer (figure 4.8(a)) que, lorsque l'on ne balaye pas la fréquence de I’'OPO, le rapport entre
les voies varie de 3 %, avec une variation a court terme d’un peu plus de 1 %. Cette variation a
court terme peut étre réduite en effectuant un moyennage sur un grand nombre d’impulsions,
sachant que, pour ces courbes, le nombre d’impulsions moyennées était de 1000. Par contre, la
variation du rapport atteint plus de 10 % ° lorsque la fréquence de ’OPO est balayée sur 20 GHz
(figure 4.8(b)). On remarque que pendant ce balayage en fréquence, I'intensité en sortie d’'OPO
varie d’'un facteur cing, passant de 0,2 & 1. Or, les pré-amplificateurs, n’étant pas identiques,

n’amplifient pas le signal dans les mémes proportions sur une telle dynamique. On remarque

5. Ces variations dans le rapport allant parfois jusqu’a 25 %
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4.1 Mesures d’absorption

que cette variation d’intensité est reliée a la fréquence de ’OPO, car on retrouve le méme
rapport lorsque I'on balaye la fréquence dans les deux sens. Il est donc important de diminuer
les fluctuations d’intensité pour pouvoir limiter les variations du rapport % .

D’autres hypothéses peuvent justifier de telles variations dans le rapport %. Lorsque 1'on
observe le signal en sortie des pré-amplificateurs (figure 4.9), on peut noter un rebond négatif.
Or, lorsque l'on intégre ces impulsions avec le Boxcar le rebond négatif perturbe la mesure.
Ainsi lorsque 'on divise par deux l'intensité qui arrive sur le détecteur, 'intégrale du signal
en sortie de pré-amplificateurs n’est pas divisée par deux. D’ailleurs, on peut remarquer que
ce rebond, provoqué par le préamplificateur, n’a pas la méme intensité sur les deux voies. Dés
lors, une forte variation de l'intensité de 'OPO provoque des variations dans le rapport entre

les voies.

1.0
0.8+
0.6

0.4+

Intensité

0.2

0.0+

-0.2

20 30 40 50 60
Temps [ns]

FIGURE 4.9: Signal normalisé en sortie des pré-amplificateurs (en noir détecteur A, bleu détecteur B)

Une derniére hypothése, pour expliquer la variation du rapport, est que ’éclairement des

deux détecteurs évolue au cours du balayage car la direction du faisceau change au cours du

rof? les mesures

balayage en fréquence. On constate qu’avec de telles variations dans le rapport
d’absorption que I'on pourra réaliser seront fortement modulées.

Les mesures d’absorption présentées dans cette section ont été réalisées avec la technique
de balayage décrite sur la figure 3.28. On a enregistré le signal en sortie de Boxcar pendant que
le miroir signal était déplacé grace au générateur, et que les deux autres miroirs étaient ajustés
avec 'ordinateur pour conserver le maximun de signal au Fabry-Perot. Pendant le balayage la
longueur d’onde signal était relevée grace au mesureur de longueur d’onde. Ensuite, on recale
chaque mesure au Boxcar en fonction de la longueur d’onde signal mesurée. Finalement, en
considérant que la fréquence pompe ne change pas au cours du balayage, on repositionne la
courbe en fonction de la fréquence complémentaire.

La figure 4.10 montre les courbes expérimentale et théorique de la raie R64. Si on réalise un

ajustement de la courbe expérimentale par une fonction Lorentzienne on obtient une largeur de
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071 - Expérimentale
1 ' —— Théorique

Transmission normalisée
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FIGURE 4.10: Raie d’absorption du CO4 & 10 hPa

11,6.1073 em~! (348 MHz). Or, la courbe théorique nous donne une largeur de 7,3.1073 cm ™!

(219 MHz). Une hypothése, pour expliquer la différence entre ces deux largeurs de raies, est
que le balayage ne se fait pas de maniére linéaire, compte tenu que les miroirs complémentaire
et pompe sont déplacés en permanence autour de la position optimale. De plus, le fait que
la largeur de raie d’émission ne soit pas négligeable devant les largeurs des raies d’absorption
impose de convoluer le spectre théorique par la raie d’émission de 'OPO. Cela n’a pas été
réalisé sur cette courbe théorique. Ceci pourrait également expliquer le fait que la profondeur
de la raie d’absorption ne soit pas parfaitement rendue.

Pour améliorer la qualité de ces mesures, il semble clair qu’il faille, avant tout, régler le
probléme de la normalisation. Ensuite, il faut faire évoluer la technique de balayage pour ne
plus moduler en permanence la position des miroirs complémentaire et pompe. En effet cela
provoque une modulation de la fréquence complémentaire, qui est celle utilisée pour la mesure.

Ces différentes évolutions du montage font ’objet des paragraphes suivants.

4.1.4.2 Développement du montage

Dans cette partie, nous avons non seulement changé la technique de balayage de la fréquence
de 'OPO (figure 3.30) mais également modifié le montage. Le nouveau montage est représenté
sur figure 4.11. La lentille de focalisation est placée sur la partie commune aux deux voies. Le
prisme est remplacé par une lame a face paralléle, car malgré la présence du filtre qui coupait les
fréquences parasites, une partie de I'intensité de la pompe risquait de perturber la voie référence.
Toutefois une lame a face paralléle introduit de multiples réflexions qu’il faut éliminer par un
diaphragme. Une amélioration importante par rapport au montage précédent vient du fait que

I’on a approvisionné deux pré-amplificateurs identiques adaptés aux détecteurs.
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Pré-ampli
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FIGURE 4.11: Deuxiéme montage expérimental pour les mesures d’absorption

En dépit de toutes ces modifications le rapport % est toujours modulé d’un peu plus de

10 % lorsque ’on balaie la fréquence sur prés de 80 GHz, comme on peut le voir sur la figure 4.12.
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FIGURE 4.12: Evolution du rapport entre les deux voies du Boxcar

On retrouve cette modulation du rapport entre les deux voies en fonction de la fréquence
de ’OPO, mais cela ne peut plus étre attribué aux variations d’intensité de ’OPO. En effet,
comme on peut le voir figure 4.12 I'intensité de ’OPO ne varie plus que de 20 % de la valeur
maximale, en comparaison avec une variation de 80 % de la valeur maximale sur figure 4.8. Or,
dans les deux situations, le rapport fluctue d’un peu plus de 10 %. De plus, chacune des voies
prise indépendament ne semble pas étre modulée en fonction de la fréquence, les variations
d’intensité ne sont pas reproductibles comme peut ’étre le rapport. Le fait que I'intensité de
I’OPO soit plus stable provient d’un meilleur réglage des cavités de 'OPO. Notons que lorsque
I’OPO est parfaitement aligné, il est possible de pomper avec toute la puissance disponible et
de pouvoir réaliser des balayages monomodes sur toute la plage de fréquence accessible. Ce qui

n’est pas le cas lorsqu’il y a une légére imperfection d’alignement, car dans ce cas 'intensité de
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I’OPO est fortement modulée et il faut diminuer la puissance de pompe pour pouvoir balayer

de fagon monomode.
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FIGURE 4.13: Evolution du rapport entre les deux voies du Boxcar avec les dépolis

Pour expliquer les fluctuations du rapport %, on s’est intéressé a la stabilité de pointé
du faisceau de ’OPO en fonction de la fréquence balayé. En utilisant une caméra sensible
a la longueur d’onde complémentaire, on a pu noter que la répartition de l’énergie n’était
pas constante lorsque 1’'on balayait la fréquence de ’OPO. Notons que le faisceau reste bien
monomode transverse en permanence. Cette variation de la répartition spatiale de 1’énergie
semble étre reproductible en fonction de la fréquence de 'OPO, ce qui pourrait expliquer les
modulations du rapport. Il est clair que si les cavités sont mal alignées les fluctuations spatiales
sont plus grandes, mais elles n'ont pas pu étre supprimées méme en optimisant 1’alignement.
Pour résoudre cette difficulté, on a donc décidé de placer des dépolis devant les détecteurs pour
diffuser le faisceau et minimiser les effets de variations spatiales de 'intensité sur les détecteurs.
Cette modification du montage semble porter ses fruits comme on peut le voir sur figure 4.13.
Ainsi sur un balayage de 20 GHz le rapport entre les voies fluctue de moins de 3 %, et ce malgré
le fait que l'intensité de POPO varie de 30 % de sa valeur maximale. De plus on ne remarque

plus de modulations réguliéres du rapport en fonction de la fréquence de I’OPO.

4.1.4.3 Spectroscopie d’absorption de quelques molécules

sig
ref
de I’'OPO, on peut reprendre les mesures d’absorption dans les conditions expérimentales du

Aprés avoir réduit les fluctuations du rapport et modifié le balayage en longueur d’onde

paragraphe précédent. Nous fixons donc la température du cristal a 50°C et on régle ’OPO sur

le premier réseau, on remplit ensuite la cellule avec 10 hPa de N,O.
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FIGURE 4.14: Raies d’absorption du N2O a 10 hPa

Sur la figure 4.14 chaque couleur est associée a un balayage continu. On peut ainsi remarquer
que les balayages continus les plus longs font plus de 2,5cm™!. La plage totale étudiée, avec

! sachant que la bande de gain fait

une température de cristal fixe, est de plus de 15ecm™
approximativement 25cm™!. On peut noter une nette amélioration des résultats par rapport
a la courbe expérimentale de la figure 4.5. Non seulement le balayage continu de I'OPO est
réalisé sur des plages plus grandes, permettant ainsi de couvrir ’ensemble d’une zone spectrale
beaucoup plus rapidement, mais en plus la stabilité du rapport entre les voies au cours du
balayage permet de conserver 'amplitude de 'absorption des raies les unes par rapport aux
autres.

Comme on peut le constater sur la figure 4.15 les variations résiduelles de la ligne de base
sont de +1%, tandis que le bruit & court terme est de I'ordre de 0,3%, ce qui permet de détecter
des raies dont ’absorption est de I'ordre de 0,5%. En mesurant la simple transmission a travers
une cellule de 10 cm a une pression de seulement 10 hPa, on a été en mesure de détecter des
absorptions dont la force de raie est de 2.1072 em™! /molécules.cm™2. De plus, comme on peut
le constater sur la figure 4.15, la résolution de notre systéme nous permet de reproduire la
déformation théorique de la raie R8 provoquée par la raie R35 a cette pression. Notons que
les centres de ces deux raies ne sont séparés que de 340 MHz. Dans le tableau 4.13 on peut
retrouver les différentes transitions que l'on a été capable d’enregistrer et celles qui se sont

révélées trop faibles pour étre détectées. Précisons que sur la figure 4.5 nous n’étions capables
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de détecter que les trois raies les plus intenses (P5 et P20e/f).
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FIGURE 4.15: Zoom de la figure 4.14
Isotope
. 446 456 546 447
Transition

(2000) — (0000 P5 R33 R34 R35 | R51 R52 R5H3

(0000)
2110) — (0110) P20e/f P3e/f | R10e/f Rlle/f
3000) — (1000) R8 RY
2200) — (0200) P23
) — (0220)
) — (1110)
) — (0310)

2220 0220 P3le/f P32e/f
3110 1110 P9e/f P8e/f
2310 P29e/f P30e/f

(
(
(
(
(
(

0310

TABLEAU 4.13: Liste des raies présentes dans la zone spectrale de la figure 4.15 (en magenta les raies
non détectées lors de la mesure)

Ainsi que nous 'avons rappelé dans le paragraphe 4.1.3, la forme des raies d’absorption
dépend de la pression du gaz. Afin d’illustrer cet effet, nous avons enregistré des spectres de
N>O a différentes pressions : 10, 100 et 500 hPa. On constate bien l’élargissement des raies

avec la pression. Lorsque la concentration est de 500 hPa, le rayonnement complémentaire est
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toujours en partie absorbé dans ce domaine spectral, car les raies sont suffisamment intenses
et proches les unes des autres pour se recouvrir. D’ailleurs pour une pression de 1000 hPa, on
n’est en mesure de discerner que la bande (2000) — (0000) de l'isotope le plus présent, car les

autres raies sont masquées.
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FIGURE 4.16: Raies d’absorption expérimentales du NoO a différentes pressions
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FIGURE 4.17: Raies d’absorption du COy & 10 hPa

Analysons maintenant les performances du montage a une autre longueur d’onde, sur la
molécule de CO,. On change de réseau de notre cristal de PPLN et on fixe sa température
a 80°C. Les raies du CO, présentes dans cette région du spectre sont répertoriées dans le
tableau 4.14. Les seules raies que nous avons été en mesure de détecter sont celles de la transition

(00011) — (00001) qui ont des forces comprises entre 1.1071% et 2.10722 e~ /molécules.cm™2,
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les autres raies ayant des forces inférieures a 4.1072* em™! /molécules.cm™2. On note tout de
méme une nette amélioration de la mesure par rapport a figure 4.6 : les différents balayages
continus sont maintenant réalisés sur de plus grandes plages, ce qui évite d’avoir un spectre

trop morcelé; de plus les fluctuations du rapport entre les voies sont plus faibles.

Transition oo 626 636 627
(00011) — (00001) | R48R50---R76 R78 R74---R89
(01111) — (01101) R81---R101
(10011) — (10012) | P52 P50---P44 P42 | R18 R20--- R36 R38

TABLEAU 4.14: Liste des raies présentes dans la zone spectrale de la figure 4.17 (en magenta les raies
non détectées lors de la mesure)

Comme nous avons pu l'indiquer en introduction générale, un des objectif que nous pour-
suivons est de réaliser un capteur de gaz multi-espéces. Nous avons donc également réalisé des
mesures sur d’autres molécules : SO, et CH, qui présentent un intérét en temps que gaz a
effet de serre. Les résultats que 'on a obtenus sur la molécule de SOy sont représentés sur la
figure 4.18. On a réglé notre OPO sur le deuxiéme réseau a une température de 120°C. On
remarque le nombre trés important de raies qui se recouvrent partiellement malgré la faible
pression de 50 hPa. De plus ’absorption n’est au maximun que de 18 %. Néanmoins on peut
observer un bon accord entre les résultats expérimentaux et théoriques, comme on peut le voir
sur le zoom (figure 4.19), et ceci en dépit des fluctuations du rapport entre les deux voies qui

peut atteindre ici 3 %.
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FIGURE 4.18: Raies d’absorption du SOs a 50 hPa
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FIGURE 4.19: Zoom sur une partie de la figure 4.18

A T'opposé des courbes que I'on vient d’analyser pour le dioxyde de soufre, les résultats que
I’'on a obtenus pour le méthane présentent peu de raies. Pour obtenir la courbe expérimentale
de la figure 4.20, on a réglé 'OPO sur le premier réseau du cristal et fixé sa température a
110°C. On observe également que nous sommes en mesure de détecter des raies dont l'intensité

2

est d’environ 2.107% em ™! /molécules.cm™2, car dans nos conditions expérimentales ces raies

nous donnent des absorptions de I'ordre de 1 %.
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FIGURE 4.20: Raies d’absorption du CHy4 a 40 hPa

Le tableau 4.15 récapitule les plages fréquentielles analysées pour les différentes molécules

avec les conditions d’utilisation du cristal de PPLN (température, réseau).
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Zone spectrale Cristal de PPLN
Molécule
[em™1] [m] Réseau | Température [°C]|
CO, 2379.5 = 2391 4,202 = 4,182 I11 80
SO, 2500 = 2516.5 4,000 = 3,973 1I 120
N,O 2553.,5 =2569,25 | 3,916 = 3,892 I 50
CH, 2606 = 2623.,5 3,837 = 3,811 I 110

TABLEAU 4.15: Bilan des zones analysées pour chacune des molécules

4.1.4.4 Analyse de la forme des raies

La figure 4.21 a été obtenue avec une cellule remplie de NoO a 20 hPa. Les courbes de cette
figure ont été enregistrées a différentes puissances incidentes en plagant, ou non, un élément
d’atténuation sur le trajet du faisceau complémentaire avant sa séparation en deux voies. On
constate que le fait d’atténuer I'intensité du faisceau complémentaire, modifie la forme des raies.

Cela démontre une non-linéarité de la chaine de détection.

1.0 1 -
0.9 ™, ﬁ = ff

0.8 2 ¥
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s - { 1
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g 054 H —-—Lame AsGa
2 04] ,g —-—Lame verre
© ]
= 03 15;
0.2 i

0.1 ‘QJ

00 T T T T T T T T
2567.35 2567.40 2567.45 2567.50 2567.55
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FIGURE 4.21: Raies d’absorption du N2O & 20 hPa pour différentes intensités complémentaires

Pour caractériser la linéarité de cette chaine, nous avons décidé, dans un premier temps,
de mesurer la réponse du détecteur en fonction de la puissance incidente a la longueur d’onde
pompe. Pour cela, nous avons utilisé le montage du DROPO (figure 3.1). En placant une lame
épaisse a 45° en amont de 'entrée de I’'OPO et en dirigeant le faisceau pompe vers le détecteur,
il nous est possible de mesurer la tension en sortie de chaine de détection en fonction du
niveau de puissance de la pompe, en tournant la lame demi-onde placée avant l'isolateur. Sur

la figure 4.22 on peut observer la non linéarité des deux chaines voies sig et ref. On constate
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également I'importance de centrer le faisceau au milieu du détecteur pour éviter les effets de

bord.

—a— Bord du Détecteur Référence 3.5 1
49+ —=— Milieu du Détecteur Référence .
—m=— Milieu du Détecteur Signal
S 4.2 " 2.8 T
fai® /  —
= © /
© 3.5 g .
g o 2.1 o
Q 238+ @ A
[a1] c
c O 144 /
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FIGURE 4.22: Mesure de la linéarité de la

chaine de détection a 1 pm FIGURE 4.23: Mesure de la linéarité de la
chaine de détection & 4 pm

Au regard de la non-linéarité de la chaine de détection & 1 pm, nous avons décidé de réaliser
le méme type de mesure a 4 pm. Pour cela, on a utilisé un autre OPO délivrant suffisamment
de puissance a 4 pm pour utiliser avec un calorimétre. La duré d’impulsion de cet OPO est
d’environ 20 ns pour un taux de répétition de 10 kHz, ce qui est équivalent & notre OPO.
L’autre différence avec notre OPO, hormis la puissance, est sa finesse spectrale puisque cette

source est multimode longitudinal.

! !

Filtres: | .
Filtre § i

(A>25pum) i ______ o ¢ Filtre A

Pré-ampli

> o - Boxcar

Détecteur

v

4 ym

FIGURE 4.24: Montage expérimental pour la mesure de la linéarité de la chaine de détection & 4 pm

Le schéma du montage utilisé pour cette mesure est reporté sur la figure 4.24. On a représenté
les différents filtres permettant de faire varier la puissance incidente, ainsi que le filtre A qui
permet d’ajuster la puissance incidente sur le détecteur pour que celui-ci fonctionne dans la

méme gamme que lors de nos mesures d’absorption. Pour augmenter le nombre de points
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expérimentaux nous avons réalisé cette expérience pour deux puissances de pompe de I’OPO, et
donc deux puissances du faisceau complémentaire. La figure 4.23 présente les résultats obtenus,
on constate que la non-linéarité est moins marquée que sur les courbes réalisés a 1 pm. Il semble
donc que la non-linéarité observée provienne essentiellement du détecteur puisque la réponse
du préamplificateur est indépendante de la longueur d’onde.

La figure 4.25 montre les courbes de la figure 4.21 corrigées de la non-linéarité de la chaine de
détection. On constate que la profondeur des raies d’absorption du doublet est plus grande une
fois la correction réalisée, passant d’une transmission d’environ 75% a 67% pour la courbe bleue.
On observe le méme effet pour la raie la plus intense mais dans des proportions moindres. Les
trois courbes de cette figure ont été enregistrées a différentes puissances incidentes en disposant
sur le trajet du faisceau complémentaire soit une lame de GaAs qui réduit la puissance d’un
facteur 2, soit une lame de verre en silice qui réduit la puissance d’un facteur 15. La correction
de la non-linéarité aurait dt donner trois courbes superposées. Il apparait donc que la correction

de non-linéarité ne permet pas de corriger totalement les courbes expérimentales.
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FIGURE 4.25: Raies d’absorption du NyO a FIGURE 4.26: Comparaison entre la courbe
20 hPa corrigées de la non li- théorique et la courbe corrigée

néarité a 4 pm

Un autre point qui peut expliquer I’écart entre I'expérience et la théorie est la largeur de la
raie OPO, d’environ 100 MHz, qui est non négligeable devant la raie d’absorption. Toutefois,
ne connaissant pas le profil spectral de notre impulsion complémentaire, nous calculons la
convolution du spectre théorique en considérant soit une raie OPO de forme gaussienne soit
lorentzienne, ayant une largeur a mi-hauteur de 0,35cm™! = 105 MHz. Sur la figure 4.27 on
observe que la convolution par une gaussienne ne modifie que trés peu la forme de la courbe

théorique, et donc I’écart avec la courbe expérimentale reste sensiblement le méme. Par contre,
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4.1 Mesures d’absorption

la convolution par une lorentzienne réduit visiblement la profondeur des raies d’absorption, ainsi
cette nouvelle courbe est plus proche de la courbe expérimentale pour ce qui est du doublet.

Par contre le reste de la courbe est moins bien rendu.
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FIGURE 4.27: Comparaison entre la courbe théorique convoluée et la courbe corrigée

Il semble donc que la convolution du spectre ne permet pas d’expliquer les écarts que l'on
constate entre les spectres expérimentaux et théoriques. Pour améliorer la qualité de la courbe
expérimentale, il faudrait changer la chaine de détection pour supprimer les non-linéarités.
Ensuite, il faudrait mesurer le profil spectral de 'impulsion complémentaire pour la convolution
du spectre. On peut donc conclure que, par rapport au premier montage de détection on a
amélioré tres sensiblement la qualité des spectres en réduisant les fluctuations de la ligne de
base, mais la non-linéarité de la chaine de détection reste une limitation pour les mesures

quantitatives de la concentration.

4.1.4.5 Application de la stabilisation de la fréquence de ’'OPO

Dans le chapitre précédent, nous avons vu qu’il était possible de stabiliser trés finement
la fréquence signal de ’'OPO a partir d’'un mesureur de longueur d’onde. Toutefois, pour les
expériences d’absorption, ce qui est important de connaitre c’est la stabilisation de fréquence
du rayonnement complémentaire. Dans ce but, nous avons réalisé une expérience d’absorption

sur NoO a basse pression (10 hPa).
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FIGURE 4.30: Evolution de la fréquence complémentaire obtenue lorsque I’on stabilise de la longueur
d’onde signal a ’aide du mesureur de longueur d’onde WS-U et en supposant une
fréquence pompe parfaitement stable

Comme le montre la figure 4.29, nous accordons finement la fréquence de I’OPO sur

0,25 cm~! afin de balayer une premiére raie d’absorption a 2559,12 ¢m ™! puis, on arréte le

balayage & la fréquence complémentaire de 2559,12 cm ™! de sorte que 'on se situe sur le flanc
de la raie de NoO a 2559,07 cm™! (voir figure 4.28). A partir de la figure 4.29, on observe

clairement une augmentation du bruit suivant que la fréquence de 'OPO est en dehors de

toute absorption ou sur le flanc de la raie de N,O. Cette augmentation du bruit refléte les

fluctuations de fréquence du rayonnement complémentaire. Afin de déterminer I'origine de ces
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4.2 Détection photoacoustique

fluctuations, nous avons supposé dans un premier temps que la fréquence du laser était parfaite-
ment stable, dans ce cas, les fluctuations de la fréquence complémentaire sont directement liées
aux fluctuations de 'onde signal, avec un écart type de 5,7 MHz (voir figure 4.30). A partir de

! (voir

I’évolution de la transmission optique en fonction de la fréquence autour de 2559,07 cm ™
figure 4.28), on obtient des fluctuations de l'intensité transmise de +10% pour des fluctuations
de la fréquence de +5,7 MHz, ce qui est observé sur la figure 4.29. Ainsi, a court terme, les
fluctuations de la fréquence complémentaire sont essentiellement liées aux fluctuations de la

fréquence signal.

4.2 Détection photoacoustique

4.2.1 Rappel sur la détection photoacoustique

L’effet photoacoustique a été découvert par A. G. Bell [Bel81] en 1880. En fait, il a fallu
attendre ’apparition des lasers, puis les sources cohérentes accordables, pour que cette technique
montre toutes ses capacités. Le principe de la détection photoacoustique repose sur la génération
d’ondes sonores par une illumination périodique d’un milieu absorbant. Cet effet se décompose
en plusieurs étapes comme on peut le voir sur la figure 4.31. L’énergie absorbée par le gaz
sous forme d’excitation vibrationnelle, provoque un échauffement local du gaz par désexcitation
collisionnelle. Cet échauffement du gaz entraine une variation de pression locale a 'origine de la
création de I'onde acoustique. Etant donné que ’échauffement du gaz est lié & une désexcitation
collisionnelle, il est préférable de travailler avec des pressions élevées. Notons de plus que la
pression élevée permet une meilleure propagation de l'onde sonore produite vers le détecteur.
Ajoutons que la modulation de la source lumineuse est généralement inférieure a la durée du
processus collisionnel.

La génération du signal photoacoustique se modélise a partir de 1’équation 4.27, ot p est
la pression acoustique, H ’entalpie et ¢, = % avec v le rapport des capacités calorifiques
du gaz. Cette équation n’inclut pas les termes de perte dus a la viscosité et a la conduction
thermique. Ces termes sont en général inclus ultérieurement sous forme de perturbation [Ros80].

9 10  (y—1)0H

2ot 2 ot

(4.27)

Notons que pour atteindre une grande sensibilité de détection avec la détection photoacous-
tique, il est indispensable de concevoir une cellule photoacoustique qui soit résonante avec le
taux de répétition (ou modulation) du rayonnement, avec une finesse la plus grande possible. Or
notre laser de pompe est a déclenchement passif, avec pour conséquence un taux de répétition

qui n’est pas suffisamment stable pour envisager la mise en place d’une cavité résonnante ayant

125



Chapitre 4 - Application a la spectroscopie de gaz

un coefficient de qualité élevé pour améliorer de facon significative la limite de détection.

Rayonnement laser modulé

h, @ Absorption par le gaz

Excitation vibrationnelle

E. @ Désexcitations par collisions

Echauffement transitoire localisé

O @ Expansions - Contractions

Onde acoustique détectée
par le microphone

FIGURE 4.31: Principe de la détection photoacoustique

4.2.2 Reésultats expérimentaux

Le montage expérimental que nous avons mis en place pour réaliser les mesures de détection
photoacoustique est représenté sur la figure 4.32. Comme pour les mesures d’absorption en
transmission, on sépare le faisceau complémentaire en deux voies (sig et ref) pour corriger
des fluctuations d’intensité du DROPO. La voie référence comprend un détecteur en HgCdTe
refroidi par un élément Peltier et un intégrateur boxcar. La voie signal contient la cellule
photoacoustique équipée d’un microphone relié a un amplificateur & gain réglable de 10 a
70 dB et d’une détection synchrone, déclenchée sur le taux de répétition du laser de pompe.
Les fenétres de la cellule en CaF; sont inclinées a Brewster. La distance parcourue par le
faisceau dans la cellule est approximativement de 5 cm. Durant les acquisitions, la durée de

moyennage du boxcar est ajustée au temps d’intégration de la détection synchrone.
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FIGURE 4.32: Montage expérimental pour les mesures de photoacoustique

Comme on a pu le préciser dans la section 4.2.1, il est préférable de ne pas travailler a basse
pression en détection photoacoustique, donc les pressions choisies seront un peu plus élevées
avec cette technique de mesure que pour les mesures d’absorption directe. Notons par ailleurs
que la cellule photoacoustique utilisée n’est pas résonnante avec le taux de répétition de notre
laser, ce qui limite beaucoup les performances en sensibilité de notre appareillage. Le but est,
dans un premier temps, d’étudier les capacités de mise en ceuvre de notre source OPO pour

cette technique de mesure et non pas d’atteindre la limite de sensibilité de la technique.

On reégle la température du cristal a 70°C et on le positionne sur le premier réseau. On
remplit la cellule photoacoustique avec 105 hPa de N,O. On régle 'ampli audio sur +70 dB,
la sensibilité de la détection synchrone est fixée a 300 mV et le temps d’intégration est de
300 ms. Sachant que le taux de répétition du laser est de 9 kHz, on régle le moyennage du
boxcar sur 3000 impulsions. La figure 4.33 présente un spectre photoacoustique enregistré dans

ces conditions. La plage totale balayée est de 13 cm ™!

, sur un intervalle de temps de 60 min.
L’examen du spectre obtenu montre qu’avec une technique de détection photoacoustique on
n’a plus de probléme de fluctuations de ligne de base. Compte tenu de la grande plage d’accord
de 'OPQ, il est possible d’enregistrer différentes zones du spectre d’absorption de N,O. Ainsi,
si on régle le DROPO sur le deuxiéme réseau du cristal et on fixe la température a 100°C, on
obtient le spectre de la figure 4.34 enregistré sur 6 cm ', dans les mémes conditions de détection

que pour la figure 4.33.
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FIGURE 4.33: Détection photoacoustique dans une cellule de NoO & 105 hPa.
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FIGURE 4.34: Détection photoacoustique dans une cellule de NoO & 105 hPa.

La figure 4.35 présente un zoom d’une partie de la figure 4.33. On peut constater un bon
accord entre notre courbe expérimentale et la courbe théorique calculée a partir de la base de
données Hitran. La largeur des raies est bien rendue, montrant qu’a cette pression l'influence
de la largeur de la raie OPO est négligeable. De plus malgré la pression un peu plus élevée,
que pour les mesures d’absorption directe, nous sommes toujours en mesure de séparer les raies
proches de quelques centaines de MHz, comme on peut le voir pour la raie & 2589,595 cm~!. On
remarque que la discrétisation de la mesure n’est toutefois pas suffisante pour décrire finement
le maximum de chaque pic. Cela explique également que sur la figure 4.34 la correspondance
entre les courbes expérimentale et théorique ne soit pas meilleure concernant les raies les plus

intenses. Il est ici important de noter que les rapports d’intensité entre les raies les plus intenses
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et les plus faibles sont maintenant bien rendus. On confirme ainsi, a posteriori, le fait que la
forme des spectres obtenus en absorption directe était affectée par la non-linéarité de la chaine

de détection.

—— Mesure experimentale

Courbe théorique

Signal photoacoustique [a.u.]

2589.5 2590.0 2590.5
. -1
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FIGURE 4.35: Zoom sur la figure 4.33

La figure 4.36 présente un zoom d’une autre partie de la figure 4.33. On observe alors un
trou dans le profil des raies les plus intenses (en deca de 2583 ¢m ™! pour la figure 4.33). Ceci
s’explique par le fait que, pour les pics les plus intenses, la totalité du faisceau complémentaire
est absorbée par la cellule. Dans ces conditions, la zone ot est créée I'onde sonore dépend de la

force de raie et l'intensité accoustique ne varie plus proportionnellement a 1’absorption.
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FIGURE 4.36: Autre zoom sur la figure 4.33
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Changeons la sensibilité de la détection synchrone pour tester la sensibilité de cette mesure
photoacoustique. Au lieu de 300 mV, on se fixe & 30 mV. Sur la figure 4.37 nous présentons
un zoom du signal photoacoustique qui permet de faire ressortir la raie R39e de la transition
(1420) — (0220). Nous avons reporté dans le tableau 4.16 la liste de raies présentes dans
I'intervalle spectral couvert par la figure 4.37. La raie R39e qui est la moins intense que 1’on
puisse repérer sur cette courbe a une intensité de 5.1072* em =1 /molécules.cm™2. Notons pour
comparaison que la raie R29 a une intensité de 2,9.1072' em™! /molécules.cm™? et que la raie la
plus intense de la figure 4.33 a une intensité de 2,3.1072°cm ™! /molécules.cm™2. 1l est possible de
détecter la raie R39e car a cette pression elle n’est pas masquée par 'intensité d’une autre raie
plus forte. Ce qui est le cas de plusieurs raies présentes dans cette zone et qui ont pourtant des
intensités plus élevées. Si on compare l'intensité de raie minimale que l'on arrive a détecter par
cette méthode avec celle obtenue avec la technique d’absorption directe, on se rend compte que
I’on n’a pas tout a fait gagner un facteur dix. Rappelons toutefois qu’une cellule résonnante au
taux de répétition du laser permettrait d’augmenter de facon significative la limite de détectivité
de la technique. Notre but n’est pas ici de chercher a détecter des traces, mais simplement de

montrer les capacités de la source pour ce type de technique.

e Isotope 446 546 | 448 | 447
(1200) — (0000) R29 R61
(1310) — (0110) | R35¢ R34fR36e
(2000) — (0110) P72 P51 | P6 | P4l
(2200) — (1000) R27
(1420) — (0220) R39e RA0f
(1400) — (0200) R42
(1220) — (0000) R13
(3000) — (1000) P64
(2110) — (0110) P27e/f

TABLEAU 4.16: Liste des raies de NoO présentes dans 'intervalle spectral de la figure 4.37; en bleu
les raies que l'on peut repérées sur cette figure
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R34 R29 R36

54 Theorie
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FIGURE 4.37: Détection photoacoustique dans une cellule de NoO a 105 hPa.
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100 hPa. gure 4.38

Nous avons réalisé des mesures de détection photoacoustique pour la molécule de CH4 dans
la méme zone spectrale que pour les mesures d’absorption en transmission. On replace donc le
cristal pour qu’il soit aligné sur le premier réseau et on fixe la température & 110°C. Pour ne
pas saturer la raie la plus intense dans la zone comprise entre 2618 et 2620,5 ecm ™!, tout en
détectant les raies les plus faibles on régle la sensibilité de la détection synchrone a 30 mV. On
balaie la fréquence de notre OPO sur plus de 2,5cm ™! de facon continue, on obtient ainsi la
courbe expérimentale de la figure 4.38. Le nombre de raies de CHy présentes dans cet intervalle
spectral est de 6. On est donc en mesure de toutes les détecter comme on peut le voir grace
au zoom sur les faibles intensités de la figure 4.38 représenté sur la figure 4.39. L’intensité de

1

la raie la moins intense, située a 2618,735cm ™", est de 9.1072* em =1 /molécules.cm™ cela nous
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Chapitre 4 - Application a la spectroscopie de gaz

permet de bien la décrire par la méthode photoacoustique. Sur le triplet, on remarque un léger
décalage fréquentiel entre le spectre théorique et mesuré qui montre que la fréquence pompe a
évolué durant le temps d’acquisition du spectre.

Le tableau 4.17 récapitule les plages fréquentielles analysées, avec la détection photoacous-
tique, pour les différentes molécules avec les conditions d’utilisation du cristal de PPLN (tem-

pérature, réseau).

Zone spectrale Cristal de PPLN
Molécule
[em™1] [um)] Réseau | Température [*C|
N.O 2578 = 2590 | 3,878 = 3,861 I 70
2
2480 = 2487 | 4,032=4,021 | 1I 100
CH, 2618 =2620,5 | 3,819=-3,811 I 105

TABLEAU 4.17: Bilan des zones analysées pour chacunes des molécules en détection photoacoustique

En conclusion de cette partie, il est clair que la mise en ceuvre du DROPO avec une cellule
photoacoustique présente un réel intérét pour détecter des espéces a 'état de traces dans un
mélange a pression atmosphérique. Le fonctionnement en régime impulsionnel est ici bien adapté
bien que le déclenchement passif de notre laser est une limitation certaine pour I'utilisation d’une
cellule acoustique résonnante ou le taux de répétition du laser doit étre ajusté en fonction de
la fréquence de résonance de la cellule. Ainsi, pour bénéficier totalement des capacités de la
méthode photoacoustique il serait important d’utiliser un laser de pompe déclenché de fagon

active.
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4.2 Détection photoacoustique

Synthése

¢ ous avons pu évaluer dans ce chapitre les performances de notre OPO. Ainsi, des

mesures spectroscopiques a des longueurs d’onde allant de 3,8 pm jusqu’a 4,2 pm
ont été réalisées. Ces mesures sont en bon accord avec les spectres théoriques obtenus a
partir de la base de données Hitran [HIT]. Ces résultats sont trés encourageants. Néan-
moins, on a pu constater au chapitre 3 que des points sensibles technologiques, tels que les
miroirs déposés sur le cristal, limitaient toujours les capacités de notre source. Dés lors,
il semble nécessaire de faire évoluer notre systéme pour s’affranchir totalement de ces ré-
flexions parasites. Dans ce but, nous verrons au chapitre suivant une nouvelle architecture

de cavité qui permet de tester une nouvelle approche.
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Chapitre 5

Miniaturisation de ’OPO a cavités
imbriquées
La science cherche le mouvement

perpétuel. Elle I’a trouvé : c’est

elle-méme.

VicTor HUGO

Objectifs

:_-‘})5 I’architecture d’OPO doublement résonnant avec retour de pompe développée dans
les chapitres précédents. L’accent est mis sur une plus grande compacité de la source. Nous
abordons aussi en fin de chapitre, la possibilité d’'utiliser d’autres moyens de controle de

la fréquence émise par la source.
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Chapitre 5 - Miniaturisation de 'OPO & cavités imbriquées

Au cours des chapitres précédents, nous avons développé I'architecture du DROPO avec re-
tour de pompe et nous avons pu démontrer ses capacités pour la détection et I'analyse de gaz. A
ce stade, 'ensemble de la source (laser, OPO, voies signal et référence, électronique) constitue
un outil de laboratoire qui reste difficile & mettre en ceuvre dans des installations d’essais a
caractére industriel ou dans le cadre d’applications embarquées qui intéressent I’Onera. C’est
pourquoi, dans ce chapitre, nous analysons les potentialités de nouvelles approches permet-
tant de réaliser un systéme plus compact et plus robuste capable de supporter les contraintes
extérieures au laboratoire. Trois points sont tout particuliecrement abordés : pompage de la
source par un micro-laser, évolution et simplification de I’architecture & cinq miroirs et étude

de dispositifs simples de controle de la longueur d’onde.

5.1 Pompage par un micro-laser

Le premier micro-OPO a été réalisé en 1997 [Zay97| en combinant un OPO KTP doublement
résonnant monobloc avec un laser Nd:YAG & déclenchement passif dont la durée des impul-
sions est sub-nanoseconde. Dans cette étude, un fonctionnement monomode longitudinal a été
obtenu a la dégénérescence, par contre son comportement en sauts de mode proche de la dégé-
nérescence exclut toute possibilité de balayer finement la fréquence de ’'OPO. Dans une autre
étude [Con99| R. S. Conroy et al ont proposé¢ de pomper un OPO nanoseconde avec un laser
déclenché activement. Le résonateur OPO est basé sur une structure intra-cavité simplement
résonnante qui délivre des impulsions monomodes. Cependant des sauts de modes adjacents
ont été observés sur de courtes périodes de 'ordre de la minute excluant le balayage continu de

la fréquence.

FIGURE 5.1: Le microlaser Lumanova [LUM]|

Afin de réduire I'encombrement général du montage expérimental, il est indispensable d’uti-

liser un laser de pompe compact fonctionnant a partir d’une électronique de faibles dimensions.
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5.1 Pompage par un micro-laser

C’est pour cette raison que nous avons envisagé d’utiliser un micro-laser pour pomper notre
OPO. Comme on peut le voir sur la figure 5.1, il existe un systéme commercial [LUM] capable
de répondre aux spécifications souhaitées. On constate que I'’ensemble a des dimensions com-
parables au laser Mephisto-(QQ sans son alimentation. On peut également observer la taille de la
téte laser sans le “packaging” externe. La téte laser est essentiellement constituée de quatre com-
posants : une diode laser a 808 nm qui pompe un cristal de Nd:YAG, des optiques permettent
de focaliser le faisceau provenant du cristal sur son mode fondamental et enfin le déclenchement
passif est obtenu en incorporant un absorbant saturable (Cr4+:YAG) intra-cavité. Par ailleurs
il est possible de régler le taux de répétition du laser, entre 4 et 7 kHz, par 'intermédiaire
d’un potentiometre. Pour utiliser ce laser pour notre application OPO, il faut toutefois que ses
performances remplissent un cahier des charges. Ce qui nous améne, dans un premier temps, a

relever ses performances.

5.1.1 Caractérisation du micro-laser
5.1.1.1 Forme des impulsions

La forme temporelle de 'impulsion délivrée par le micro-Laser Lumanova est reportée sur la
figure 5.2. Cette impulsion a été enregistrée, pour un taux de répétition du laser de 4,3 kHz, a
'aide d'une photodiode sensible & 1 pm (DET210, Thorlabs [THO]) dont les temps de montée
et de descente sont de 1 ns. On constate que la durée de I'impulsion est de 6,1 ns, ce qui est
un peu plus court que la durée de 'impulsion du laser que nous avons utilisé jusqu’a présent

(8,9 ns), mais qui reste suffisante pour pomper notre OPO.

Data: Data18_B
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y0 -0.0381£0.00102
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FIGURE 5.2: Forme temporelle de l'impul- FIGURE 5.3: Superposition de cent impul-
sion laser pour un taux de ré- sions consécutives pour un taux
pétition de 4,3 kHz de répétition de 4,3 kHz
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Chapitre 5 - Miniaturisation de 'OPO & cavités imbriquées

La stabilité au cours du temps de l'intensité et de la forme de I'impulsion est illustrée par la
figure 5.3 obtenue en superposant a 1’oscilloscope cent impulsions consécutives. On constate une
bonne stabilité de I'intensité de 'impulsion au cours du temps avec une variation en intensité

inférieure & 3 pourcents. Du point de vue temporel ce micro-laser satisfait & nos exigences.

5.1.1.2 Caractérisation spectrale

Le comportement en fréquence du micro-laser est critique si on veut pouvoir 'utiliser comme
source de pompe. Il doit répondre principalement a deux critéres. Le premier est de délivrer
un rayonnement monomode, le second est que la fréquence émise doit étre stable au cours du
temps. Pour vérifier le premier point on utilise un analyseur de spectre (ANDO, modeéle AQ
6317B, résolution 0,1 ¢m™'). La figure 5.4 illustre la réponse spectrale enregistrée en sortie
d’analyseur ; elle nous montre que 1’émission est monomode avec un taux de suppression des
modes secondaires supérieur & 30 dB. Pour évaluer la largeur de la raie d’émission, on utilise
un interférométre Fabry-Perot confocal (Tecoptics, modéle SA-2; intervalle spectral libre de
2 GHz, finesse 175). On mesure ainsi une largeur de raie de l'ordre de 100 MHz (figure 5.5). Ce

qui correspond a la transformée de Fourier de I'impulsion que nous venons de décrire.
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FIGURE 5.5: Intensité en sortie de Fabry-
FIGURE 5.4: Spectre du laser pour un taux Perot pour un taux de répéti-

de répétition de 4,3 kHz tion de 4.3kHz

Pour vérifier la stabilité en fréquence, nous utilisons un mesureur de longueur d’onde (WS6-
IR High Finesse, Angstrom), qui nous permet d’enregistrer 1’évolution au cours du temps de
la longueur d’onde. La figure 5.6 nous montre une lente dérive de la longueur d’onde du laser
sur une durée de 25 min (toujours pour un taux de répétition de 4,3 kHz). Cette dérive reste
néanmoins compatible avec 1'utilisation que I'on veut faire du laser (les variations observées en

début de graphe n’apparaissent qu’avec une fibre multimode et sont & attribuer a I’éclairement
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5.1 Pompage par un micro-laser

des coins de Fizeau du mesureur de longueur d’onde). Analysons a présent le comportement
du laser en fonction du taux de répétition. Lorsque celui-ci est fixé a 6,9 kHz 1’évolution au
cours du temps de la longueur d’onde est nettement différente, comme on peut le constater sur
la figure 5.7. Ainsi la longueur d’onde varie de 3 pm en moins de 2 min, alors que la variation

n’était que de 0,5 pm en 25 min lors du fonctionnement a 4,3 kHz.
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FIGURE 5.6: Evolution de la fréquence FIGURE 5.7: Evolution de la fréquence
pour un taux de répétition de pour un taux de répétition de
4,3 kHz 6,9 kHz

La caractérisation avec le Fabry-Perot montre que I’émission du laser devient multimode, a
partir d’'un taux de répétition de 5,8 kHz. Ceci explique les variations rapides de la longueur
d’onde lorsque le taux de répétition était de 6,9 kHz. Ces variations de fréquences restent
importantes pour un taux de répétition de 5,5 kHz (figure 5.8). Le laser sera donc utilisé

préférablement a un taux de répétition de 4,3 kHz qui assure une meilleure stabilité fréquentielle.
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FIGURE 5.8: Evolution de la fréquence pour un taux de répétition de 5,5 kHz
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Chapitre 5 - Miniaturisation de 'OPO & cavités imbriquées

5.1.1.3 Qualité spatiale du faisceau

Comme le montre la figure 5.9, le faisceau en sortie de laser a une forme symétrique com-
patible & un fonctionnement sur le mode TEMgg. Sa qualité spatiale peut étre évaluée par la
mesure du facteur M2. A l'aide d’une camera CCD et d’une platine de translation, on me-
sure le rayon du faisceau (que l'on a focalisé avec une lentille) & différentes distances du point
de focalisation, puis on procéde a un ajustement de I’évolution de ce rayon avec la relation

suivante :

w(z) = \/wg+ (MQ)\)Q(z—zo)z (5.1)

W,

w, étant le rayon du faisceau en son col et z, la position du col du faisceau. Les résultats portés
sur la figure 5.10 font état d’une bonne qualité de faisceau, puisque le facteur M? obtenu par

cette méthode est proche de 1,10 pour les deux axes.
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FIGURE 5.10: Calcul du facteur M? lorsque
FIGURE 5.9: Faisceau laser enregistré a la le taux de répétition était de

caméra pour le calcul de M? 4,3 KHz

5.1.1.4 Puissance de sortie et polarisation

La mesure de la puissance en sortie du laser nous donne 35 mW lorsque le taux de répétition
est de 4,3 kHz. Lorsque 'on place un isolateur entre le laser et le calorimeétre on perd la moitié
de la puissance. Ceci est di au fait que le laser n’est pas linéairement polarisé. Or, il est
indispensable d’avoir un faisceau polarisé linéairement en entrée d’OPO. En conséquence, on
ne peut pas utiliser toute la puissance en sortie de laser, ce qui réduit fortement la marge de

manoeuvre.
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5.1 Pompage par un micro-laser

On a noté une évolution au cours des semaines du taux de répétition du laser, et par consé-
quent de la puissance moyenne. Ainsi le taux de répétition est passé a 5 kHz, pour une puissance
de sortie de 48,5 mW et une puissance aprés isolateur de 23,8 mW. Puis on a obtenu 4,7 kHz
pour une puissance de 20 mW apreés isolateur, et enfin 4,1 kHz pour 15 mW. L’énergie par
impulsion varie donc entre 3,6 et 4,7 pnJ au cours des semaines sans ajustement du potentio-
métre réglant le taux de répétition (figure 5.11). Ceci peut étre un probléme a long terme pour

garantir un fonctionnement optimal de I’OPO.
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FIGURE 5.11: Evolution du taux de répétition au cours du temps

5.1.2 Reésultats du pompage par micro-laser

Le schéma expérimental que nous avons utilisé pour pomper notre OPO avec ce micro-laser
est représenté sur la figure 5.12. Pour obtenir le seuil d’oscillation le plus bas, nous utilisons le
cristal sur le premier réseau (voir figure 3.8), 'alignement optique est optimisé dans un premier
temps avec le laser Innolight (Mephisto Q). Avant de placer le miroir My afin de pomper ’'OPO
avec le micro-laser, nous avons repéré la direction du faisceau laser ainsi que son point de
focalisation au moyen d'une caméra. L’étape suivante consiste a placer le miroir de renvoi My
du micro-laser Lumanova et d’ajuster la direction du faisceau ainsi que la position de la lentille
Lo, pour que le faisceau se superpose avec les repéres obtenus avec le laser Innolight. Ainsi, le
laser Lumanova focalisera au méme endroit dans le cristal que 'autre laser de pompe. Le col
de faisceau du micro-laser est dans ces conditions de 60 pm, valeur pour laquelle le calcul du
seuil d’oscillation est le plus bas (figure 5.13). On peut remarquer que le seuil expérimental
obtenu avec le laser Innolight focalisé a 90 pym est de 3 nJ, alors que le calcul nous donne
un seuil a 2 pJ. En modulant a 30 Hz les cales piézo-électriques des miroirs M; et M, pour

assurer la coincidence entre modes des cavités signal et complémentaire, nous avons pu obtenir
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Chapitre 5 - Miniaturisation de 'OPO & cavités imbriquées

I'oscillation avec le micro-laser aprés optimisation de ’alignement de la cavité OPO.
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N .
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FIGURE 5.12: Montage expérimental utilisé avec le micro-laser

Pour un taux de répétition de 4,1 kHz on mesure un seuil d’oscillation de 10 mW, or la
puissance maximale disponible en entrée d’OPO est de 15 mW. Par conséquent la puissance
disponible nous limite & fonctionner seulement 1,5 fois au dessus du seuil. Notons que ce seuil a
2,5 1J correspond a la légére diminution du seuil, que 'on attend par le calcul, compte tenu de
la focalisation & 60 pm. Sur la figure 5.13, on constate que les seuils calculés avec les deux lasers
pour une focalisation de 90 pm sont différents, cela vient du fait que la durée des impulsions
du laser Lumanova sont plus courtes que celles du laser Innolight.
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FIGURE 5.13: Calcul du seuil du DROPO lorsqu’il est pompé soit par le laser Innoligth dans les condi-

tions expérimentales, soit par le laser Lumanova pour trois focalisations du faisceau
pompe
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5.1 Pompage par un micro-laser

5.1.2.1 Réponse temporelle

La réponse temporelle de 'impulsion signal, enregistrée a 1’aide d’une photodiode sensible
a 1,5 nm (DET410, Thorlabs [THO|) dont les temps de montée et de descente sont de 5 ns,
est présentée sur la figure 5.14. On mesure une durée d’impulsion a mi-hauteur de 6 ns, ce
qui correspond & peu prés a la méme durée d’impulsion que 'impulsion pompe, mais il faut
considérer cette valeur comme une borne supérieure compte tenu des temps de montée et de
descente de la diode. L’impulsion complémentaire, reportée sur la figure 5.15, a été enregistrée
a I'aide d’un détecteur magnéto-optique en HgCdZnTe dont le temps de montée est de 0,5 ns;
sa largeur a mi-hauteur est de 4,9 ns. La différence entre les durées des impulsions signal et
complémentaire s’explique par les différences entre les temps de réponse des deux détecteurs
d’une part et les coefficients de finesse des cavités signal et complémentaire, d’autre part. En
effet, compte tenu que les coefficients de réflexions des miroirs signal sont plus élevés que
ceux de 'onde complémentaire, I'onde signal est stockée plus longtemps dans la cavité que
I’onde complémentaire. Notons par ailleurs que les axes temporels des deux courbes ne sont pas

corrélés.
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FI1GURE 5.15: Impulsion complémentaire
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4,1 kHz

FIGURE 5.14: Impulsion signal pour un taux
de répétition de 4,1 kHz

5.1.2.2 Réponse fréquentielle

Pour vérifier que le rayonnement produit par ’OPO est bien monomode, on envoie I'onde
signal dans le Fabry-Perot fibré déja utilisé dans la section 3.1.1.3. La réponse du Fabry-Perot
est reproduite sur la figure 5.16, on constate qu’il n’ y a qu’un seul mode qui oscille suffisamment
pour étre détecté grace au Fabry-Perot. Notons que pour cette figure le taux de répétition est

de 6,9 kHz; valeur pour laquelle le fonctionnement monomode du laser de pompe n’est pas
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toujours assuré.
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FIGURE 5.16: Intensité signal en sortie de Fabry-Perot pour un taux de répétition de 6,9 kHz

5.1.2.3 Evolution de la fréquence

Afin de s’assurer de la stabilité en longueur d’onde de 'onde signal, on met en ceuvre le
programme developpé sous Labview, décrit dans le paragraphe 3.4.1. Il permet de maintenir
un fonctionnement monomode en agissant sur la position des miroirs complémentaire My et de
retour de pompe Mj5. Par contre, comme il n’y a aucun ajustement de la position du miroir

signal M, la longueur d’onde peut varier au cours du temps.
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FIGURE 5.17: Stabilisation de la longueur FIGURE 5.18: Stabilisation de la longueur
d’onde signal (6,9 kHz) d’onde signal (5,5 kHz)

Les figure 5.17 et figure 5.18 présentent les variations de la longueur d’onde signal enregis-
trées pour deux taux de répétition du laser : 6,9 et 5,5 kHz respectivement. On peut observer
sur la figure 5.17 que, sur une durée de 25 min, la longueur d’onde signal oscille avec une am-

plitude d’environ 7 pm avec une période voisine de 7 min. Pour un taux de répétition de laser
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5.1 Pompage par un micro-laser

de 5,5 kHz, les oscillations de la longueur d’onde signal sont plus faibles (>3pm). Ces deux
enregistrements illustrent 'influence des fluctuations de fréquence du laser pompe lorsque la

longueur d’onde signal n’est pas verrouillée sur une valeur prédéterminée.

5.1.2.4 Balayage en fréquence

Le balayage en fréquence de 'OPO a été testé pour un taux de répétition de 6,9 kHz.
Cette cadence de répétition plus élevée augmente 1’énergie par impulsion, ainsi on travaille a
un niveau de pompage plus au dessus du seuil en vue de réduire I'influence des modulations du
seuil de ’'OPO qui nous empéchent de balayer de maniére continue la fréquence de ’OPO (voir
chapitre 3). Pour ces conditions de pompage il est possible de balayer contintiment la fréquence

de 'OPO sur pratiquement 7 GHz, comme on peut le voir sur la figure 5.19.

1463.40
1463.39
1463.38
1463.37
1463.36

1463.35

Longueur d'onde [nm]

1463.34 T T T
0 1 2 3 4 5 6 7

Temps [min]

FIGURE 5.19: Balayage continu et monomode de la fréquence signal pour un taux de répétition de

6,9 kHz.

A ce stade de I’étude, il apparait difficile d’atteindre des plages de balayage continu sur des
domaines plus importants compte tenu des limitations du laser de pompe (énergie et instabilités

de fréquence a haute cadence) et des limitations de ’'OPO dues aux réflexions parasites.

5.1.2.5 Energie du faisceau complémentaire

La puissance moyenne du rayonnement complémentaire est trop faible pour pouvoir étre
mesurée directement avec le calorimeétre disponible au laboratoire. On peut néamoins estimer
sa valeur par comparaison avec les performances obtenues a plus fort niveau de pompage. Ainsi,
dans un premier temps on fait fonctionner le DROPO avec le laser Innolight, on mesure la puis-

sance moyenne du rayonnement complémentaire et on enregistre I'impulsion complémentaire
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Chapitre 5 - Miniaturisation de 'OPO & cavités imbriquées

avec le détecteur HgCdZnTe. Dans une seconde étape, on pompe le DROPO avec le micro-
laser et on enregistre de nouveau l'impulsion complémentaire en sortie d’OPO. Connaissant
les taux de répétition de chaque laser de pompe, on en déduit ’énergie par impulsion complé-

mentaire obtenue avec le microlaser par comparaison des valeurs des intégrales des impulsions

enregistrées.
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(a) Pompé par le laser Lumanova (b) Pompé par le laser Innoligth

FIGURE 5.20: Impulsions de 'onde complémentaire

La puissance mesurée est de 5,5 mW a 7,4 kHz soit 743 nJ par impulsion complémentaire,
avec le laser Innolight. Par ailleurs le calcul des intégrales nous donne 2,7 x 107! pour I'impulsion
“Lumanova’ et 1,15 x 10~ pour I'impulsion “Innoligth”. Finalement on obtient :

0,27
743 m =174
L’énergie par impulsion complémentaire lorsque 'OPO est pompé par le laser Lumanova est
donc de 174 nJ. Lorsque l'on a enregistré I'impulsion “Lumanova” la puissance en entrée de
DROPO était de 22 mW a 5,5 kHz, ce qui nous donne 4 pJ par impulsion. Le seuil a été mesuré
a 2,5 nJ, ce qui veut dire que I'on pompait a 1,6 fois le seuil. Si on revient aux calculs du seuil de
la figure 5.13, on constate que si on pompe a 1,6 fois au dessus du seuil, on obtient une énergie
complémentaire d’environ 140 nJ. Les résultats sont en accord avec les simulations numériques.

En conclusion de cette premiére partie de chapitre, nous avons pu démontrer la faisabilité
de pomper un DROPO a cavités imbriquées avec un micro-laser. Contrairement aux travaux
précédents [Con99, Zay97|, nous avons pu obtenir un fonctionnement monomode longitudi-
nal stable et accorder contintiment la fréquence de la source sur plusieurs GHz. La prochaine

étape consistera a remplacer le laser actuel par un modéle équivalent délivrant un faisceau
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5.2 La nouvelle architecture

linéairement polarisé et a optimiser le couplage de sortie de 'OPO pour améliorer grandement
les performances de la source. Il sera alors possible d’envisager la réalisation de micro-sources

paramétriques infrarouge pouvant étre intégrées dans des capteurs de gaz de petites dimensions.

5.2 La nouvelle architecture

Le chapitre 3 nous a permis de démontrer que I’ajout d’un miroir réfléchissant la pompe avec
une phase controlée permettait d’améliorer grandement les performances du DROPO a cavités
imbriquées notamment en termes d’accordabilité, de réduction du seuil et de rendement de
conversion. La contre partie est une plus grande complexité de la source qui est alors constituée
de cinq miroirs dont trois sont nécessairement ajustables pour obtenir l'accord continu en
fréquence. De plus, la multiplication du nombre de surfaces réfléchissantes en aval de ’'OPO
conduit inévitablement a une augmentation du nombre de Fabry-Perot parasites dont on a pu
mesurer 'influence néfaste sur les performances de la source. Dans la recherche d’une solution
a ces limitations, nous nous sommes intéressés a une nouvelle architecture que nous appelons
OPO doublement résonnant a cavités imbriquées avec retour de pompe & maintien de phase

achromatique.

5.2.1 Principe du DROPO avec retour de pompe achromatique

La figure 5.21 schématise cette nouvelle architecture qui est composée uniquement de trois
miroirs dont deux sont ajustables. Le rayonnement de pompe est introduit au travers du miroir
M; qui est partiellement réfléchissant a la longueur d’onde complémentaire et transparent aux
longueurs d’onde signal et pompe. Le miroir M est, lui, totalement réfléchissant a la longueur
d’onde signal et transparent aux longueurs d’onde complémentaire et pompe. Enfin le miroir
M3 est réfléchissant aux trois longueurs d’onde. Par ailleurs la face de sortie du cristal est
traitée antireflet aux trois longueurs d’onde. Il s’agit donc d’un résonateur & double cavités
imbriquées ayant un miroir commun (M3). Le rayonnement complémentaire est réfléchi par une

lame séparatrice (S) disposée en amont de ’OPO.

M, M,

LEEERYE 2

FIGURE 5.21: Schéma du nouveau DROPQO, ’angle du prisme a été volontairement exagéré
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Avec cette architecture, il est toujours possible de fixer indépendamment les longueurs des
cavités signal et complémentaire pour obtenir, par effet Vernier, un fonctionnement monomode
longitudinal. De plus, 'accordabilité continue de la fréquence peut étre obtenue en déplagant
les miroirs M; et M3 au moyen de deux cales piézoélectriques. Le dernier point & considérer
est I'ajustement de la phase entre les ondes au retour dans le cristal. Pour satisfaire a cette
contrainte, nous utilisons un cristal en quasi-accord de phase dont la face de sortie est légére-
mement prismatique. De cette fagon, il est possible de modifier la distance parcourue dans le
dernier domaine ferroélectrique du cristal entre 0 et L. (longueur de cohérence) en déplagant
le cristal dans la direction perpendiculaire & ’axe de propagation des faisceaux. Enfin, pour
assurer un maintien de la phase quelle que soit la longueur d’onde émise par I’OPO, nous utili-
sons un miroir M3 métallique qui assure un saut de phase de 7 pour les trois longueurs d’onde.
Dans ces conditions, une fois la position transversale du cristal ajustée pour obtenir la phase
optimale, il n’est plus nécessaire d’ajuster cette valeur au cours du balayage en longueur d’onde

d’ou la dénomination ‘retour de pompe avec maintien de phase achromatique’.

5.2.2 Controle de la température du cristal

Pour ce nouvel OPO, nous avons testé une nouvelle sonde de température. Il s’agit d’une
thermistance (B57540). Avec cette sonde, on est en mesure de stabiliser la température au
centiéme de degrés Celsius. Notons que pour obtenir une telle stabilité, il faut que ’OPO soit

parfaitement isolé des mouvements d’air ambiant.

- —— Température de consigne
125 ——Ta (°C) P=10%
124 ——Ta (°C) P=15%

——Ta (°C) P=20%
1231 ——Ta (°C) P=45%
122 ——Ta ("C) P=50%
121

120
119
118
117
116
115

Température [°C]

0 30 60 90 120 150 180 210 240 270 300
Temps [s]

FIGURE 5.22: Evolution de la température du four pour différents paramétres P

On peut voir sur la figure 5.22 I’évolution de la température du cristal lorsque sa température
initiale est de 110°C et que l'on change la température de consigne pour la fixer & 120°C. Les
parametres du controleur de température que l'on a déterminés pour cette sonde, pour un
fonctionnement stable et rapide, sont les suivants : P=17%, 1=1,5% et D=10%. P étant le
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coefficient de proportionnalité, I le coefficient intégrale et D le coefficient dérivé de la fonction
de transfert du régulateur. On peut noter un léger décalage entre la consigne et la valeur finale,
mais cela ne pose pas de probléme car il suffit de tenir compte de ce léger décalage au moment

de fixer la consigne. Ce qui est ici le plus important est la stabilité en température.

5.2.3 Caractéristiques optiques

Le schéma mécanique de la cavité OPO réalisée est représenté sur la figure 5.23. Sur la vue
éclatée on peut voir le four dans lequel est placé le cristal de PPLT. On y retrouve également
la platine de translation du cristal ainsi que, de chaque c6té, les platines de réglages ou 1’'on
encastre les cales piézo-électriques. Les distances entre les miroirs, fixés sur les cales piézo-
électriques, et le cristal peuvent étre ajustées en ajoutant des cales circulaires entre les platines
de réglages et les cales piézo-électriques. Le cablage entre le four et le controleur ressort du
bloc OPO par le dessous. La platine de translation, ici mécanique, peut étre remplacée par
une platine motorisée controlée par ordinateur. Le tableau 5.1 et le tableau 5.2 donnent les
caratéristiques des différents composants optiques; on a reporté les caractéristiques des deux
mioirs M; dont nous nous sommes servis, sachant que le premier miroir (réfléchissant 99% de

'intensité complémentaire) n’a été utilisé que lors d’une étape préléminaire.

(a) Cavitée DROPO (b) Vue éclatée de la cavité OPO

FIGURE 5.23: Schéma de la cavité OPO

On peut voir sur la photo 5.24 I'angle réalisé sur le cristal de PPLT. Sur le bord du cristal
(bas de la figure) on constate que le dernier domaine ferroélectrique du réseau de polarisation

périodique apparait progressivement en allant de gauche a droite.
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PPLT
Dimensions 6 x 6 x 1 mm?
Angle du prisme 0,35°
Pas du réseau | 27,1 - 27,55 - 28 - 28,45 - 28,9 pm

TABLEAU 5.1: Caractéristiques du cristal

Miroirs M1 M2 AR M3
Rayon de courbure [mm] 50 20 00 00 50
Pompe 0,01 | 0,01 | 0,001| 0,001| 0,99
Coefficient [1,064 pm]
d
o Signal 0,01 | 0,01 | 0,998] 0,001/ 0,99
réflexion
[1,39 & 1,48 pm)|
en
intensité Complémentaire | 0,99 | 0,72 | 0,01 | 0,008| 0,99
[3,8 & 4,5 pm]|

TABLEAU 5.2: Caractéristiques des traitements du cristal et des miroirs

FIGURE 5.24: Photo d’un PPLT avec un angle (la propagation du faisceau pompe étant ici verticale,
vers le bas)

Les courbes de réflexion des miroirs

Nous avons & notre disposition deux coupleurs complémentaires différents. Dans un premier
temps, pour abaisser le seuil d’oscillation, nous avons utilisé un miroir hautement réfléchissant a
la longueur d’onde complémentaire. Les caractéristiques sont répertoriées sur la figure 5.25. Les

réflexions parasites sont donc de I'ordre de 1 %, tandis que la réflexion de 'onde complémentaire

150



5.2 La nouvelle architecture

est de 99 %. Notons que ce miroir doit également transmettre la pompe. Sur la figure 5.26, on a

représenté la transmission de ce miroir a travers la face arriére, cette courbe montre une perte

de 10% a la longueur d’onde pompe. Le second miroir M; réfléchit 72% de U'intensité de 'onde

complémentaire et posséde un rayon de courbure de 20 mm.

batch V0408050

0° (with AR-

ting on rearside)

batch V0408050:

0° (with AR-coating on rearside)

Pol.: unpol., Angle of Incidence: 0°, Incl. Rear Surface

0° (with AR-coating on rearside)

Pol.: unpol., Angle of Incidence: 0°, Incl. Rear Surface

batch V0408050:
Pol.: unpol., Angle of Incidence: 0°, Incl. Rear Surface
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FIGURE 5.25: Caractéritiques du coupleur complémentaire M
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refined theoretical design 0° (monitor-substrat-YAG)
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FIGURE 5.26: Caractéritiques de la face arriére du coupleur complémentaire M,

Les caractéristiques du miroir déposé sur la face d’entrée du cristal sont répertoriées sur la

figure 5.27. On constate que la réflexion parasite a la longueur d’onde pompe est de l'ordre de

0,1 %. Pour ce qui est de la réflexion de I'onde complémentaire, elle est inférieure a 1 %. La

réflexion de I'onde signal est supérieure a 99,5 %. Les résultats des mesures sur I'antireflet sont

reproduites sur la figure 5.28. On retrouve des résultats équivalents, pour les ondes pompe et

complémentaire, & ceux de I'autre face du cristal, et une réflexion parasite a la longueur d’onde

signal de l'ordre de 0,1 %. Il semble donc que les résultats correspondent a nos attentes.
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FIGURE 5.27: Caractéritiques du miroir signal My déposé sur la face d’entrée du cristal
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FIGURE 5.28: Caractéritiques de 'anti-reflet sur la face de sortie du cristal

5.2.4 Le montage expérimental

Le montage expérimental est représenté sur la figure 5.29. On retrouve les mémes éléments
que lors des montages précédents, la différence principale est qu’il n’y a pas de signal qui passe
a travers le miroir M3. Nous devons donc séparer le faisceau signal en deux pour envoyer une
partie au Fabry-Perot et l’autre partie au mesureur de longueur d’onde. Pour cela on utilise la

réflexion et la transmission d’une simple lame de verre.
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FIGURE 5.29: Schéma du dispositif expérimental

Description du laser de pompe

Pour pouvoir valider cette nouvelle architecture d’OPO, nous avons utilisé une source de
pompe de chez Innolight, dont les performances sont comparables avec le modéle Mephisto Q
décrit dans la partie 2.1.1 et utilisé dans le chapitre 3. Il s’agit toutefois d’un modéle plus ancien
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qui nécessite des réglages tres fins des températures du cristal et de la diode pour maintenir

son fonctionnement monomode.

Température du cristal 27°C
Température de la diode | 34,5°C

Courant de la diode 22 A
Durée de I'impulsion 14,5 ns
Taux de répétition 9,5 kHz
Puissance moyenne 230 mW

TABLEAU 5.3: Réglages et performances du laser

Ainsi aprés avoir traversé les différents éléments répertoriés sur la figure 5.29, on obtient

une puissance de 150 mW en entrée d’OPO. Cette puissance moyenne correspond & une énergie

par impulsion d’environ 15,5 pJ. Cela nous permet, si on utilise le miroir de 72 %, de pomper

cet OPO un peu moins de 4 fois au dessus du seuil théorique.

La stabilité en fréquence de cette pompe est représentée sur la figure 5.30. On remarque que

sur une période de 30 min la fréquence n’a changé que de 70 MHz. De plus, ces variations a

court terme sont suffisament réduites pour permettre d’atteindre une bonne stabilité de I’OPO.
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FIGURE 5.30: Stabilité en fréquence de la pompe au cours du temps

5.2.5 Recherche de l'oscillation paramétrique

Les prérequis de cette procédure d’alignement consistent dans un premier temps a optimiser

la puissance de la pompe aprés 'isolateur (& la bonne polarisation pour le cristal). Puis, dans
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un second temps, a régler le col du faisceau de la pompe au bon diamétre et a la bonne distance.
Les étapes de I'alignement sont les suivantes :

— Réglage du faisceau de pompe au milieu du bloc OPO grace aux miroirs M, et M, et en
s’aidant de deux diaphragmes mis temporairement a la place des cales piézo-électriques.
Un laser He-Ne passant a travers le miroir M, est aligné sur la pompe.

— On place le cristal dans le four et, en observant la déviation du faisceau, on vérifie le
sens de 'angle du prisme. Puis, on régle I'autocollimation en superposant le faisceau He-
Ne incident avec la réflexion de la face avant du cristal. Pour identifier la bonne tache
a superposer, on se sert du sens de I'angle du prisme (remarque : la lame séparatrice
dédouble les taches).

— On place le miroir d’entrée de 'OPO ; son réglage est délicat. En réflexion on observe
un faible halo di a la réflexion sur la face concave, il s’agit de le centrer sur le faisceau
incident.

— On place le miroir de fond. En réflexion on observe une trés petite tache (la seule qui se
déplace quand on bouge les réglages) que l'on superpose avec le faisceau incident.

Une fois que ces réglages grossiers sont réalisés, on module la tension des cales piézo-électriques
(amplitude ~1 V; fréquence ~5 Hz) de maniére a étre certain que des couples de modes se

superposent pendant le réglage fin.

Essais préliminaires
Malgré la procédure d’alignement définie ci-dessus, on rencontre des difficultés & obtenir
I’oscillation paramétrique. Ceci pour plusieurs raisons :

— A cause de problémes électriques, la platine de translation motorisée a été endommagée.
Or la platine de translation manuelle ne permet pas de réaliser un ajustement précis de
la position transversale du cristal et ainsi de régler le seuil d’oscillation au plus bas.

— Le miroir métallique dont le rayon de courbure est de 50 mm ne posséde pas de couche
de protection, ainsi il ne résiste pas au rayonnement pompe. Nous le remplagons par un
miroir a notre disposition dans le laboratoire dont le rayon de courbure est de 80 mm et
dont le dépot doré n’est pas parfaitement uniforme.

Pour réduire le seuil d’oscillation, on décide de remplacer le miroir de couplage complémentaire
de 72% par le miroir de couplage de 99% dont le rayon de courbure est de 50 mm. On utilise
une lentille de focale 150 mm, ce qui nous donne un col de faisceau, situé au centre du cristal,
de 40 pm. Dans ces conditions, le seuil d’oscillation est de 9,5 pJ. Si on réduit la distance entre
le miroir de sortie et le cristal d’environ 0,6 mm, on parvient a réduire le seuil a 4 nJ.

Compte tenu des modification apportées au montage, les rayons de courbure des miroirs ne

sont pas parfaitement adaptés a notre cavité et a la focalisation. Il est donc indispensable de

controler la stabilité spatiale des modes transverses a ’aide d’une caméra. On constate ainsi
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que pour obtenir un mode TEMOO il est nécessaire d’étre parfaitement aligné, car lorsque 1’on

change un peu les réglages, le faisceau change de mode transverse.

5.2.6 Les résultats expérimentaux

Pour améliorer la stabilité des cavités, on remplace le miroir de couplage complémentaire
M, par celui dont le rayon de courbure est de 20 mm. Son coefficient de réflexion est de 72% ce
qui augmente le seuil d’oscillation. Si on ne modifie pas la focalisation de la pompe, c’est a dire
40 pm, on obtient un seuil d’oscillation de 6,5 pJ. Maintenant, si on change la lentille de 150 mm
par une lentille de 170 mm, on obtient une focalisation du faisceau de pompe de 55 pm. Cela
améliore la stabilité des modes de cavité et diminue le seuil d’oscillation qui devient de 5 pJ.
L’OPO oscille sur les trois réseaux accessibles grace a la translation manuelle. La puissance du

faisceau complémentaire & 4 pm est d’environ 0,1 pJ pour une puissance de pompe de 15,5 pnJ.

5.2.6.1 Comportement spatial du faisceau complémentaire

En regardant le faisceau complémentaire a la caméra, on constate une meilleure stabilité du
mode TEMOO lorsque ’on modifie les réglages des miroirs. On peut constater sur la figure 5.31
que les coupes suivant deux axes perpendiculaires du faisceau complémentaire suivent bien un

profil gaussien.
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FIGURE 5.31: Profil spatial du faisceau complémentaire

5.2.6.2 Comportement spectral du faisceau signal

Le taux d’extinction des modes secondaires est supérieur a 35 dB comme on peut le constater

sur la figure 5.32, obtenu avec ’analyseur de spectre définit dans le paragraphe 5.1.1.2. On peut
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donc analyser maintenant la stabilité monomode au cours du temps.

40 ~
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FIGURE 5.32: Spectre de I'onde signal

La stabilité monomode de cet OPO est excellente comme on peut le constater sur la fi-
gure 5.33, enregistrée grace au mesureur de 'ongueur d’onde WS6-IR décrit précédement. Ainsi,
I’OPO en boucle ouverte, c¢’est & dire sans modification de la position des miroirs, reste sur le
méme mode longitudinal pendant plusieurs heures. On remarque une périodicité dans 1’évo-
lution de la longueur d’onde a laquelle il faut rajouter une lente décroissance. La période est
d’environ 12 min, ce qui est attribuée aux variations de la régulation de la température. De

plus, pendant cette durée de plus de 6 heures, la fréquence a varié de moins de 400 MHz.

1465.794
1465.793
1465.792
1465.791

1465.790 1
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1465.789
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FIGURE 5.33: Evolution de la longueur d’onde signal lorsque ’OPO est en boucle ouverte

On utilise ensuite le programme, développé pour I'ancien OPO, pour maintenir un fonc-

tionnement monomode, sans pour autant chercher a stabiliser la fréquence signal & une valeur
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particuliere. C’est & dire que 1'on ajuste la position des miroirs M; et M3 pour que l'intensité
du mode au Fabry-Perot soit maximale. Sur la figure 5.34 on peut observer que 'on a gardé
un fonctionnement monomode pendant plusieurs heures. On observe des oscillations proches de
celles obtenues avec la cavité libre. On constate que ces oscillations sont légérement amplifiées
par le programme, par contre elles sont un peu plus réguliéres puisque I'on supprime les varia-
tions des longueurs des cavités. Pour maintenir une longueur d’onde plus stable il faudrait se
servir du mesureur de longueur d’onde pour la contre-réaction comme on a pu le voir dans le

chapitre 3.

1465.861
1465.860 4
1465.859 4
1465.858
1465.857 4

1465.856

Longueur d'onde [nm]

1465.855 T T T T

3 4 5 6
Temps [h]

FIGURE 5.34: Stabilisation monomode de la longueur d’onde signal avec I’ordinateur

5.2.6.3 Le balayage en fréquence

Principe du balayage
Le principe du balayage en fréquence de cet OPO est analogue a celui de I'ancien systéme.
Les deux différences majeures étant qu’il y a un miroir de moins a déplacer et que le miroir
de fond de cavité modifie la longueur des deux cavités signal et complémentaire. Nous avons
donc toujours la méme relation (équation 3.19) liant les déplacements des cavités signal et
complémentaire, que nous rappelons :
w, Lot

5[/5 - _QTSF 5Lc (52)

Pour cette architecture les longueurs des cavités sont reliées par les relations suivantes :

Ls = Lcm’stal + L2 (53)

Lc = Ll + Lcristal + L2 (54>
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ou L; est la distance entre les miroirs M; et My, et Loy est la distance entre le cristal et le miroir

Ms3. Ce qui nous conduit a la relation suivante :

. Lopt
Ly = _:_ s (8L + 0Ls) (5.5)

D’ou finalement on obtient la relation liant les déplacements entre les deux miroirs montés sur

des cales piézo-électriques :

opt
5Ly = — (1 L wsle ) 5L, (5.6)

T
we LP

Sachant que 0L, est le déplacement associé au miroir M; et § Ly celui associé au miroir Ms;.

Balayage en fréquence manuelle

Malgré quelques zones difficiles, on parvient a balayer la longueur d’onde sur plus de 30 GHz.
Sur la figure 5.35 on peut voir un balayage sur prés de 20 GHz. On constate que, malgré le fait
que 'on impose un signal triangulaire parfaitement régulier a I'une des cales piézo-électrique,
la fréquence n’évolue pas de fagon réguliére. La proportionnalité, lors de ces balayages manuels,
entre la tension des cales supportant les miroirs M; et M3 est de 1,3. Or d’aprés I’équation 5.6
la proportionnalité devrait étre de 3,8. Cette différence est diie au fait que les deux cales piézo-
électriques ne sont pas les mémes, 'une a une course de 6 pm tandis que celle de 'autre est
de 12 pm. Une simple expérience nous a permis de constater que pour déplacer les miroirs
d’une méme distance il fallait appliquer des tensions avec une proportionnalité de 2,7. Ainsi on

retrouve pratiquement la proportionnalité théorique, lorsque 1’'on balaye sur une grande plage.
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FIGURE 5.35: Balayage manuel de la fréquence de ’'OPO
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Balayage en fréquence automatique

Maintenant que 1’'on est en mesure de balayer manuellement sur de grandes plages de fré-
quences, on peut tenter de balayer de maniére automatique en adaptant le programme développé
pour I'ancienne architecture. La premiére modification consiste a changer la proportionnalité
entre les déplacements des deux miroirs. Enfin, la partie la plus délicate se situe dans 'opti-
misation de la position des miroirs pour maintenir un fonctionnement monomode pendant le
balayage en fréquence. Dans la précédente version du programme, il s’agissait de repositionner
les miroirs complémentaire et pompe pour maximiser l'intensité du pic au Fabry-Perot. Or,
dans cette nouvelle configuration cela n’est plus possible. Il s’agit donc de déterminer lequel des
deux miroirs M; et M3 doit étre repositionné pour maximiser 'intensité du pic au Fabry-Perot.
Puisqu’il n’est pas efficace de déplacer les deux miroirs en fonction de l'intensité du Fabry-Perot
car on risque de ne plus balayer la fréquence et de revenir en permanence a la fréquence ot
I’OPO fonctionne le mieux. Aprés avoir fait plusieurs tentatives, on s’apercoit qu’il est pré-
férable de repositionner le miroir complémentaire, ce qui peut venir du fait qu’il ne déplace
qu’'un seul peigne de mode. Sur la figure 5.36 on peut voir un balayage automatique sur prés de
15 GHz. On constate, comme pour le balayage manuel, des modulations autour de la fonction
triangulaire appliquée au miroir de fond de cavité. Le fait que 'on ne parvienne pas a balayer
sur une plus grande plage fréquentielle vient du fait que l'intensité du mode au Fabry-Perot
devient trop faible dans certaine zone. Toutefois, comme on peut le constater sur la figure 5.37,
il est possible de repositionner la fréquence de 'OPO juste aprés cette zone et de reprendre le
balayage. De plus, on peut constater en comparant ces deux figures que la vitesse du balayage
n’est pas le facteur limitant car sur la figure 5.37, le balayage des 10 GHz s’est effectué en 2 min
alors que pour la figure 5.36 cela a pris au moins 6 min. Dans les deux cas, le balayage est resté

de l’ordre 0,5 em™1.

204662 ]
204660
204658 |
204656 -
204654 ]
204652

Fréquence [GHZz]
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204648

0 2 4 6 8
Temps [min]

FIGURE 5.36: Balayage automatique de la fréquence de ’'OPO
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FIGURE 5.37: Positionnement de ’OPO a une fréquence prédéterminée et balayage automatique

Pour réaliser des balayages continus automatiques, sur la course totale des cales piézo-
électriques, il faudrait remplacer le miroir de fond de cavité par un miroir plus adapté. C’est
a dire avec un rayon de courbure de 'ordre de 20 mm et dont la qualité du revétement soit
irréprochable. De plus, en remplacant le cristal de PPLT par un cristal de PPLN, il devrait étre
possible de réduire le seuil et ainsi de pouvoir pomper cette cavité avec un micro-laser comme

on a pu le réaliser avec le montage précédent.

5.3 Dispositifs simples de contrdle de la longueur d’onde

5.3.1 Application du VBG a I’évaluation de la longueur d’onde

A plusieurs reprises dans ce document, on a pu remarquer 1'utilisation d’un mesureur de
longueur d’onde. Il a ainsi été utilisé, dans un premier temps, uniquement pour connaitre la
longueur d’onde signal et en déduire la longueur d’onde complémentaire, puis dans un second
temps comme signal de contre-réaction pour maintenir une longueur d’onde fixe. Or, ce me-
sureur de longueur d’onde, bien que relativement peu encombrant !, augmente le volume du
montage expérimental et surtout son cott. Il apparait donc nécessaire de se munir d’autres
systémes permettant d’évaluer la longueur d’onde avec une précision de I'ordre du nanométre
ou moins. Sachant que le Fabry-Perot fibré peut nous donner une précision plus grande sur la
longueur d’onde de maniére relative.

C’est pour cette raison que l’'on a testé la possibilité d’utiliser un composant compact tel

quun VBG ? pour évaluer la longueur d’onde. Comme on pourra le voir dans le paragraphe

1. Environ 10 x 10 x 30 cm?
2. Volume Bragg Grating
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suivant, la longueur d’onde réfléchie par un VBG varie suivant I'angle d’inclinaison. Ainsi en
placant le VBG sur une platine de rotation étalonnée on peut déterminer I'angle de réflexion
et donc la valeur de la longueur d’onde incidente. On peut trouver I'angle pour lequel le signal

réfléchi est le plus intense et ainsi remonter a la longueur d’onde.

5.3.1.1 Rappels théoriques

Le VBG est un composant optique transparent comportant une variation périodique en
volume de l'indice de réfraction. Cette variation bien que trés faible permet de réfléchire la
majeur partie d'une longueur d’onde centrale sans que les autres longueurs d’onde ne soient
affectées. Pour cela, il faut que le réseau soit suffisamment long. Un des matériaux les plus
intéressants pour obtenir ces réseaux d’indice est le verre Photo-Thermo-Refractif (PTR), qui
est de la silice dopée avec de I'argent, du cérium et du fluor. La principale caractéristique de
ce matériau est sa stabilité (thermique, optique et mécanique) qui permet de 'utiliser avec des
faisceaux laser intenses.

L’article de référence qui permet de simuler les caractéristiques d’un tel composant est “ Cou-
pled Wave Theory for Thick Hologram Gratings” rédigé par Kogelnik en 1969. Nous rappelons
ici uniquement les équations dont nous nous servirons pour modéliser le VBG que nous avons
approvisionné. Sur la figure 5.38, on peut voir le tracé d’un rayon incident sur un réseau, ainsi

que les différents parameétres a considérer.

T

0, Kam \\\\Xl‘_d X

7 -S>
,/’ei 04 lg

FIGURE 5.38: Schéma du VBG [Cia05]

I; est le faisceau incident, I, est le faisceau réfracté, ; est 'angle d’incidence, 6,, est I'angle
d’incidence de Bragg, 0, est 'angle de réfraction, ¢ est I’angle d’inclinaison du réseau, Ny est
la normale & la surface d’incidente, K est le vecteur du réseau, K, est le vecteur d’onde du
faisceau incident dans le VBG, K, est le vecteur d’onde du faisceau diffracté dans le VBG et

A est la période du réseau.
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La relation donnant la longueur d’onde réfléchie par le VBG en fonction de I’angle d’inci-

dence s’écrit :

A(Om) =2nype A cos (0) (5.7)

nyse etant 'indice du matériau dans lequel est gravé le réseau. La relation entre 'angle d’in-

cidence sur le VBG (6;) et I'angle d’incidence sur le réseau (6,,) étant :

0,, = arcsin (Sm (91‘)) — (5.8)

Ny pa

Les différentes relations conduisant au calcul de 'efficacité sont les suivantes :

Ab,, (0;,A8;) = arcsin (w) — arcsin (M> (5.9)
Nvpa Nvpa
cr (0;,00;,AN) = cos (0,, + ¢ + Ab,,) (5.10)
cs (0;,A0;,AN) = cos (0, + ¢ + Ab,,) — W cos () (5.11)
VBG
v (0:,00,,A)) =1 mdm (5.12)

2m
9 (0;,A0;,A\) = - ¢os (O + Ab,) — (A (0,) + AN) - (5.13)
€ (0;,A0;,A\) = 0 (6,86:,0%) d (5.14)

2cs (91,A01,A)\)

Avec d I'épaiseur du réseau et n; la variation d’indice. L’efficacité du VBG est donnée par la

relation suivante :

-1

1 — (£(0;,00;,AN) [v (0;,A8;,AN))?

(sinh (\/ U (0;,00;,AN)? — ¢ (Gi,AGi,A)\)Q))

(5.15)

5.3.1.2 Reésultats expérimentaux

Les caractéristiques du VBG délivrées par le fournisseur sont répertoriées dans le tableau 5.4.
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Longueur d’onde centrale & incidence normale | 148540,5 nm a 22°C
Efficacité de diffraction > 60%
Epaisseur du réseau 6 (-0/+2) mm
Sélectivité spectrale, FWHM < 0,2 nm
Ouverture du réseau 4.4 x 8,0 mm?
Angle du réseau 0x1°
Indice de réfraction Nyee = 1,496
Modulation de I'indice ny =1,1.107%

TABLEAU 5.4: Description du VBG

Nous sommes tout particuliérement intéressés par la dépendance entre la longueur d’onde
réfléchie et 'angle d’incidence du faisceau sur le VBG. L’équation 5.7 nous permet d’obtenir
cette dépendance, le résultat du calcul est représenté sur la figure 5.39. On remarque que la
longueur d’onde réflechie varie de 1485 a 1400 nm lorsque ’angle d’incidence varie de 0 a 30°. Sur
la figure 5.40(a) on a représenté 'efficacité du VBG en fonction d’une variation de la longueur
d’onde autour de la valeur optimale donnée par la figure 5.39. On constate ainsi que ’acceptance
spectrale du VBG est a peu prés la méme quelque soit I’angle d’incidence, environ 0,9 nm. De
plus, on remarque que 'efficacité est de 'ordre de 80%, et méme légérement plus élevée lorsque
'on augmente 'angle d’incidence. Par contre, sur la figure 5.40(b) ot I'on a reporté lefficacité
en fonction d'une légére variation de ’angle d’incidence, on constate une trés forte diminution
de 'acceptance angulaire lorsque 'on augmente ’angle d’incidence, cette acceptance varie de
+0.9 °a £0.025 °. Ainsi, un VBG permet de connaitre la valeur de la longueur d’onde incidente

a condition de travailler avec des faisceaux bien collimatés pour ne pas perdre en efficacité.

1480
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1450
1440
1430
1420
1410
1400

A [nm]

0 5 10 15 20 25 30
A6 [degrés]

FIGURE 5.39: Longueur d’onde réfléchie en fonction de I’angle d’incidence sur le VBG
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FIGURE 5.40: Efficacité du VBG pour deux angles d’incidence

Pour tester les capacités de mesure en longueur d’onde de notre VBG en fonction de ’angle
d’incidence, nous avons réalisé le montage de la figure 5.41. On fait varier I’angle d’incidence sur
le VBG par pas de 0,1° puis, en faisant des sauts de modes avec ’'OPO, on reléve la longueur
d’onde réfléchie. En fait plusieurs modes longitudinaux consécutifs sont suffisamment réfléchis
par le VBG pour étre détectés a la caméra. On a ainsi pu observer, pour un angle d’incidence
donné, plusieurs spots sur la caméra, correspondant & différents modes longitudinaux. Sur la
figure 5.42 nous avons porté la longueur d’onde émise par I’OPO en fonction de 'angle de la
platine de rotation sur laquelle repose le VBG. Sachant que ’angle d’autocollimation est de
22,7 °. On a également indiqué quel était le réseau du cristal de PPLN de I’OPO utilisé ainsi
que sa température. Notons que 'on n’a pas fait varier la température du cristal sur toute la

plage disponible, ce qui explique les longueurs d’onde manquantes dans la courbe.

VBG

OPO >

Caméra

FIGURE 5.41: Montage expérimental
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FIGURE 5.43: Ajustement de la courbe expé-
rimentale

FIGURE 5.42: Longueur d’onde réfléchie en
fonction de I’angle d’incidence

Si on réalise un ajustement de la courbe expérimentale (figure 5.42) par I’équation 5.7 en
laissant ny ¢, @ et A (6 = 0) variables. On obtient les valeurs suivantes n, 5 = 1,491, ¢ = 0,42°
et A(# =0) = 1486,19 nm (voir figure 5.43). Les deux premiéres valeurs sont en accord avec les
données fournies par le constructeur, par contre la longueur d’onde centrale & incidence normale
est légérement supérieure a la valeur donnée par le constructeur (1485 £ 0,5 nm).

Sur la figure 5.44, contrairement a la courbe précédente o pour chaque mesure I'angle du
VBG est fixe, chaque point représente ’angle du VBG obtenu pour un mode fixé. On s’apercoit
que les modes successifs sont séparés d’environ 13,6 GHz, ce qui correspond & un angle du VBG
de 0,025°, pour ce domaine spectral. Sachant que la précision sur la mesure de 'angle est de
0,005° avec cette platine de rotation. Ainsi lorsque 'on a enregistré la courbe de la figure 5.42
dans le domaine spectral couvert par la figure 5.44, il y avait quatre modes longitudinaux

successifs d’écart entre deux positions du VBG, puisque le pas était de 0,1°.
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Longueur d'onde [nm]

FIGURE 5.44: Angle du VBG en fonction de la longueur d’onde
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Il apparait clairement que le VBG permet de connaitre la longueur d’onde, sur une grande
plage, avec une précision meilleure que 0,1 nm. La résolution spectrale est suffisante pour séparer
les modes longitudinaux successifs de ’OPO. Dans ces conditions le VBG pourrait étre utilisé
non seulement pour déterminer la valeur absolue de la longueur d’onde émise par 'OPO mais
aussi pour vérifier le fonctionnement monomode. Suites & ces essais préliminaires, il semble que
I'utilisation du VBG pourrait étre envisagée comme un moyen de controle a une longueur d’onde
prédéterminée plutot que comme un dispositif de mesure de longueur d’onde qui nécessiterait

la mise en ceuvre d’une platine de rotation de bonne qualité et d'une barrette de photodiode.

5.3.2 Evalution de la longueur d’onde complémentaire & I’aide d’un

Fabry-Perot en germanium

Les outils dont nous nous sommes servis jusqu’a présent pour controler la fréquence de
I’OPO nous renseignaient sur le rayonnement signal. Or, les spectres d’absorption sont obtenus
a partir du rayonnement complémentaire. On a ainsi pu constater que I'allure des spectres peut
étre affectée par des variations de la fréquence pompe. Il est donc important de pouvoir évaluer

la fréquence complémentaire pendant le balayage.

Détecteur Référence {\/\—/ —
Boxcarsi
€

Diaphragme ~

Lentille
Fabry-Perot (CaF,)

Filtre (A > 3.5 ym)

|—| Dépoli Pré-ampli
L ﬂ I |
A8
complémentaire I_I Y I U | I
Diaphragme Détecteur
I Signal

OPO (Joez)

Collecteur
| signal ‘./\/ Mesureur de
" longueur d’onde

FIGURE 5.45: Schéma du dispositif expérimental pour évaluer les performances du Fabry-Perot en
germanium

Un des moyens les plus souvent utilisés pour controler la fréquence pendant un balayage
est un Fabry-Perot. Nous avons donc utilisé un Fabry-Perot en germanium d’épaisseur Lpp =

25,012 mm , sachant qu’a 4 pm son indice de réfraction est de : ng. = 4,025 [Ice76]. Pour
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évaluer ses performances, nous avons réalisé le dispositif expérimental que 1'on retrouve sur
la figure 5.45. On enregistre également pendant le balayage la fréquence signal a 'aide d'un
mesureur de longueur d’onde.

Les résultats des mesures obtenues avec ce dispositif expérimental sont présentés sur la

signal

— en fonction
référence

figure 5.46. Sur cette figure, on a représenté en bleu et en rouge le rapport
de la fréquence complémentaire, déduite de la fréquence signal enregistrée avec le mesureur de
longueur d’onde (WS6-IR) en supposant la fréquence pompe constante. Les courbes bleu et
rouge correspondent & un balayage croissant de la fréquence, respectivement décroissant. On
observe une modulation rapide du rapport avec une fréquence de 0,049 em~!. Cette modulation
est provoquée par le Fabry-Perot en germanium, dont le calcul de I'intervalle spectral libre donne

en effet :

1

Abpp = ———— =0,0497cm ™! 5.16
Vpp nee 2LFP ) cm ( )
On remarque également une modulation plus lente dont la fréquence est de 0,26 em™!. Cette
modulation est provoquée par la lame en ZnSe. L’épaisseur de lame est de Lz,s5. = 0,8 mm, et
I'indice & 4 pm est de nz,s. = 2,43. Le calcul de 'intervalle spectral libre de la lame en ZnSe

donne en effet :

1

Avgpge = ————— =0,26cm ™" 5.17
vans NznSe 2LZnSe e ( )

Balayage dans le sens croissant
Balayage dans le sens décroissant

20 4 &

|

iyl Nt”m‘mu‘“WW‘M,WMM Wi

T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T
2469.6 2469.8 2470.0 2470.2 2470.4 24706 2470.8 24710 2471.2 2471.4 24716 2471.8
Fréquence complémentaire

Intensité [u.a.]

calculée [em™]

. : signal . ) , . ,
FIGURE 5.46: Enregistrement du rapport == en fonction de la fréquence complémentaire calculée

a partir de la fréquence signal enregistrée avec le mesureur de longueur d’onde fibré

On constate sur la figure 5.46 qu'un décalage intervient entre les deux courbes au cours du
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balayage. Ceci est provoqué par une variation de la fréquence pompe au cours du balayage. Il
est donc possible d’utiliser ce Fabry-Perot pour prendre en compte les variations de la fréquence

pompe lorsque 'on balaie sur de grandes plages de fréquence.

Synthése

) un micro-laser et a balayer la fréquence sur prés de 7 GHz. Cette expérience de
demonstratlon ouvre la voie vers une miniaturisation de la source OPO.

De méme, nous avons introduit une nouvelle architecture de cavité qui, par son encom-
brement réduit, répond également a notre objectif de réduction du volume. Nous avons
pu valider I'oscillation paramétique avec cette nouvelle cavité. Nous avons réalisé des ba-
layages manuels continus de plus de 30 GHz et de prés de 15 GHz de fagon automatique.
De plus, le programme permet de sélectionner une zone fréquentielle par sauts de mode,
puis de balayer continiiment la fréquence de I’OPO. Bien que des développements soient
encore a mener, des progrés sensibles ont pu étre obtenus. D’une part le nombre de mi-
roirs a été réduit, passant de cinq a trois, le nombre de cales piézo-électriques a également
diminué de 3 & 2. L’encombrement du corps de I’'OPO a donc été fortement réduit, avec
pour conséquence une bien meilleure stabilité mécanique et donc fréquentielle. L utilisa-
tion d’une translation motorisée devrait permettre de balayer automatiquement sur toute
la bande.

Enfin, nous nous sommes intéressés au controle de la longueur d’onde de I’'OPO au moyen

de composants simples et robustes.
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Celui qui excelle ne discute pas, - 11

maitrise sa science et se tait.

LAO-TSEU [Tao t6 King, LXXXT |

multigaz. Afin d’atteindre cet objectif, nous avons été amenés a considérer le mélange a trois

ondes et a développer plus particulierement des oscillateurs paramétriques optiques doublement
résonnants. Aprés avoir rappelé au chapitre 1 les principes fondamentaux de la conversion
paramétrique, nous avons donné au chapitre 2 un bilan des performances du DROPO a cavités
imbriquées développé a 1’Onera/DMPH. Ceci nous a permis de mettre en évidence les difficultés,
rencontrées lors des études précédentes, qui limitaient les performances de cette source. A partir
de simulations du comportement de ’OPO en régime continu, nous avons pu préciser les causes
des limitations rencontrées que nous avons analysées au cours du chapitre 3. La suite de ce
chapitre a été consacrée au développement de la source, tout d’abord par ’automatisation du
balayage en fréquence. Pour cela, un programme a été entiérement développé non seulement
pour réaliser le balayage en fréquence, mais également pour établir la zone fréquentielle a balayer
dans la bande de gain paramétrique. Nous avons pu obtenir un balayage continu en fréquence
sur 100 GHz en quelques dizaines de secondes, limité uniquement par la course maximale des
cales piézo-électriques, pour des longueurs d’onde comprises entre 3,8 et 4,3 pm limités par
les réseaux du PPLN. Par ailleurs, pour répondre a certaines applications qui requiérent une
fréquence stable au cours du temps, par exemple de type lidar, nous avons prolongé le domaine
d’utilisation de ce programme pour stabiliser la fréquence a n’importe quelle valeur choisie dans
la bande de gain paramétrique. Une stabilisation de la fréquence signal de +2,.8 MHz a ainsi
put étre obtenue de facon automatique.

Les performances du DROPO ont été validées pour 'analyse de gaz. Nous avons ainsi
réalisé un banc optique pour des mesures de transmission a travers une cellule remplie d'un

gaz connu a une pression déterminée (chapitre 4). Les spectres que nous avons obtenus, pour
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différentes espéces gazeuses (COy, NoO, CHy et SOs), a différentes pressions et a des longueurs
d’onde comprises entre 3,8 et 4,2 pm, sont en bon accord avec les spectres théoriques obtenus
a partir de la base de données Hitran. De méme, les spectres enregistrés grace a la détection
photoacoustique nous ont permis de mettre en avant les capacités de mise en ceuvre du DROPO
pour cette technique trés sensible, et son potentiel pour le développement de capteurs de gaz
multi-espéce ultra-sensible.

Un point important du développement de cette source a été de valider son pompage par
un micro-laser, démontrant ainsi le potentiel de miniaturisation de la source. Finalement, nous
avons validé une nouvelle architecture plus compacte, en vue de s’affranchir des problémes
de réflexions parasites qui complexifiaient 1’asservissement de la précédente architecture. Le
chapitre 5 nous a permis d’expliquer le fonctionnement de ce nouveau systéme, de décrire le
montage expérimental qui lui est associé, et de faire le point sur les performances obtenues.
Nous avons pu obtenir l'oscillation paramétrique, et effectuer des premiéres démonstrations
expérimentales : démontrer le fonctionnement monomode et balayer contintiment la fréquence
sur 15 GHz. Sans pourvoir, pour des raisons techniques, mener a bien 'optimisation compléte

du systeme.

Perspectives

Les perspectives de cette étude sont multiples, une part importante consiste a développer
des capteurs de gaz multi-espéces de haute sensibilité. Ceci peut étre réalisé dans un premier
temps en utilisant une cellule photoacoustique résonnante pour le taux de répétition de la
pompe. D’autres techniques d’analyse, telles que le mélange dégénéré a quatre ondes, peuvent
éventuellement étre mises en ceuvre avec cette source. Une autre perspective de cette source
est son utilisation pour réaliser des mesures Lidar a courte portée, en tirant avantage du fonc-
tionnement impulsionnel de cette source et de sa capacité a étre verrouillée trés précisément en
fréquence.

Les capacités de la nouvelle cavité OPO n’ont été que partiellement évaluées, notamment
I'optimisation de la phase retour entre les ondes n’a pu étre étudiée. De nouveaux modes de
fonctionnement de la source peuvent étre d’ores et déja envisagés, par exemple une émission

bi-fréquence.
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Annexe A

Modélisation du DROPO en régime

continu

Dans cette annexe, nous allons développer les détails de calcul conduisant a l’expression
du seuil d'un DROPO en régime continu. Nous allons faire deux types de calcul. Dans le
premier cas, nous faisons I’hypothése que la pompe n’est pas dépeuplée, et nous évaluons le
seuil de ’OPO en fonction de la fréquence. Dans le second cas, nous reprenons les hypothéses
développées par Siegman [Sie62] en vue de calculer le seuil et efficacité de conversion du
DROPO; la répartition longitudinale des champs résonnants est alors supposée constante dans

la cavité. On retrouve une partie de ces résultats dans des articles de Bjorkholm [Bjo69, Bjo70].

La démarche suivie lors des deux modélisations est schématisée par la figure A.1. Dans
un premier temps, on détermine des miroirs équivalents 7" et r°“ pour ’ensemble des mioirs
M; a My du DROPO a cavités imbriquées. Dans un deuxiéme temps, on calcule I’évolution de
l'intensité des ondes signal et complémentaire en supposant une pompe non dépeuplée (1¢" cas),
ou bien on calcule I’évolution de l'intensité de 'onde pompe en supposant une répartition

2nd

longitudinale des intensités signal et pompe constante (2" cas).

A.1 Simulation du seuil avec I’hypothése de la pompe non

dépeuplée

Pour cette simulation, nous considérons les paramétres de la figure A.1, pour le premier cas.
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pompe non dépeuplée
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2nd cas :

répartition longitudinale des intensités
signal et complémentaire constante

Schéma du DROPO

En utilisant le changement de variable (équation C.3) introduit en annexe C et a partir du

systéme 1.7, on trouve I’évolution de 'amplitude des champs signal, complémentaire et pompe

dans le sens négatif ; donnée par les équations suivantes :

a; (0) =r"|a; (1) —iga, () a;" (1) exp (_iAg lﬂ o <_2”ZSZ>
af (0) =7" |a; (1) —iga, ()ag™ (1) exp (_ZA; l)] o (‘2”71_6[)
[ Akl !
a; (0) =7r"|a, (1) +iga; (I)a_ (I)exp (z 5 )} exp (_QM%> +azoree

De méme I’évolution de 'amplitude des champs dans le sens positif est donnée par :

+
S aS

+

c aC

(0) —iga, (0)a

(0) —iga, (0)a]" (0)exp (—27)1 exp (_%A_C)

:a; (0)+igat (0)ar (0)exp (ZT)] exp (_zmA—p)

n,l
As

Akl
+(0) exp (—’LT):| exp (—22'7r

Ak

)

Ak

nyl
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A.1 Simulation du seuil avec I'hypothése de la pompe non dépeuplée

ou le coefficient g est donné par la relation :

Akl
g = Kl sinc (T) (A7)
Ry (A8)
¢\ nsneny,
=4 (A.9)

+

Par la suite, pour simplifier les notations, on remplace les termes a; (0) par a;, et 'on développe

I’équation A.1, on obtient :

, J
(1 — "% exp (—4i7rn )) as =
As
AkLY sl s c
— ig exp (‘zT) Tt exp (—42'#7;\8 ) {r?“t + e exp (—22’771 (Z—Z — Z—s — Z—c))} a,a,

. sl s c
+ gZTQ"TZ“trf:’“t* exp (—4i7r7j\s > {exp <—2i7rl <Z—Z — Z—S — %)) \%]2 + \%\21 s (A.10)

Maintenant si on considére que la pompe est non dépeuplée, c’est a dire que 'on est proche du

seuil, on peut faire 'approximation suivante :

exp <—2i7rl (% - % — %)) |a,|” > |a.|”
D s c

. 1
ry =it exp (—4i7r7;—]) = |rj| exp (—ip;) je{s,c,p} (A.11)

J
rout — [ exp (—ip?™) (A.12)
Agpom _ SOZM _ gDgut _ SOgut (A.13)

n, ns n

Ak =97 | =2 =8 _ ¢ A14
(E-%-%) (A10)
0= Akl+ Ap™™ (A.15)
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L’équation A.10 devient :

[exp (ips) — |rs| + ¢ ]ap|2 ‘r;"| |r§“t| |7"2“t’ exp (—1 8)} Qs =

—igexp (—z%) 2| [ ret] + [rot] [re| exp (—i6)] apa (A.16)

On obtient une équation équivalente en partant de I'’équation A.2. A partir de I'équation ainsi
obtenue et de I’équation A.16, on peut éliminer les champs A, et A., ce qui nous donne au

deuxieme ordre en g :

(exp (ips) — |7s]) (exp (—ipe) — |re|) =
exp (=i (pe +6)) | exp (i (o, + 9)))]

gl ree] [ [rge|]

A lapl ] [rel |1+ [ * + Jroe| ( (A.17)

Apreés avoir séparé partie réelle et partie imaginaire de ’équation A.17, on obtient, a partir de
la partie réelle, la relation donnant le seuil du DROPO :

1 1 s c s ¥e) T |Te s) — |l's c
i = Lol = Lo (e 05— ) = s () — e )
g% |rs| |re| (1 + !rgut‘ + }T§“t| (cos(soc+ ) 4 T’ZSTSL‘)T;;L”)>>

et

(A.18)

Notons que la phase ¢; correspond a la phase accumulée par I'onde j pendant un aller-retour
dans la cavité. Donc, lorsque I'onde est résonnante, ¢; = m x 27, m entier. Dans ces

conditions, si on remplace g par son expression A.7, le seuil s’écrit :

s Ne Ny Eg € (1 —rg]) (1 —|re])

272 cim 2 (AkL 2
O LTI U NTAY (W s poapy G a——

(A.19)

]seuil =
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A.2 Simulation de l'efficacité avec 'hypothése de la variation spatiale des ondes résonnantes
pratiquement constante

A.2 Simulation de l'efficacité avec I’hypothése de la va-
riation spatiale des ondes résonnantes pratiquement

constante

Pour cette simulation, nous modélisons notre OPO avec les paramétres de la figure A.1,
pour le second cas. Sachant que, dans un premier temps, on ne considére pas de réflexion de la
pompe. De plus, les réflexions en entrée et en sortie, pour les ondes signal et complémentaire,

sont considérées identiques.

Sans réflexion de la pompe sur le miroir de sortie

L’évolution de 'amplitude de la pompe est régie par les équations suivantes (voir 1.7et C.3) :

da~+
%;T(Z) =iKasa. exp (—i (Akz + Ap?)) (A.20)
da-

CLZZ(Z) = —ikasa. exp (i (Akz — Ap7)) (A.21)

De plus Ap™ | respectivement Ay~ est le déphasage entre les trois ondes en entrée de cristal
en z = 0, respectivement en sortie de cristal en z = 0.

En absence de retour de pompe sur le miroir de sortie, on a :

ay (0)=a, et a,()=0 (A.22)
On obtient les relations :

a

=t

(2) = ap + ik asaczsinc (% z> exp (—i (% z+ Agp*)) (A.23)

a7 (2) = —ikasa, (z — 1) sinc <% (z — z>> exp (z <% (z+1) — A@)) (A.24)

Sur un aller-retour des ondes signal et complémentaire dans la cavité, les différentes phases sont

reliées par la relation suivante :

o7 =2kil+¢f +¢  je{sc} (A.25)

out
J
déphasage entre les trois ondes est optimal pour la conversion paramétrique dans le cristal dans

ol 2 est le déphasage a la réflexion sur le miroir de sortie équivalent pour l'onde j. Le
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les deux sens. On arrive aux équations donnant les déphasages. Pour le trajet positif, 'onde

pompe se convertit en onde signal et complémentaire avec la relation de phae donnée par :

Akl 7

— +ApT=—= A.26
5 TAY 5 (A.26)

Pour le trajet négatif les ondes signal et complémentaire se reconvertissent en onde pompe avec

la relation de phasse donnée par :

Akl 7
— —Ap  =— A.27
5 = (A.27)
Compte tenu de la conservation de I’énergie, on obtient :
m |l = |af O = |ag O] = 2am, Jaf* + 2a0m, o] (A.28)

Ou «ay est la perte de puissance sur un passage. Ainsi, si on ne considére que les pertes a la
réflexion sur les miroirs cela nous donne, avec les notations de la section précédente : a, =

1— |row)? =1 — |'r*f;”|2 =1 — |rg|. Par ailleurs les relations de Manley-Rowe nous donnent :

|as|2 . Ws O Ne

= A.29
|CLC|2 We Qs Mg ( )
On peut donc simplifier le deuxiéme membre de I’équation A.28 :
2, |as]” + 2aen, |a* = 2a; njﬁ |a,|? je{s,c} (A.30)
Wy
Si on développe le premier membre de I’équation A.28, on obtient :
2 2 _ 2 2 2
my [lal” = [a O = |a; O] =ny [a2 = (@, — g0, = (g, a.)’] (A.31)
Si on utilise la relation A.29 pour substituer a.., et que I'on réécrit I'égalité A.28 en utilisant les
2
relations A.30 et A.31; et enfin que 'on divise par |§ ;‘p , on obtient :

2
Qg Mg Wp We Olg Mg We Qg Mg 2
—— =g\ w9/ ] las (A.32)
Np Ws Ws O N Wg O MNe
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pratiquement constante

Rappelons les relations suivantes :

) 21, ,

i|m = A33

ol = 5o ielse) (4.33)
21

oy * = —F (A.34)
WpépcC

Ce qui nous conduit, & partir de I’équation A.32, a la relation liant les différentes intensités :

Wp [j Iseuil Ip .
= =2 -1 A.35
Rt (« J jelsel (4.35)

s Mg My Ol QU € C°
2w w, d? 12 sinc? (%)

avec Loorit =

Finalement 1'efficacité de conversion pour un DROPO est donnée par :

0= ISZIC:%<\/N—1) (A.36)

ou N est le nombre de fois au dessus du seuil. On remarque que 'efficacité atteint un maximum

de 50% a 4 fois au dessus du seuil.

Il est possible de supprimer la reconversion de la pompe, par exemple dans une cavité en

anneau. Les relations A.28 et A.36 deviennent alors :

my [lal” = laf O] = 2a5n, la,* +2acne Ja.P (A37)
L+1. 4

= =— (VN - 1) A.38

TV, TN ( (A.38)

Dans ces conditions 'efficacité de conversion peut atteindre 100%, pour N = 4.

Avec réflexion de la pompe sur le miroir de sortie

Dans le paragraphe précédent, on a considéré que le champ pompe n’était pas réfléchi

en sortie de DROPO (ie a,, (I) = 0). Maintenant, on introduit un coefficient de réflexion en
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amplitude r°%, d’ou la nouvelle condition aux limites :

p

a, (1) =roal (1) (A.39)

Ce qui nous donne pour ’évolution de I'amplitude du champ pompe dans le sens négatif :

a, (2) =r3"at (I) —ikasac (z—1) sinc (% (2 — z)> exp (z (% (z+1) — A¢—))
(A.40)

La relation A.27 se trouve également modifiée, car le déphasage entre les ondes au retour dans
le cristal n’est plus libre. Puisque les trois ondes sont réfléchies. On obtient ainsi les relations

sulvantes :

Akl

At =3 (A1)
% —Ap~ = — (% + Agp*) — (AkL+ Ap™) = g -0 (A.42)
La relation de conservation de 1’énergie devient :
m |l = (1= | *) o O = |ay O] = 200, Ja,f +2acnc o (A43)
On a les relations suivantes :
lay (O] = (a, — ga )’ (A.44)
’a; (O)‘2 = ‘r;“t}g ’a; (l)|2 + (g as ac)2 —2ga,a. |7";“t’ cos (0) |a; (l)‘ (A.45)
On obtient ainsi la relation liant les énergies :
Z_j% =21+ |rg"| cos (6)) ]s]e:iz < ]:;u - 1) je{s.c} (A.46)

N N Ny Og Ol € c?

2w we d? 12 sinc? (L) (1 + |rgvt| cos (8))2

avec Loorit =
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De méme lefficacité de conversion est donnée par :

- Is;;Ic — (14 1] cos (8)) % (\/ﬁ_ 1) (A.47)

Pour N = 4, c’est a dire en pompant 4 fois au dessus du seuil, on obtiendra une efficacité de
100% si on a [ro"| cos (6) = 1.
Validité des deux relations donnant le seuil

Si on veut mettre les équations A.19 et A.46 sous la méme forme, il faut remplacer

(1—|r;]) =«; je{s,c}. Ce qui nous donne les relations :

s s Mg Ny Eg € (1 —rs|) (1 = |rel)
seutl = 272 ¢ine? Akl 2
T (e e
(A.48)
L= N ey o € (L —rs|) (X = re]) (A.49)

2w, we d? 12 sinc? (£EL) (1+ |rge| cos (9))2

On constate donc que, malgré des hypotheéses de départ assez différentes, les expressions des
deux seuils obtenus sont assez proches. La premiére méthode est valide lorsque la pompe n’est
pas dépeuplée, par conséquent les coefficients de réflexions du miroir de pompe ne peuvent
pas étre pris trop grands. La deuxiéme méthode, quand a elle, suppose que les amplitudes du
signal et du complémentaire ne varient que trés peu a la traversée du cristal, par conséquent
le gain est faible et les coefficients de réflexions des miroirs signal et complémentaire doivent
étre élevés. L’avantage de la deuxieme méthode est que, non seulement elle nous permet

d’évaluer le seuil, mais qu’elle nous donne également 1'efficacité de conversion du DROPO.

Il est donc clair que les domaines de validité de ces deux modéles ne se recouvrent pas
totalement. Concernant les cas que nous avons rencontrés durant cette étude, on peut remarquer
que les coefficients de réflexions des miroirs signal et complémentaire sont élevés (bien que le
miroir de couplage complémentaire ait une amplitude de seulement |r?| = 0.84), ainsi on reste
dans le domaine de validité des deux modéles. A la nuance prés que les coefficients de réflexions
des miroirs d’entrée et de sortie sont différents pour la longueur d’onde signal, ce qui ne rentre
pas tout a fait dans les hypothéses du deuxiéme modéle.

Par contre lorsque 'on renvoie 80% de la pompe, il est possible que la pompe soit partiel-

lement dépeuplée, ce qui sort du domaine de validité de la premiére méthode. Par conséquent
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on utilise la deuxiéme méthode pour simuler le comportement de notre DROPO lorsque 1'on

renvoie la pompe pour un double passage dans la cavité.
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Annexe B

Description du programme de controéle des
PZTs

Le programme qui controle le déplacement des miroirs a été développé sous Labview. Il
permet d’'une part de controler le déplacement des miroirs pour réaliser un balayage continu
et monomode de la longueur d’onde. Et d’autre part d’enregistrer le signal lors des mesures

d’absorption et de détection photoacoustique.

Nous présentons ici les interfaces graphiques ainsi que les grafcets qui y sont associés.

Initialisation

Avant de lancer le progamme 'opérateur doit régler, si besoin, les paramétres de la carte
d’acquisition et du controleur des PZTs ainsi que les longueurs d’onde qu’il souhaite atteindre
ou les zones qu’il souhaite balayer. S’il veut balayer un intervalle spectral le coefficient b sera

mis a -1 de sorte que le programme n’effectue jamais la macro M3 (Fig B.2).

FI1GURE B.1: Interface d’initialisation
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@
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FiGURE B.2: Boucle principale

Sauts de modes

Pour se rapprocher de la longueur d’onde finale, on réalise des sauts de modes en déplacant

un seul miroir. Lorsque I'on a balayé tous les modes possibles en déplagant un miroir, on déplace
légérement 'autre miroir pour atteindre d’autres longueurs d’onde.

Evolution de la longueur d'onde par sauts de modes

Longueur d'onde
signal recherchée

I 1462.300000

Longueur
d'onde mesurée

|1462.269800

Ecart maximum
autorisé

“40.05

Stop le
programme

STOP
30 40 50 60 70 80
Nombre de mesure

F1GURE B.3: Interface de I’évolution par sauts de modes
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M1 E1
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F1GURE B.4: Macro 1: évolution par sauts de modes

Balayage de la longueur d’onde

Pendant que 1'on balaye la longueur d’onde, on enregistre le signal d’absorption que l'on
affiche en fonction de la longueur d’onde signal, sachant que ’absorption est réalisée a la lon-
gueur d’onde complémentaire. Dongc, si la longueur d’onde pompe change au cours du balayage,
on n’a pas une correspondance linéaire entre la longueur d’onde signal et complémentaire. Par

conséquent, la courbe d’absorption affichée peut étre déformeée.
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Spectre

mplitude

<T 0.3-

0.0-1

s
1462.20 1462.25 1462.30

Spectre d'absorption

e
1462.35 1462.40

Longueur d'onde [nm]

L e
1462.45 1462.50 1462.55

e
1462.6

idler/signal
é|-2.27

pump/
1-0.72

*|

Stop Balayage

STOP

M2

Calculde 6V(m) ,N;m =20

n=20

opt

|
V.=V.+oV(m); V, :Vs_[a% ] }é\/(m) : \/p :\/p +a)c(1_
(0] a)p

s T¢C

opt
C

L”jé'\/(m);n—ml;m—mﬂ

n+ N|24

Mesure du signal d'absorption

+a=N

Mesure A

=1 \z

52

—ﬂf‘ﬁa

FIGURE B.6: Macro 2 : balayage continu de la fréquence

Stabilisation de la longueur d’onde
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Lorsque 'on est suffisamment proche de la longueur d’onde recherchée, il suffit uniquement
de modifier la position du miroir signal en fonction de la différence entre la longueur d’onde re-
cherchée et mesurée, puis de repositionner les deux autres miroirs au bout de quelques secondes
pour compenser les fluctuations importantes de la longueur d’onde pompe et des instabilités

mécaniques.

:
B
8
B
B

FIGURE B.T7: Interface de la stabilisation de la fréquence

M3 E3]

=+ 1
31}, =0
11
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+ 1
(33 Mesure 4

A +[A-4|<b

n, # N34 V.=V +a (1)
I --nS = NS —— —_
A=A|>b
1 s3]

FIGURE B.8: Macro 3 : stabilisation de la fréquence

Optimisation de 'intensité du mode
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Chapitre B - Description du programme de contrdle des PZTs

Cette optimisation s’effectue en lisant le spectre signal au Fabry-Perot, puis en détectant
Iintensité du pic a la fréquence désirée.

J

(om (o

peaks/valleys threshold width Localisation PA Localisation P1

gvalleys | glo.0115| gs | a 133 1163

FI1GURE B.9: Interface de 'optimisation de 'intensité

Maximisation intensité

M4 @

+1

54

F1GURE B.10: Macro 4 : optimisation de 'intensité
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Ajustement position M

mM5| |E5

1
51— n_ =0
+ 1
E—,Q]_nc =n_+1
+1
63 V.= V. +5V
J1
[54[—mesure de T, .
+1
G5V, =V, - 26V
41
1 (56— mesure de |
--1 2 1
Al R 5\/{1?0“ ; i;ﬂode - 1}
c, mode mode
I +n_ =3

Fi1GURE B.11: Macro 5 : ajustement du miroir complémentaire My

187



Chapitre B - Description du programme de contrdle des PZTs

Ajustement position M|

M6 E6
611 n, =0
11
I:GCE’_ V, =V, + oV
I
[64}—mesure de I, .
I:é;jl—vp =V, - 20V

A E-;(-E;_ mesure de 2,
11

. ;tZI:Gﬂ_ v, :Vp+5V[

| S

mode mode + 1

2 +Il

mode mode

|

FiGURE B.12: Macro 5 : ajustement du miroir pompe Mj
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Annexe C

Modélisation du DROPO en régime

impulsionnel

Il est indispensable de posséder un outil de simulation qui permet de dimensionner les diffé-
rents éléments consituant un OPO. Par exemple, évaluer la focalisation de la pompe nécessaire
pour atteindre le seuil d’oscillation. Le comportement d'un OPO est assez différent en régime
continu et en régime nanoseconde. C’est pourquoi, il nous est indispensable de posséder un
programme de simulation adapté au régime nanoseconde. Il existe un programme d’acces libre,
développé par I'organisme de recherche américain Sandia [SNL]|, qui permet de simuler les OPO
en régime nanoseconde. Cependant, il ne permet pas de faire varier tous les paramétres dont
nous pouvons avoir besoin. Un autre programme a été développé par Dubois [Dub97| et Victori
[VicO01], mais le temps de calcul est beaucoup trop long. C’est pour ces raisons qu’'un programme
a été développé a I’Onera.

C.1 Monomode

Dans un premier temps ce programme simulait le comportement d’un SROPO [Jea00][Dra01].
Il a ensuite été développé pour simuler le comportement d’'un DROPO, enfin comme nous pour-
rons le voir dans la section C.2, il a été modifié pour simuler le fonctionnement multimode
longitudinal. L’originalité de ce programme réside dans 'hypothése que les faisceaux étudiés
ont une symétrie de révolution. Ainsi, la transformée de Fourier a pu étre avantageusement
remplacée par une transformée de Hankel, réduisant considérablement le temps de calcul.

Le programme résoud le systéme d’équations 1.7. Cependant il suppose, dans un premier
temps, que les termes faisant intervenir la vitesse de groupe et la dispersion de vitesse de groupe
sont négligeables. De plus, il rajoute un terme simulant Pabsorption dans le cristal < A;, et

un terme qui représente la diffraction ﬁA 1A;. Le symbole A, étant 'opérateur différentiel
J
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Chapitre C - Modélisation du DROPO en régime impulsionnel

Laplacien transverse, défini ici par :

0 0
Al = —— 4+~
T on? 0y?
Le systéme d’équation devient donc :
04, iw, Ak o 1
— P = P AgAeT R -2 A A
0z cny, 1 ¢ 2 P 21k, ik
0A Tw , Q 1
=l Ay AT AR 24— AL A,
0z CMNe 15 s € 2 21k, +
0A Tw , Q 1
S = Ry Ay Ar e A ALA 1
0z cnsdeff p e € DI Y 7 (C.1)

Pour effectuer le calcul, le programme réalise deux discrétisations, une temporelle et une spa-
tiale. La discrétisation temporelle correspond au temps d’aller retour des ondes signal et complé-
mentaire dans la cavité. La discrétisation spatiale est réalisée dans le programme en découpant
le rayon sur lequel est effectué le calcul, sachant que ce rayon est étendu sur une dizaine de fois
le col de faisceau pompe. Pour les impulsions de la pompe, on peut choisir la fonction que 1’'on
souhaite. Par défaut, on choisit une fonction supergaussienne (eq C.2), sachant que la plupart

du temps on fixera les coefficients G et S & 1, on a donc la fonction suivante :

N2G ()25
A(ay) = K e(1) " e2(5) (C2)
On calcule le coefficient a en écrivant :
T 2
S A O = | 4y(+5)
1 2G
soit 5= e~2a(3)
d’ou a=2%"11n(2)

Le calcul du coefficient de normalisation &k est le suivant :
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C.1 Monomode

_QZO/// | Ay (z,y,t)|? da dy dt

+o0o

= e [ (i) g [ e2(5)”
—K 2
=57 / ) dt / e 0 mrdr
Le calcul des deux intégrales nous donne :
+o00
2a( £)?¢ 2T 1
/e—“(T) dt = : r(1+_>
o (2a)2c 2G
i of = \*? T w2 1
/e <W) 2rrdr = 10F<1+—>
25 S

Sachant que I' (z) est la fonction gamma d’Euler. Finalement, on obtient le coefficient de nor-

malisation :

E Zy25+! In(2)%

K =
Twin, TT(1+ %) I (1+4%)

On considére que 'accord de phase est réalisé par quasi-accord de phase, c’est & dire Ak = 0.
Avant de résoudre le systéme C.1, on remarque que le terme de diffraction couple les évolutions
des amplitudes en différents points du découpage spatial, alors que ce n’est pas le cas pour
les autres termes. On utilise donc la méthode du split-step, c’est a dire que 'on résout les
équations du systéme C.1 en deux étapes [Smi99]. Le principe du split-step est donc de résoudre
le systéme C.4 sur une longueur dz, puis de résoudre le systéme C.5 sur cette méme longueur.
Pour la résolution on peut normaliser les équations, posons :
nj

a =24, je{scp) (C.3)

Wi

o — deff WsWeWp
C NNy

Le premier systéme est donc le suivant :
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0z R

da. . . c

02 :Z/fapas—?ac

oa , «

as:u@apai—?sas (C4)
z

En utilisant les mémes notations le deuxiéme systéme devient :

da, 1

EEE T

da, 1

9.~ 3k

OJag 1

0z 21 kg s (C5)

La résolution du systéme C.4 s’effectue par 'intermédiaire d’un algorithme de Runge-Kutta
(Bogacki-Shampine (3,2) Pair) [Bog89]. Cette méthode utilise un pas auto-adaptatif, ce qui
permet de gagner du temps de calcul lors de la résolution des équations couplées dans le cristal.
La résolution du systéme C.5 est réalisée grace a la transformée de Hankel comme on peut le
voir sur le schéma C.1. Le détail de cette transformation, dans notre cas particulier, peut étre
trouvé dans l'article [Dra01]|. On peut toutefois noter que les matrices de transformée de Hankel
et de transformée Hankel inverse sont indépendantes des paramétres de propagation. Ainsi elles

sont calculées une seule fois en début de programme, réduisant considérablement le temps de

calcul.
T mnsformation
de Hankel _ ~
a,(r.2) - a,(p.)
; ? exp [iﬂj/:pzdz}
. T mnsformation !

de Hankel inverse ~

aj(r,;—l—dz): aj(p,z—l—dz)

FIGURE C.1: Principe de résolution de la diffraction

Pour prendre en compte les réflexions des ondes signal, complémentaire et pompe en sortie
et en entrée de cavités, on calcule en début de programme les matrices de réflexions équivalentes

pour les trois ondes. De méme, le programme calcule les modes de cavité pour les ondes signal
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C.2 Passage au cas multimode

et complémentaire en fonction des rayons de courbure des miroirs, de la longueur du cristal et
des distances entre les différents miroirs. La méthode s’inspire du calcul développé par Fox et Li
sur les modes de cavités [FoxG1]. Ce calcul permet de controler si les cavités sont stables et s'il
n’y a pas trop d’effet de bord. De plus, ce calcul permet de connaitre le déphasage a ajouter aux
amplitudes lors du tour dans la cavité. En effet, les longueurs que ’on rentre dans le programme
sont approximatives et donc si on n’ajuste pas la phase lors du tour dans la cavité, les ondes
ne sont pas résonnantes. Une derniéere chose doit étre introduite lors des premiers tours dans
la cavité, c’est le bruit qui permet de démarrer 1'oscillation [Ari99]. On place un “demi-photon
par mode”, la densité volumique associée a chaque mode s’écrit donc :

fuw; w3 L;

= m avec V=—2

U; 5

orona U;= %80 |A§ide|2

On obtient donc la relation suivante :

, 2Zychn; 1 n;
|a;”de| =, /2220 —— sachant que Zy = Ho . c= ooa; =LA
7ijLj €0 v Eolo Wi

Les tests ont montré qu’une modification du bruit d’'un facteur 10 ne provoque pas de

changement majeur dans le résultat final, par contre si on change d’un facteur 1000 on obtient
des résultats a 10% prés. En ce qui concerne la phase du bruit, elle ne joue pas un role trop
important, car lorsque 1’on change aléatoirement les phases du bruit de chacune des ondes, a
chaque tour de cavité, le résulat final varie d’une simulation & 'autre de moins de 5%. Par
contre, pour le programme multimode cette phase peut changer la répartition de I’énergie entre
les différents modes de maniére un peu plus importante, et surtout pour les modes les moins
intenses.

Ce programme a été validé pour plusieurs cavités différentes [Rib01, Des05|. Il nous a
d’ailleurs permis de réaliser des calculs de dimensionnement du DROPO pour le pompage
par un micro-laser (Chapitre 5). De méme, bien que ce programme soit optimisé pour des

impulsions ns, nous 1’avons utilisé pour calculer le seuil avec des impulsions ps.

C.2 Passage au cas multimode

Le programme de simulation du DROPO en régime impulsionnel que nous venons de pré-
senter, fait I’hypothése que les trois ondes sont monochromatiques. Or, nous savons que méme

lorsque les cavités du DROPO sont bien réglées, il y a toujours plusieurs couples de modes qui
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Chapitre C - Modélisation du DROPO en régime impulsionnel

sont partiellement superposés. C’est pourquoi il est important de disposer d’un programme qui
prend en compte ce risque et ainsi permet d’évaluer la compétition entre les différents couples
de modes. Ces simulations sont utiles pour calculer plus précisément les seuils d’oscillation et
nous permettre également d’évaluer les réglages de cavités pour émettre de fagcon monomode.
Dans un premier temps le programme a été développé pour un SROPO multimode [Ter05],

puis on est passé au DROPO multimode.

Nous allons décrire les changements a effectuer pour passer de la simulation du DROPO
monomode au multimode. Pour le passage au multimode, on doit revenir sur une approximation
selon laquelle le terme faisant intervenir la vitesse de groupe est négligeable [Ari99, Ari01].

Rappelons les équations de conservation de I’énergie et de I'impulsion :

Wy = Ws + We

Np Wy = Ng W + N We

L’équation de conservation de I’énergie est obligatoirement réalisée, ce qui n’est pas le cas de
la conservation de I'impulsion. Or, lorsque 'on effectue une simulation monomode on part du
principe que le quasi-accord de phase est réalisé pour les trois ondes en ceuvre, d’ou Ak =
0. Mais lorsque l'on passe au multimode, cette égalité n’est pas parfaitement vérifiée pour
tous les couples de modes, on doit donc calculer les différents déphasages. On considére donc
que le quasi-accord de phase est obtenu pour le couple de mode central. D’ailleurs pour la
simulation d’'un DROPO multimode, on doit au préalable calculer tous les couples de modes
signal et complémentaire susceptibles d’osciller a priori. On doit donc, en fonction des longueurs
des cavités, des finesses des cavités et des fréquences signal et complémentaire, calculer le
recouvrement de chaque couple. Ainsi, suivant le recouvrement entre les modes, on doit ajouter
un déphasage au tour dans la cavité pour chacune des ondes du couple. Car si le recouvrement
n’est pas idéal cela veut dire que les ondes ne sont pas parfaitement résonnantes dans la cavité,

comme on peut le voir sur la figure 1.18. On a donc les relations suivantes :

émis e 5 53 FC

w = N — —0p = = =
c L. 0s Fr. 4+ 0. Fs
émis 7TC+5 5CF5

w =m — —_—
y L, “6,F +6.F,
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C.2 Passage au cas multimode

Sachant que les finesses des cavités sont définies par les relations :
1
112 ,.312\*
A G
F
_ 112,32
L—/[ral™ [rg]

1
2 2\ 4
w (172 ref)
F.=

B 20 412
L—/Ir2l7 el

Le systéme d’équations est donc composé de 2 N+1 équations, une pour la pompe et N couples

d’équations pour les ondes signal et complémentaire :

04, 1 04, a, Ak
—t———=——=A4,-—A A, —al6 Agm Ao €207
0z +vg7p ot 2 P2 k; LAt ffmzl ‘
0A 1 0A Q@ 1 :
c,m em e . _ - A Ac . de A A* iAkm 2z
0z + Vge O 2 v Kem + i CNem 152 Sam €
0A 1 0A o} 1 ,
s,m smo_ s . A As m de A A* 1Ak 2z C6
az + /Ug7s at 2 ) k 1 + /L c sm ff P c,m € ( )

Il faut également souligner que l'on a supposé que les différents couples de modes signal et
complémentaire ne se recombinent pas pour redonner des fréquences autres que la fréquence
pompe. De méme, on néglige toutes autres recombinaisons de fréquences qui pourraient in-
tervenir. Effectuons le changement de variable suivant : t = t — ; On retrouve ainsi des

différences de vitesse de groupe dans le systéme d’équations. On réalise de plus un changement

de variables équivalent a celui du systéme monomode, c’est a dire :

Wjm = nijj,m je{s,c} me{l,..,N}

d We mWemW
fo = L [TemZom*p me{1,...,N}
c Nos,mMe,mMp

On obtient donc le systéme de 2 N+1 équations suivant :
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N
LT S P e
= D X D m Ws,m Uem
z 2 21k
8 P m=1
Ol 1 1\ Oac,, Q. ;
, , . Ak
4 — = — ) = Ao — AL + ik ayal,, e
Oz Ygc  Ugp ot 2 2ikem
OUs.m 1 1\ Oasm Qg 1 ;
» » . * 1Akmz
5 T \on T hy) ot T T2 e g, A U m Gy as, BT (C)
9,5 9.p sm

Comme pour la simulation monomode on procéde en plusieurs étapes, sauf que pour le multi-
mode on rajoute une étape supplémentaire pour prendre en compte la différence de vitesse de
groupe. De maniére similaire & la deuxiéme étape le calcul s’effectue dans le domaine fréquentiel.

Ainsi on a les relations suivantes :

dajm (2:t) < 1 1 ) 0 m (2,t)

0z Vgj  Ugp ot
8 (2. , 1 1)\
par transformée de Fourier 9a;m (2,8) =iAw | — — — | @jm (2,Aw)
0z Vgp Vg ’
. X ~ ~ zAwdz(U 1 > .
aprés intégration ajm (2 + dz,Aw) = @;m (2,Aw) e or vai)  je{s,ct me{l,..,N}

I1 suffit donc de faire une multiplication par une exponentielle pour réaliser la troisiéme étape.

& oposim =
— Wavelength: — Pump Plat:
Pump (um] : ldler (um) : Pulse width (n=) SUpergaussian | Spatial and temporal
1.064 40 89 1 enetgy profiles
Waist () : Supergaussian : |:| Temporal energy profiles
a0 1
r— Crystal [] Phases
Length (i) © Temperature ("C) Energy (pt):
5 100 =]
Crystal Reflectance : Phase shift :
|ppLN type 0 _.v.i s _pii2 Start simulation
— Signal cavity ———————— — ldler cavity
Mirror 1 Mirror 2 M‘] ¢ Crystal MQS Mirror 1 Mirror 2
D1 (mm] : D2 (mm] : I - I D1 (mm] : D2 (mm] :
01 i} 1111 o 13
dle—  dise
R (mm) R2 (mm) : d'] T R1 (mm) : R2 (mirm)
a0 Inf Inf 20
Reflectance 1:  Reflectance 2 : O N E R A Reflectance 1:  Reflectance 2 :
0935 0933 — 0.87s 07z
S ———

FiGure C.2: Conditions de la simulation du DROPO multimode

196



C.2 Passage au cas multimode

Nous avons testé ce programme pour simuler le comportement du DROPO lorsque 'on
change la différence relative de longueur entre les cavités signal et complémentaire. Le but
étant de pouvoir anticiper les réglages des longueurs de cavités optimales. On simule donc dans
les conditions de la figure C.3. La simulation du DROPO multimode nous donne les courbes C.3.
On a uniquement représenté l'intensité des différents modes signal qui se recouvrent au moins
partiellement avec un mode complémentaire. Expérimentalement nous obtenons les courbes C.4.
Ces courbes expérimentales ont été réalisées avec un analyseur de spectre Ando. La simulation
rend bien compte du comportement monomode du DROPO lorsque la différence relative entre
les deux cavités est de 7%. De méme, lorsque cette différence est de 2%, la simulation nous
représente bien ’émission multimode que I'on obtient expérimentalement. Par contre, I'espace-
ment entre les différents modes n’est pas identique entre la simulation et ’expérience, ce qui
peut s’expliquer par le fait que 'on ne connait pas parfaitement la longueur des cavités. De
méme, la simulation ne rend pas parfaitement compte de I'intensité relative entre les différents
modes. Quoiqu’il en soit le programme nous permet de prédire si le DROPO fonctionnera de
maniére monomode. De plus il nous donnera une bonne idée des intensités du ou des modes
émis par I’OPO.

20 20
40 40
50| 60
80| 80
100 100
120l T L] 120 ' | T

1448 1449 1450 1451 14492 14494 14496 14498 14500
Longueur d'onde [nm] Longueur d'onde [nm]

Intensité [dB]
Intensité [dB]

(a) 85 =7% (b) 5 =2%

FIGURE C.3: Simulation du DROPO multimode

-254
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,50 4
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.80,
14720 14725 14730 14735  1474.0 1462.2 1462.4 1462.6 1462.8 1463.0
Longueur d'onde [nm] Longueur d'onde [nm]

(a) 55 =7% (b) & =2%

F1GURE C.4: Mesure du spectre du DROPO
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Antoine Berrou

Développement d’un oscillateur paramétrique optique

pour la spectroscopie des gaz et ses applications

Résumé : Lorsqu’il s’agit de réaliser des mesures spectroscopiques, on se trouve rapidement limité
par la plage d’accord en fréquence des lasers qui est imposée par la répartition d’énergie entre les
niveaux des transitions atomiques ou moléculaires couplés par 1’émission stimulée. Afin de s’affranchir
de cette limitation, nous avons recours a la conversion paramétrique optique. L’étude que nous avons
menée, consiste & développer un oscillateur paramétrique optique (OPO) doublement résonnant a
cavités imbriquées permettant de convertir un rayonnement primaire (& 1 pm) en un rayonnement
accordable entre 3,8 et 4,5 pm de grande finesse spectrale (monomode longitudinal) en vue du dosage
sélectif de différentes espéces gazeuses. Nous procédons a 'automatisation du montage au moyen d’un
programme développé sous Labview qui permet d’atteindre des balayages en fréquence monomodes
continus sur une centaine de GHz, et une stabilisation en fréquence de £+ 2,8 MHz. Nous utilisons
ensuite notre source pour réaliser des mesures d’absorption directe ainsi que des enregistrements de
spectres photoacoustiques. Nous obtenons ainsi des spectres de plusieurs espéces gazeuses & différentes
pressions ; ces spectres étant en accord avec les spectres théoriques calculés & partir de la base de don-
nées Hitran. Finalement nous validons de nouvelles voies permettant de faire évoluer le montage vers
un dispositif plus compact et robuste. Ainsi, nous démontrons qu’il est possible d’obtenir 'oscillation
paramétrique & partir d’'un micro-laser. D’autre part, nous validons une nouvelle architecture que nous
appelons ‘OPO doublement résonnant avec retour de pompe & maintien de phase achromatique’.
Mots-clés : oscillateur paramétrique optique; infrarouge ; nanoseconde ; micro-laser ; balayage ; sta-
bilisation ; spectroscopie ; photoacoustique ; LiNbOs ; PPLN; PPLT ; CO2; N20; CH4; SO2

Development of an optical parametric oscillator

for gas spectroscopy and its applications

Abstract: Dealing with spectroscopy, we are rapidly limited by laser frequency tuning ranges that are
set by the distribution of energy levels between atomic or molecular transitions coupled by stimulated
emission. To overcome this limitation, we use optical parametric conversion. This work consists in the
development of a doubly resonant entangled cavity optical parametric oscillator for the conversion of a
1 pm primary radiation towards a narrow linewidth (single longitudinal mode SLM) radiation, which
is tunable between 3.8 and 4.5 pm for the selective detection of various gas species. We perform set-up
automation under Labview software leading to SLM continuous tuning over one hundred GHz, and a
frequency stabilisation of + 2.8 MHz. Then we implement our source to direct absorption measure-
ments and we record photoacoustic spectra. We obtain spectra of several gas species; those spectra are
matching the theoretical ones calculated from Hitran Database. Finally we validate new ways leading
to a more compact and robust device. Thus we demonstrate that it is possible to obtain parametric
oscillation from a micro-laser. Moreover, we validate a new architecture that we call ’doubly resonant
OPO with achromatic phase maintaining pump reflexion’

Keywords: optical parametric oscillator; infrared; nanoseconde; micro-laser; tuning; stabilisation;
spectroscopy; photoacoustic; LINbOg; PPLN; PPLT; CO2; N20; CH4; SO2
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