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Introduction

Sources laser picosecondes émettant dans ’infrarouge moyen - Contexte et problé-

matique.

Ces derniéres décennies, le développement des sources laser émettant dans l'infrarouge
moyen a connu une forte progression grace a l'intérét suscité par les applications de spec-
troscopie, de diagnostics environnementaux (détection de polluants, relevés topographiques,
analyses atmosphériques), de télécommunication en espace libre, et de défense. L’infrarouge
moyen ! présente un intérét majeur pour deux raisons particuliéres : il contient plusieurs fe-
nétres de transmission de ’atmosphére comme le montre la Fig. 1, et il correspond a une région
du spectre électro-magnétique contenant les raies d’absorption rovibrationnelles d’'un grand
nombre de molécules?. Par exemple, pour les applications de spectroscopie, chaque molécule
est réceptive a un ensemble de longueurs d’onde dans un domaine spectral donné de l'infra-
rouge. La détection et la discriminations des espéces par le biais d'une unique source laser
implique donc, d’une part que celle-ci émette dans l'infrarouge moyen, et d’autre part qu’elle
soit largement accordable en longueur d’onde.

A TI'Office National d’Etudes et de Recherches Aérospatiales (ONERA), les concepts d’ana-
lyse & distance, de diagnostic a forte résolution spatiale, spectrale ou temporelle sont mis en
ceuvre dans nombre de systémes pour des applications d’analyse de gaz [Ber08, Ray09, Ber10a),
de défense (contre-mesure [God10]), de télécommunications [Bonl0]. Ces activités entrainent
des besoins croissants en sources optiques infrarouges, de puissance et de durées d’impulsion
variées, qui ont récemment amené 1'équipe SLM (Sources Laser et Métrologie) a s’orienter vers
les sources impulsionnelles en régime picoseconde.

Les sources & modes verrouillés en régime picoseconde fournissent des impulsions laser a
des cadences trés élevées, de 'ordre de 100 MHz, et de forte intensité créte, jusqu’a plusieurs

centaine de MW /cm?; généralement inaccessibles en régime nanoseconde, et particuliérement

1. La définition des frontiéres délimitant l’infrarouge moyen peut varier selon les branches de la physique.
Dans le domaine des sources laser, on considére généralement les longueurs d’onde situées entre A ~ 2 ym et
A~ 30 um.

2. Ces raies d’absorption forment la signature spectrale permettant de détecter ces molécules. L’infrarouge
moyen est, de ce fait, communément désigné par ’anglicisme “fingerprint region”.
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adaptées a des expériences de spectroscopie résolues en temps, qui nécessitent une acquisition
rapide du signal [Saa09|. De plus, la possibilité d’obtenir des impulsions dont le spectre est limité
par leur transformée de Fourier en font un outil de choix pour les applications nécessitant une
certaine finesse spectrale généralement inaccessible en régime femtoseconde |[Bar09, Gra96|.
C’est dans ce contexte de développement de sources picoseconde accordables dans l'infra-

rouge moyen que s’est déroulé ce travail de thése.

Quelques repéres

La Fig. 1 donne un apercu des systémes et des matériaux laser existant dans le domaine
de I'infrarouge moyen, ainsi que la maniére dont ces différentes technologies se positionnent les
unes par rapport aux autres. L’ensemble des technologies aujourd’hui disponibles permettent
de couvrir un trés large spectre. Néanmoins, selon les gammes de spectre, de puissance, et de
durée d’impulsion recherchées, la maturité et la disponibilité des sources sont variables.

— Les diodes laser a base de puits quantiques uniques (QWLD), et les lasers a cascade quan-
tique (QCL) ont connu une importante progression technologique ces derniéres décennies
grace aux efforts de recherche considérables investis dans le domaine des semi-conducteurs.
Avec les QWLD, il est possible d’obtenir des émissions jusqu’a plusieurs centaines de milli-
watts, mais une accordabilité relativement faible sur quelques dizaines de nanométres. Les
QCLs permettent d’atteindre des puissances moyennes en continu allant jusqu’a quelques
watts [Raz09], et les configurations de couplage par cavité externe permettent de larges
accordabilités jusqu’a quelques centaines de cm ! [Mau09]. Néanmoins, le fonctionnement
a température ambiante reste problématique, et le régime d’impulsions bréves est encore
peu exploré [Wan(9a|.

— Les sources lasers solide ont connu une forte progression depuis une quinzaine d’années
grace au développement de matériaux large bande de type chalcogénures (ZnSe ou CdSe)
dopés aux métaux de transition (Chrome, Cobalt, Fer) [Del.96], qui offrent une alternative
aux matériaux a base de terres rares (Erbium, Holmium, et Thulium) dont I'accordabilité
est plus limitée. D’une maniére générale, hormis les lasers a gaz (CO et CO2) ou Raman
|[Wya81], les solutions laser au dela de A\ = 3 pm sont quasiment inexistantes (les déve-
loppements expérimentaux de sources a base de ZnSe:Fe? étant trés récents [Mirl0]).
Cependant, si les sources lasers ne peuvent fournir de solution directe dans les régions
plus profondes de l'infrarouge, elles peuvent y contribuer indirectement par le biais de
systémes de conversion de fréquence, et I'existence de milieux laser trés large bande, tels
que le ZnSe:Cr**dont le spectre d’émission s’étend entre 2 pm et 3 pm, est extrémement
profitable & la fois en termes d’accordabilité, et de génération d’impulsions bréves par

verrouillage de modes.
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d’aprés [Rab99, Tit03].
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— Enfin, les sources paramétriques, reposant sur la conversion de fréquence dans les cristaux
non linéaires, permettent de couvrir un trés large spectre. Les principales techniques per-
mettant d’accéder aux grandes longueurs d’onde de l'infrarouge moyen sont la génération
de différence de fréquences (DFG), et 'oscillation paramétrique optique (OPO), il s’agit
de techniques dites de “down-conversion”, puisqu’elles consistent a générer des fréquences
optiques plus basses que la (ou les) fréquence(s) en entrée de systéme. Le dispositif issu
de 'optique non linéaire qui est probablement le plus polyvalent est I'oscillateur paramé-
trique optique. Le principal attrait des processus paramétriques réside dans le fait que
la génération de nouvelles fréquences ne repose pas sur des résonances atomiques, ce qui
permet de réaliser des dispositifs trés largement accordables en longueur d’onde [Vod03].
Il est en outre possible de couvrir de trés larges gammes de puissance et de durées d’im-
pulsion, de quelques mW au régime multiwatt, et du continu au régime femtoseconde.
Néanmoins, les performances des dispositifs de conversion de fréquence, notamment en
termes de puissance, de qualité de faisceau, de durée d’impulsion, voire d’accordabilité
ou de durée de vie, dépendent trés fortement des performances des sources primaires de
pompage.

Actuellement, les problématiques d’impulsions ultrabréves et de large accordabilité concernent
principalement les sources lasers et les sources paramétriques. En effet, si les sources lasers a
base de semi-conducteurs permettent d’obtenir de larges accordabilités dans I'infrarouge moyen
[Mau09, Wit06], la génération d’impulsions bréves a haute cadence reste limitée aux sources en
cavité large bande et susceptibles d’étre verrouillées en phase, ce qui implique 'existence d’une

technique de modulation en amplitude ou en phase de I'onde laser.

Sources laser

Initialement, les lasers a modes verrouillés en phase émettant dans 'infrarouge moyen a
température ambiante ont essentiellement été mis en ceuvre a partir de cristaux dopés terres
rares tels que le Thulium et I'Holmium [Hei92|, ou I'Erbium [Vod91|. Pour ces sources laser, le
verrouillage de modes actif par acousto-optique [Hei92], ou systéme électro-optique [Pel94| ont
tout d’abord permis d’atteindre le régime picoseconde, puis les méthodes passives, principale-
ment par le biais d’absorbants saturables® [Sha96, Lagl0, Vod91|, ont permis le régime sub-
picoseconde. Ces ions ont en outre 'avantage de pouvoir étre incorporés comme dopant dans les
matériaux utilisés dans la fabrication des fibres optiques tels que la silice, ce qui autorise la réa-
lisation de sources laser fibrées de forte puissance moyenne en continu: [Sha96, Wan09b, Sol08§].

Aujourd’hui la technologie fibrée associé a I’ion Thulium atteint une maturité telle qu’il est dé-

3. Généralement ’absorption saturée est obtenue par des composants & base de semi-conducteurs structurés
en puits quantiques. Quelques travaux font état de sources lasers & modes verrouillés a partir de nanotubes de
carbone [Sol08].

12
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sormais possible de réaliser des sources continues de plusieurs dizaines de watts et accordables
sur plusieurs dizaines de nanométres autour de 2 pm |[McC10).

Cependant, lorsqu’il s’agit d’accordabilité et de génération d’impulsions bréves, il est judi-
cieux de donner la priorité aux nouvelles classes de matériaux dopés aux ions Chrome initiale-
ment proposées dans le milieu des années 1990 par le laboratoire Lawrence Livermore [Del.96].
Parmi ces matériaux, le ZnSe dopé Cr?* a fait I'objet d’une attention toute particuliére du fait
de son trés large spectre d’émission autour de 2.5 pm. Ce type de laser solide a tout d’abord
permis de générer de fortes puissances moyennes dans l'infrarouge moyen, et dispose de trés
larges plages d’accordabilité sur plus de 1000 nm entre 2 pm et 3 pm [Wag99|. Outre la possibi-
lité d’obtenir de larges accordabilités dans 'infrarouge moyen, les propriétés spectroscopique du
ZnSe:Cr** présentent de nombreux avantages pratiques tels qu’une faible absorption a 1'état ex-
cité, et un faible taux de désexcitations non radiatives* & température ambiante. Actuellement,
un important effort de recherche est consenti dans le développement de systémes laser compacts
ou a bas coiit tels que le pompage électrique de micro-plaquettes de ZnSe:Cr?*[Jae09), la réa-
lisation de laser & partir de céramiques du ZnSe:Cr?* [Mir10], le pompage par diodes [Mon02],

ou encore plus récemment l'utilisation de guides d’ondes plans & base de ZnSe:Cr?* [Wil10).

c
'g Ti:Sapphire Cr:ZnS Cr:ZnSe Cr:CdSe
[}
©
; /\ m
3]
[}
Q.
n
1000 1400 2000 3000 4000

Longueur d'onde (nm, échelle log)

FIGURE 2: Spectres de gain de quelques lasers infrarouges large bande & base de Chrome comparés a
celui du Saphir:Ti. D’apres [Sor04]

Le trés large spectre d’émission du ZnSe:Cr?*" en fait également un candidat idéal pour
la génération d’impulsions ultrabréves par verrouillage de modes®. En outre, pour la généra-
tion d’impulsions courtes, le ZnSe:Cr?* présente I'avantage de posséder une forte non-linéarité
d’ordre 3 ce qui permet d’envisager le verrouillage de modes par effet Kerr optique [Ciz09]. Ces
propriétés assez exceptionnelles ont amené le ZnSe:Cr?™ & étre largement décrit dans la litté-
rature comme 1’équivalent du Saphir:Ti de I'infrarouge moyen [Sor04, Sor05]. Les propriétés de
ces deux matériaux sont en effet comparables a bien des égards. FEn particulier, ces deux types
de cristaux possédent une bande de gain relative équivalente AN/A\g ~ Av/vy qui vaut ~ 0,3
pour le Saphir:Ti (& Ao = 780 nm), et ~ 0,37 pour le ZnSe:Cr?* (a A\ = 2450 nm). La Fig. 2

donne un apercu comparatif des bandes de gain de divers composés laser a base de Chrome.

4. L’énergie des phonons étant trés faible de 'ordre de 31 meV [Jae09]
5. Nous renvoyons le lecteur au Chap. 3.1 pour une bibliographie plus détaillée des laser ZnSe:Cr?* 4 modes
verrouillés en phase.
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Introduction

Une large gamme de puissance, de durée d’impulsion et de longueur d’onde d’émission est

donc couverte par les différents matériaux laser solide de l'infrarouge moyen.

Sources OPO

Grace a l'optique non linéaire, il est possible d’étendre la gamme spectrale couverte, et
d’accéder a des accordabilités supérieures a la plupart des sources laser. Le dévelopement des
sources OPO d’impulsions ultrabréves en régime picoseconde ou femtoseconde dans 'infrarouge
moyen s’est fait conjointement avec la généralisation et la fiabilisation des sources lasers de
pompe verrouillées en phase et le développement de matériaux non linéaires efficaces. Parmi
ces matériaux, une percée technologique majeure a été réalisée a partir de 'avénement des
matériaux micro-structurés a domaines ferro-électriques périodiquement retournés tels que le
PPLN (Periodically Poled Niobate Lithium) et des premiéres sources OPOs associées [Mye95].

Le régime impulsionnel picoseconde est particuliérement intéressant pour les sources OPOs
a cause des trés fortes intensités crétes accessibles, qui donnent lieu & des gains paramétriques
élevés. Les impulsions ultrabréves permettent en outre de combiner ces hautes intensités crétes
avec de faibles énergies par impulsion ce qui autorise une tolérances au dommage optique
supérieure, au régime nanoseconde notamment, dans les matériaux non linéaires.

A ce jour, une grande variété de cristaux a été utilisée dans des dispositifs OPO a pompage
synchrone pour la génération d’impulsions picosecondes largement accordables dans 'infrarouge
moyen. La plupart des meilleures performances, notamment en termes de puissance et d’accor-
dabilité, ont été obtenues & partir de cristaux a base d’oxydes, périodiquement retournés ou
non, tels que le KTiOPO4 ou le LINBO3 comme le montre la Fig. 3.

Concernant les performances en puissance, le fort coefficient non linéaire du PPLN (deg =
16 pm/V) permet d’atteindre le régime multiwatts et des efficacités de conversion supérieures
a 60 % |Kok10|. Il est également possible de réaliser des OPO synchrones picoseconde accor-
dables émettant des impulsions limitées spectralement par transformée de Fourier : pour le
PPLN [Bhu09, Han01] ou pour le PPLT [Rya08|, particuliérement adaptés aux applications de
spectroscopie. Quant aux plages d’accordabilité, le fort gain paramétrique accessible en régime
picoseconde a permis de pousser 1'accordabilité au dela de 6 pm pour le PPLN ¢ [Lef98, Wat02],
et jusqu’a prés de 5 pm pour le PPRTA 7 [Ken98]. Néanmoins les matériaux a base d’oxydes ont
une transparence généralement déclinante au dela de A ~ 4,5 pm (voir Fig. 3). Pour atteindre
des zones spectrales plus profondes dans I'infrarouge moyen, il devient nécessaire de recourir a

des matériaux plus exotiques a base de semi-conducteurs. Par exemple, I’Arsenure de Gallium,

6. La transparence du Niobate de Lithium chute néanmoins de maniére significative a partir de 4,5 pm.
L’accordabilité au-dela de cette limite se fait donc au prix d’une forte absorption de 'onde complémentaire, ce
qui limite a priori 'intérét d’une telle extension du domaine d’accordabilité.

7. Méme remarque.
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LiNbO,
LiTaO,
KTiIOPO, (KTP)
KTIOASO, (KTA)
RbTIOASO, (RTA)
ZnGeP, (ZGP)
CdSe
AgGaSe, +
AgGaS,

GaAs -

Longueur d’onde (um)

FIGURE 3: couverture spectrale des sources paramétriques. Cristaux & base d’oxydes en vert, et cris-
taux & base de semi-conducteurs en rouge.

dont les développements récents, notamment dans le domaine de la croissance de GaAs pério-
diquement retourné, font ’objet d’une recherche intense pour la mise en ceuvre de nouvelles
sources laser infrarouge [Blo10]. Dans le domaine des OPOs picosecondes, la plupart des sources
développées a ce jour reposent sur des cristaux de type chalcopyrite tels que ’AgGaSs ou le
CdSiPy qui ont 'avantage de pouvoir étre pompés par des sources conventionnelles & 1 pm.
Historiquement, les sources synchrones picosecondes émettant au-dela de 4,5 pm ont été mises
en ceuvre a partir de ’AgGaS,, I'un des premiers cristaux non linéaires susceptibles de couvrir
le spectre infrarouge au-dela de cette limite [Che94, McE98|. Plus récemment des impulsions de
12,6 ps cadencées a 100 MHz ont été mesurées en sortie d'un OPO synchrone CdSiP, émettant
autour de 6,4 pm [Per09]. Certains matériaux non linéaires présentent une absorptions trop
élevée aux basses longueurs d’onde pour pouvoir étre directement pompés par un laser a 1 pm.
Cette situation implique 'utilisation d’un laser de pompe a modes verrouillés émettant dans
linfrarouge moyen au-dela de 2 pm, mais les solutions sont rares. Une autre possibilité consiste
a adopter une configuration ot deux OPOs synchrones sont utilisés en tandem, I'un émettant
autour de 2 pm utilisé comme source de pompage pour le second. Ce type de configuration
a notamment été mise en ceuvre pour le pompage synchrone en régime picoseconde du CdSe
[Wat03], ou encore, en régime sub-picoseconde, pour le pompage d’un cristal de CsTiOAsO,
[Mar00|. Enfin, ’TOPGaAs (Oriented pattern GaAs) n’a pas été utilisé directement en pompage
synchrone, mais a permis de générer des impulsions dans le domaine térahertz dans une ex-
périence de différence de fréquences en intracavité d’'un OPO PPLN a pompage synchrone en
régime picoseconde [Sch07].

Les matériaux non linéaires permettent donc d’envisager le développement de sources d’im-
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pulsions ultra bréves sur de trés larges gammes spectrales dont les limites sont principalement

définies par les zones de transparence des matériaux.

Objectifs de la thése

Au cours de ces derniéres décennies de trés grands progrés ont donc été faits dans le do-
maine des sources laser solide infrarouge & modes verrouillés en phase grace aux potentialités
des matériaux lasers et non linéaires. Il nous semble néanmoins que ce potentiel est encore
sous exploité. Par exemple, les systémes lasers suceptibles de combiner accordabilité, finesse
spectrale, et impulsions courtes picosecondes sont rares voire inexistants; & plus forte raison
lorsqu’il s’agit de pompage continu et de méthodes passives de verrouillage de modes. En effet,
pour les milieux laser, parmi les méthodes passives les plus courantes, les absorbants saturables
a base de semi-conducteurs sont en général optimisés pour une longueur d’onde précise dans
le spectre de gain du laser; les sources associées ne sont donc pas accordables. Le verrouillage
de modes par lentille de Kerr est quant & lui adapté au régime d’impulsions femtosecondes
a spectre trés large. Dans le domaine des sources paramétriques infrarouges, de nombreuses
configurations et/ou matériaux sont encore peu explorés voire inexplorés pour la génération
d’impulsions courtes. A titre d’exemple, des matériaux adaptés aux grandes longueurs d’onde
de I'infrarouge moyen tels que le GaAs ou le ZnGeP3 n’ont encore que rarement été utilisés pour
des sources picosecondes. Enfin, avec la progression des matériaux pour I'infrarouge moyen, des
méthodes originales issues de 'optique non linéaire et développées dans le proche infrarouge
telles que le verrouillage de modes dans les OPOs [Mel07]|, I'interaction entre un laser impul-
sionnel et un OPO synchrone intracavité [Vell0], ou plus généralement l'interaction entre un
milieu laser et un milieu non linéaire [Sta89al, sont désormais envisageables dans des domaines

spectraux plus éloignés.

Ce travail de thése vise a s’inscrire dans ce mouvement d’élargissement du champ des sources
d’impulsions picosecondes émettant dans I'infrarouge moyen. L’objectif est double: proposer des
solutions originales dans des domaines spectraux ou il existe peu d’alternatives, et contribuer
a une meilleure compréhension des mécanismes de génération d’impulsions dans ces systémes
laser. Pour cela, nous avons mis a profit les propriétés des processus non linéaires, telles que
I’accordabilité, I'instantanéité et la réversibilité de la conversion, a travers I’étude et le dévelop-
pement de sources d’impulsions courtes purement paramétriques (OPOs picosecondes), et d’une
source laser ZnSe:Cr?* & modes verrouillés en phase en régime picoseconde par un dispositif de

miroir non linéaire accordable.
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Méthodologie

Pour répondre aux objectifs de la thése, il a d’abord fallu se doter d’outils numériques adap-
tés a la description et a la compréhension des processus non linéaires en régime d’impulsions
bréves. Dans le Chap. 1, le cadre théorique et ’écriture des équations de propagation dans un
cristal non linéaire en régime picoseconde est tout d’abord rappelé, en mettant ’accent sur les
notions de vitesse de groupe et de dispersion des vitesses de groupe des ondes optiques. Puis,
dans un second temps, le traitement numérique de ces équations est abordé en comparant, au
travers d’exemples issus de la littérature, différentes méthodes de calcul; I'objectif étant de jus-
tifier le choix du schéma numérique que nous avons ensuite utilisé tout au long de ce manuscrit.
Ce chapitre est également 'occasion d’introduire et d’illustrer les problémes numériques posés
par le calcul de signaux a spectre large et variable avec un exemple de calcul de génération pa-
ramétrique. Enfin, a travers les exemples traités numériquement, I'importance de la phase non

linéaire dans la construction d’impulsions courtes par un processus non linéaire sera soulignée.

Au Chap. 2, l'instantanéité et 'accordabilité des processus non linéaires est directement
mise en ceuvre a travers ’étude du verrouillage en phase des modes longitudinaux d'un OPO
par la technique du pompage synchrone. Pour cela, nous avons tout d’abord réalis¢ un OPO
picoseconde a pompage synchrone basé sur un cristal de PPLN largement accordable autour
de 2 pm, en adoptant différentes architectures. Les propriétés remarquables de ces différentes
configurations sont étudiées & la fois expérimentalement et numériquement, ’objectif étant
de donner quelques clés pour une meilleure compréhension du fagonnage spectro-temporel des
ondes émises par une telle source. Cet OPO PPLN a ensuite été utilisé en tant que source de
pompage d’une source OPO picoseconde largement accordable dans I'infrarouge moyen originale
basée sur un cristal non linéaire de ZnGeP, (ZGP). Les résultats expérimentaux de ces travaux
ont fait I'objet d’une publication dans Optics Letters [Dhel0].

Le Chap. 3 est consacré a I'étude du verrouillage en phase des modes d’une source laser
ZnSe:Cr?Tpar une technique mettant en ceuvre trois spécificités des processus non linéaire :
I’accordabilité, la réversibilité, et 'instantanéité : un miroir non linéaire accordable en longueur
d’onde. Cette partie s’inscrit dans le prolongement direct des premiers travaux réalisés sur
linteraction entre un milieu laser et un cristal doubleur intracavité dans l'infrarouge moyen
réalisés & 'ONERA [Mel07]. L’objectif général de cette partie a été d’étendre le concept de
verrouillage de modes par miroir non linéaire, initialement proposé par Stankov a la fin des
années 1980 [Sta88b|, en I'appliquant a une source laser originale de linfrarouge moyen: le
ZnSe:Cr?". Une part importante du travail a consisté en I’étude de ce laser en continu, puis en
la définition et la caractérisation d’une architecture du miroir non linéaire qui soit adaptée a
Iinfrarouge moyen. Ces étapes préalables se sont révélées déterminantes dans la réalisation et

la compréhension du montage final. La fin du chapitre est consacrée a la démonstration et a la
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caractérisation expérimentale du laser a modes verrouillés.

Enfin, I'étude expérimentale du laser ZnSe:Cr?* impulsionnel nous a amené & approfondir
les mécanismes mis en jeu dans le miroir non linéaire en nous appuyant sur une modélisation des
effets de reconversion et de décalage de phase dans le cristal doubleur. Couplée aux interpréta-
tions relevées dans la littérature, cette étude permet de généraliser le concept de verrouillage de
modes par miroir non linéaire, constituant ainsi une mise en perspective des travaux du Chap.

3. Cette analyse du miroir non linéaire généralisé fait I'objet du quatriéme et dernier chapitre.

18



Chapitre 1

Outils théoriques et numériques

Objectifs

Le but de ce chapitre est de faire un rappel de la théorie de la propagation d’une impulsion
ultrabréve constituée de trois composantes fréquentielles a spectre large dans un milieu
non linéaire dispersif, et de mettre en valeur les spécificités des processus non linéaires
qui seront rencontrées tout au long de ce mémoire. Nous soulignerons la nécessité, en
régime picoseconde, d’un traitement quasi-stationnaire des équations prenant en compte
la vitesse de groupe de chacune des impulsions. Nous insisterons sur les effets de saturation
en intensité ainsi que sur la réversibilité du processus non linéaire en introduisant la phase
non linéaire. Celle-ci jouera un role essentiel au Chap. 3 dans le cadre du développement
d’une source laser & modes verrouillés en phase par miroir non linéaire, ainsi que dans
le Chap. 2 dans le cadre du fagonnage des impulsions émises par un OPO synchrone. La
prise en compte du caractére non stationnaire des ondes lors de leur propagation dans
un cristal non linéaire nécessite une résolution numeérique des équations couplées. Dans
ce chapitre, nous exposerons deux méthodes de calcul de l'interaction non linéaire en
régime d’impulsions bréves, que nous illustrerons par quelques exemples de simulations.
Puis nous évaluerons l'efficacité relative de ces méthodes en termes de temps de calcul.
Enfin, nous expliciterons nos choix numeériques pour la modélisation du bruit de photons

servant a l'initialisation des calculs de génération paramétrique et d’OPO.
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Chapitre 1 - Outils théoriques et numériques

1.1 Equations de propagation en régime d’impulsion bréve

Le modéle macroscopique fondamental de 'optique non linéaire a été établi par Armstrong
et al. [Arm62al, et modifié ultérieurement pour prendre en compte des phénoménes supplé-
mentaires (walk-off spatial, focalisation ...). La prise en compte de la dispersion & des ordres
supérieurs est venue ensuite avec les développements expérimentaux des premiers lasers picose-
condes & modes verrouillés en phase [Akh68|. Avant de proposer une méthode de résolution des
équations de propagation en tenant compte de la dispersion du milieu, nous rappelons ici les
conditions d’obtention de ces équations et les principales hypothéses simplifiant leur écriture

dans le domaine des impulsions bréves.

1.1.1 Equation d’onde et hypothéses simplificatrices
Equation de propagation

Dans l'approximation des ondes planes, et en négligeant les effets d’anisotropie ou de po-
larisation (champs scalaires, susceptibilités scalaires, et interaction colinéaire), I’équation de
propagation d’une onde dans un milieu non linéaire d’ordre 2 s’écrit & partir des équations de
Maxwell :

PE  19*E 1 6*pPW 1 02°pP®

S _ — 1.1
022 2 0t2  gyc? Ot? coc: Ot2 (1.1)

oil E (z,t) est le champ électrique (en V/m), P (z,t) la polarisation linéaire, et P (z,t) la

polarisation non linéaire d’ordre 2, ¢ est la vitesse de la lumiére dans le vide et g¢ la permittivité
électrique dans le vide.

Le champ électrique total comporte de nombreuses composantes spectrales couplées entre
elles par 'intermédiaire de la polarisation non linéaire. Pour étudier séparément la propagation
de chacune de ces composantes, il est commode de décrire le champ électrique et la polarisation
en effectuant une décomposition de Fourier. Dans ’espace de Fourier, pour une interaction non
linéaire & 3 ondes dont les pulsations sont w;, avec i = 1,2, 3, ’équation de propagation Eq. 1.1

s’écrit sous la forme d’un systéme de trois équations de la forme :

PE(zw;)  w? - w? =~ w?
—n Tt PP (zw) (1.2)

dans lequel E(z,w;), P (zw;), PP (zw;) sont les composantes de Fourier de E(z,t), PM(z,t),

et P®)(z,t) respectivement.

8062

Les trois composantes de la polarisation linéaire sont reliées aux composantes du champ

électrique par :
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1.1 Equations de propagation en régime d’impulsion bréve

PO (zw) = eoxV (w1) E (z,w1) (1.3)
PO (zws) = eoxV (ws) E (2,w2) (1.4)
PO (zws) = eoxV (ws) E (2,w3) - (1.5)

Les trois équations sont couplées par les composantes de la polarisation non linéaire 15(2)(27%)
qui s’écrivent [Bou06] :

P(2)(Z,w1) = 50)((2) (W = w3 —ws) : E (z,w3) ® E (z, — wo) (1.6)
15(2)(z,w2) = eox(z) (W =w3 —wi) : ) (z,w3) ® E (z, — w1) (1.7)
f’(z)(z,wg) = 50X(2) (wg = wy +ws) : E (z,w1) ® E (z,ws) (1.8)

L’indice de réfraction n est donné par n? (w;) = 1 + ¥V (w;), et le vecteur d’onde par k (w;) =
n (w;) wi/c, avec i = 1,2, 3, si bien que le systéme d’équations couplées devient :
OB (z,w;) w2 -

952 + k% (wy) E’(z,wi) = —6022 PO (z,w;) (1.9)

Le membre de gauche de (1.9) décrit la propagation d’une onde plane dans un milieu d’indice
n (w) tandis que le membre de droite est un terme source non linéaire. La dispersion du milieu
dans lequel 'onde lumineuse se propage est contenue dans les termes de polarisation.

Le contexte de notre étude étant celui des impulsions lumineuses bréves ou a spectre large,
les champs électriques qui nous intéressent ne sont pas monochromatiques et présentent une
certaine extension spectrale Aw = w — wy, définie par la largeur de la transformée de Fourier du
carré du champ électrique de I'impulsion lumineuse, ol wy est la pulsation centrale du champ
électrique. Pour tenir compte de 'effet de cette extension spectrale sur la propagation et la
conversion non linéaire, il est nécessaire de prendre en compte la dispersion du matériau, c’est-
a-dire la dispersion de la polarisation. Nous nous placons dans le cas ot seule la dispersion de la
polarisation linéaire P(M) est prise en compte, ce qui revient a négliger la dispersion du membre
de droite dans I'équation 1.9.

Notation complexe et hypothése de I’enveloppe lentement variable

Afin de simplifier I’écriture de I’équation de propagation dans le milieu non linéaire d’ordre

2, la notation complexe est adoptée. La polarisation d’ordre 2 réelle s’écrit alors :
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Chapitre 1 - Outils théoriques et numériques

1
PP (zt) = §[P(2)(z,t) + ¢
ou c.c désigne le complexe conjugué. Dans 'espace de Fourier on a donc :

. 1 .
PP (zw) = §[P(2)(z,w) + cc]
Supposons maintenant que le champ électrique dans le temps s’écrive selon la notation com-

plexe :

1 . )
E(zt) = §[A (2,t) emwottiko)z o o) (1.10)

Dans cette expression le champ est développé autour d’une porteuse de pulsation centrale wy
(terme e~™otHik(wo)z) = A(z t) étant I'enveloppe complexe du signal (qui contient I'information

de Pextension spectrale Aw). La transformée de Fourier du champ électrique devient :

. 17- ‘
E(zw) = 5 [A (2,Aw) e*0)= 4 cc] (1.11)

ol Aw = w — wy. La transformée de Fourier de I’enveloppe du champ électrique est centrée en
0, et la largeur de son module au carré donne directement la largeur spectrale de 'impulsion
lumineuse autour de la pulsation wy.

Afin de simplifier I’équation de propagation 1.9, on fait généralement I’hypothése suivante :

A

922

DA

Cette hypotheése, appelée approximation de I’enveloppe lentement variable, consiste & négliger

les variations spatio-temporelles relatives de 'enveloppe A devant les oscillations rapides de

la porteuse. Pour 'amplification paramétrique, cette approximation reste valable tant que les

impulsions ne descendent pas en dessous de ~100 fs [Ser00, Bec82|. Dans ces conditions, en

négligeant la dérivée d’ordre 2 de I'enveloppe A, la dérivée seconde du champ électrique devient :
2

%7? = %eikOZ(Ziko - g—f —k2A) + cc (1.12)

ou pour alléger les notations, ko = k(wp) et A = A(z,Aw).

Prise en compte de la dispersion a ’ordre 2

Comme nous ’avons évoqué plus haut, la prise en compte de la dispersion s’effectue en consi-
dérant la dispersion de la polarisation linéaire du matériau tout en en négligeant la dispersion

de la polarisation non linéaire. Si la dispersion est uniquement contenue dans le développement
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1.1 Equations de propagation en régime d’impulsion bréve

du vecteur d’onde autour de la porteuse du champ électrique, alors, en se limitant & 'ordre 2 :

1
k(w) ~ ko + Aw - ki + §Aw2 kg

Dans ces conditions :
E?(w) =~ kg + 2Aw - kok) + Aw? - kok)) (1.13)

ou kf et kj sont respectivement les dérivées premiére et seconde du vecteur d’onde en wy, la

pulsation centrale du spectre.

Ainsi, en injectant 1.13 et 1.12 dans ’équation de propagation du champ électrique, il vient :

aA 7./ 1 I " 2 iw? D(2) ,—ikoz
5 — Zko (CL) — WO) A— 521’6’0 (w — WO) Az = M (& 0 (114)
Nous passons ensuite dans le domaine temporel grace aux transformations suivantes :
. 0
—_ _ (_>_
i(w—wp) pr
92
2
—(w — — 1.15
(@ =) s (115
1 ¢eiwot

Pour cela il est nécessaire de considérer que le préfacteur du membre de droite de (1.14) est
constant. Cette approximation est valable tant que la largeur spectrale reste modérée et que
la dispersion de la polarisation non linéaire peut étre négligée, ce qui est bien le cas pour des

impulsions picosecondes. (1.14) s’écrit donc dans le domaine temporel :

04,04 1,04 iw

il oy Ty = 0 p(2) 4 iwot—ikoz 1.16
0z + Ko ot QZ 0 o2 2e0Cno (2t)e ( )

Dans cette équation, k{, = 1/vy est I'inverse de la vitesse de groupe de 'onde & wy, et kj = S
est la dispersion de la vitesse de groupe autour de vy qui peut étre exprimé directement en

fonction de I'indice et de la longueur d’onde par :

onl
Vg0 =C |:n0 — )\05]
Ay on?
= m2 N2 (.17
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Chapitre 1 - Outils théoriques et numériques

Equations non linéaires couplées dans ’approximation de ’enveloppe lentement
variable

Dans le cadre de 'approximation de I’enveloppe lentement variable, les composantes de la

polarisation non linéaire complexe autour de chaque porteuse s’écrivent :

73( ) _ 50Xeff Ay Ayel i(kithe)z | g—i(wifw2)t (1.18)
,P(Q) _ 50X£ﬂf A A* i(ks—k1)z e—i(wg—w1)t (119)
731(2) _ 50X£ﬂ AsAse i(ks—k2)z | ,—i(ws—w2)t (1.20)

Compte tenu des équations Eq. 1.6, Eq. 1.7, Eq. 1.8, et en faisant I’approximation que le milieu

est sans pertes aux longueurs d’onde considérées!, le coefficient X((jf) est donné par [Bou06] :

Xé?f) = e [X(Q) (W =w3z —wp) 1 e3® 82}
= e [X(Q) (Wo =w3 —wip) :e3® el}
= e3. [X(2) (w3 =w1+wy):e1® ez]
Ou ey, ey, e3 sont les vecteurs unitaires des champs électriques des trois ondes en inter-

action 2. En combinant les expressions des composantes de la polarisation non linéaire dans 1’

Eq.(1.16), nous aboutissons aux équations couplées :

0A; 1 0A; 53 DA iws Ak
il Il — A Age™ 2"
0z Vg3 Ot 2 ot2  2cns Xeﬁ ‘

3A2 1 8A2 628 A2 in (2) i Ak
0Az 1 04y o A A* iAkz
0z Vg Ot 2 ot? QCHQXQH

@Al 1 8141 ,81 a Al Z-Wl

L _ (2)A A* iAkz 1.21
0z wyy Ot 3 o QCnlxeﬂ 34126 (1.21)

ou le désaccord de phase Ak = k3 — ko — k1 est évalué uniquement aux fréquences centrales. La
vitesse de groupe qui intervient en facteur de la dérivée temporelle premiére permet d’évaluer la
séparation temporelle des impulsions lumineuses. Le terme de dérivée seconde décrit les effets

d’étalement et de dérive de fréquence (chirp) des impulsions au cours de la propagation, et

1. Approximation dénommée ABDP, dont le nom provient des initiales des auteurs de ’article fondateur de
loptique non linéaire [Arm62a].
2. Dans l'approximation scalaires, les trois vecteurs e, e,, e3 sont confondus.
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1.1 Equations de propagation en régime d’impulsion bréve

ne devient réellement significatif que pour les impulsions subpicosecondes?. La résolution de
ce systéme d’équations couplées ne peut se faire de maniére analytique, & moins de faire des
hypothéses supplémentaires, par exemple le non dépeuplement de la pompe. Nous verrons dans
la partie suivante les différentes méthodes de résolution numérique de ces équations couplées

que nous avons développées pour les besoins de la thése.

1.1.2 TImportance de la phase non linéaire

La phase non linéaire oy, est définie a partir des arguments de 'amplitude lentement

variable complexe du champ électrique :

Aj(zt) = [Aj(zt)] e
PNL = @3 — Y2 — ¢

Cette quantité joue un role extrémement important dans le mélange non linéaire a trois ondes,
puisque sa valeur permet de définir le sens du transfert d’énergie entre les ondes*.

Plus précisément, supposons que dans le cristal non linéaire, ’accord de phase soit réalisé
pour le schéma de conversion ws < wq + wo, soit Ak = 0 dans le systéme d’équations couplées
Eq. 1.21. Lorsque la valeur de la phase non linéaire est —7, alors le sens effectif du transfert
d’énergie sera w3 — w; + wo (cas de la fluorescence paramétrique), tandis que si la phase

non linéaire est de 4%, alors le transfert effectif de I’énergie lumineuse se fera dans le sens

29
wy; + wy — ws (par exemple, cas du doublage de fréquence lorsque w3 = 2w; = 2wy). Cette
propriété sera explicitée plus en détail lors des exemples de calcul réalisés dans le Chap. 1.2.2.

Cette propriété joue un roéle absolument central dans I’ensemble de ce manuscrit. Nous ver-
rons en effet que dans le cas d’'un amplificateur paramétrique picoseconde (OPA ou OPO) la
phase non linéaire relative des impulsions peut étre modifiée au cours de leur propagation dans
le cristal non linéaire en fonction de la saturation, et donner lieu & des effets de reconversions lo-
cales qui modifient considérablement le profil temporel des impulsions (Chap. 1.2.2 et Chap. 2).
Nous verrons par ailleurs comment le contréle de la phase relative des ondes permet de réaliser
de nouvelles fonctions optiques modulables. Cette propriété sera mise a profit dans le Chap. 3

qui concerne I'étude et la réalisation d’un miroir non linéaire dans 'infrarouge moyen pour le

3. Nous verrons néanmoins, essentiellement dans le Chap. 2, que lors du faconnage d’impulsions picosecondes
par un processus non linéaire, la forme des impulsions peut devenir complexe et faire intervenir des structures
multi-impulsions dont les échelles de temps caractéristique sont de ’ordre de la centaine de femtoseconde. Dans
pareille situation la prise en compte du terme de dispersion d’ordre deux est nécessaire.

4. Voir par exemple la référence [Arm62a] pour une description compléte du systéme d’équations couplées
en fonction de la phase non linéaire dans le cas ou la dispersion du cristal est négligeable.
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Chapitre 1 - Outils théoriques et numériques

verrouillage en phase des modes d’un laser ZnSe:Cr?*,

1.2 Quelques éléments de calcul numérique

Dans ce chapitre nous décrivons les principales caractéristiques des schémas numériques
utilisés pour calculer I'interaction non linéaire entre des impulsions ultrabréves pour lesquelles
les effets de la dispersion ne sont pas négligeables. Le principal objectif est de pouvoir résoudre
les équations couplées & trois ondes (Eq. 1.21) dans un temps de calcul raisonnable. En effet pour
décrire numériquement les expériences qui feront 'objet des Chap. 2 et Chap. 3, nous avons
besoin de mener le calcul sur un trés grand nombre de passages des ondes dans le cristal non
linéaire afin de déterminer un régime permanent. Par exemple, pour le calcul du verrouillage de
modes d'un laser ZnSe:Cr?* par miroir non linéaire, le régime permanent atteint par le systéme
{laser + miroir non linéaire} se fait typiquement au bout de plusieurs dizaines de milliers de
tours de cavité, de sorte qu’il faut pouvoir calculer successivement autant de conversions non
linéaires en résolvant le systéme 1.21. Le méme type de probléme se pose pour la simulation d’un
OPO puisque le régime permanent n’est atteint qu’au bout d’un grand nombre de passages dans
le cristal non linéaire. Par conséquent il est nécessaire de mettre en place un schéma numeérique
qui soit suffisamment efficace pour pouvoir étre enchainé plusieurs dizaines de milliers de fois

en un temps raisonnable.

1.2.1 Description et justification du choix du schéma numérique uti-

lisé pour les calculs
Ecriture des équations couplées normalisées

Considérons le cas général d’une interaction non linéaire d’ordre deux entre trois ondes
planes. Chaque onde est définie par sa porteuse de fréquence w;, son vecteur d’onde k;, et son
amplitude lentement variable A;, ou j=1, 2, 3 désigne le complémentaire, le signal, et la pompe
respectivement. La partie réelle du champ électrique est définie par :

Ej(zt) = = [Aj (2,t) e ™% 4 ] (1.22)

N | —

et son intensité est donnée par :

2 2

ol Zy est 'impédance du vide. Si ’on ne tient compte que du terme dispersif d’ordre 1, & savoir

1 2 1 2 1 2
Ij = —gopcn; |EJ| = Z€oCNn; |A]’ = Q_Zjo |AJ|

la vitesse de groupe des ondes, le systéme d’équations s’écrit :
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043 | ngs 04 _ iy
0z c Ot  2cng

0As  mng 0A, Wwe  (2) iAk
oAy fg20H2 W2 A A% tAk=
0z c Ot 2cns Neft 1341
8A1 Ng1 8A1 . iwl
0z c Ot  2cmy

ng)AlAQe—z‘Akz

X Ag Az (1.23)

ol ng; est 'indice de groupe de l'onde j définie par ”% = L. Afin de simplifier le calcul,

Vg5’
les équations sont généralement transposées dans une fenétre temporelle synchrone avec I'une
des trois ondes. Pour que la fenétre de calcul soit synchrone avec 'impulsion de pompe, il est
nécessaire d’effectuer le changement de variable suivant: ¢ = ¢ — z/v,3. L’équation peut étre

simplifiée d’avantage en définissant les facteurs d’échelle suivants :

Y& wrwawsn; \
uj = Aj eﬂ( 123])

7 2¢ N1M2N3W;

Dans ces conditions le systéme d’équation devient :

Ous . N
— = qujuse
0z 12
8UQ (5n92 0u2 . i Ak
= qusule""? 1.24
0z c Ot 30 ( )
aul 6n91 8u1 . x _iAkz
Tususe
0z c Ot 372

ol dng; = ngj — ngg désigne la différence des indices de groupe entre 'onde j et I'onde pompe.
Sous cette forme, le nombre de paramétres indépendants est considérablement réduit, les lon-
gueurs d’onde, I'indice de refraction et la susceptibilité non linéaire effective n’entrant plus que
comme facteur d’échelle des amplitudes complexes.

Les champs électriques normalisés u; sont numériquement définis par des vecteurs de
nombres complexes de taille Npts (typiquement Npts ~ 1024); sur une fenétre temporelle de
durée T, I'échantillonnage en temps est donc AT = T, /Nys. Les champs électriques sont
groupés dans un vecteur U tel que :
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us

U - uQ
Uy

Ainsi, le systéme d’équation a résoudre peut schématiquement se noter :

ou oén 0oU
= 1.2
9% + e S(U) (1.25)

ott S est la fonction qui & U associe le membre de droite de I'équation Eq. 1.24 que nous

appellerons la fonction source, et on est le vecteur des différences d’indice de groupe. %~ o

sont les notations pour désigner les vecteurs dérivés par rapport a z, et t.

Méthode Split-step par transformée de Fourier [Ari07, Smi99]

La méthode la plus couramment utilisée pour résoudre numériquement I’équation Eq. 1.25
consiste & adopter une méthode dite par “split-step” en découpant le cristal en tranches infini-
tésimales de taille Az. Sur chaque tranche, I'algorithme consiste d’abord a propager les champs
sans prendre en compte le couplage non linéaire, puis a tenir compte de ce dernier sans propager
les champs. Le champ électrique U(t,z + Az) est déterminé a partir du champ U (t,z) d’abord

en intégrant ’équation de propagation sans le terme source :

Z—Z—I—%-%:O (1.26)
qui est dans ’espace de Fourier :
Aws
ot Aw = | Aw, | désigne l'écart en fréquence par rapport a chaque porteuse de pulsation w;
Aw,q

dans l'espace de Fourier. L’équation 1.27 montre que la propagation sur une épaisseur Az de

cristal est équivalente, dans ’espace de Fourier, & déphaser le champ électrique d’une quantité :

U(Aw,z 4+ Az) = U(Aw,2) - exp (—iAzAw%Z) .
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1.2 Quelques éléments de calcul numérique

Puis, le champ électrique est retransposé dans ’espace des temps ¢’ afin de résoudre uniquement
I’équation de mélange qui définit I'interaction non linéaire entre les composantes du champ sans
le terme contenant les différences de vitesse de groupe :

ou

—=5U 1.28

= 5(0) (1.28)
Cette équation peut étre résolue numériquement avec un schéma classique Runge Kutta. Le

schéma numérique associé au split-step est résumé par la Fig. 1.1.

/7~ Stepl N\ / Step2 "\

Propagation Mélange
1 |
TF ST+ Résolution de !

==50)

[>< exp (-i AZAwEn/C)]

1
1
1
I )
1
1
1
|

N ———

=> | U (z+Az,t)

i " /K / Cristal non-linéaire

ﬂ Runge Kutta
R

d

4

Direction de

z Z+ Az .
propagation

FIGURE 1.1: Schéma numérique split-step par transformée de Fourier. Le calcul du champ en z 4+ Az
se fait en deux étapes séparées (split-steps), d’abord le calcul de la propagation dans
I’espace de Fourier, puis le calcul du mélange non linéaire par une discrétisation de type
Runge Kutta.

Méthode par différences finies [Bak89|

La méthode de split-step par transformée de Fourier présente I'avantage d’étre relative-
ment accessible et simple a implémenter. Elle peut également étre utilisée dans un modéle
spatio-temporel qui prendrait en compte la diffraction, puisque la diffraction peut étre traitée
de maniére similaire par simple déphasage des champs électriques en passant dans ’espace des
fréquences spatiales. Nous avons donc dans un premier temps adopté ce schéma de calcul numé-
rique pour nos simulations. Néanmoins, il présente un inconvénient du point de vue numeérique :
a chaque étape du split-step, les champs électriques doivent subir deux transformées de Fourier
successives (voir Fig. 1.1) ce qui est colteux en temps de calcul lorsque la haute résolution est
recherchée, c’est-a-dire lorsqu’un grand nombre de Npts est considéré. Dans les exemples de cal-

culs que nous développons dans la partie suivante, nous avons évalué les performances en temps
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du schéma split-step et transformée de Fourier. Il s’est avéré que le calcul est trop long dans
I'optique d’un calcul muti-passage (OPO ou verrouillage de modes d’un laser), et que la ma-
jeure partie du temps de calcul est dédiée aux calculs de transformées de Fourier (typiquement
50 % du temps de calcul total). Nous avons donc été amenés a étudier un schéma numeérique

ne faisant pas intervenir de va-et-vient entre ’espace des temps et ’espace de Fourier.

Dans cette méthode, les équations sont résolues directement dans ’espace des temps par une
méthode dite de différences finies pour le calcul du terme de dérivée temporelle du champ élec-
trique. Cette méthode est directement inspiré de 'approche numérique développée par Bakker
[Bak89|. Dans le méme esprit, le calcul pourrait étre mené en résolvant U'intégralité des équa-
tions de mélange et de propagation dans ’espace de Fourier. Une telle méthode est notamment
développée dans |Vell0| pour le calcul de l'interaction entre un laser et un OPO synchrone

intracavité.

De maniére trés schématique, le principe du calcul par différences finies est le suivant :
'équation de propagation est résolue par une méthode de Runge Kutta (d’ordre variable 2,
ou 4) appliquée sur la variable z de la méme maniére que lors de la résolution de 1'équation
de mélange dans la méthode par split-steps. Néanmoins, plutdot que de séparer la propagation
du mélange non linéaire, la dérivée en temps est évaluée directement a chaque étape du calcul

Runge Kutta par une méthode de différence finie (d’ordre variable 2, ou 4).

Symboliquement, le schéma Runge Kutta est appliqué a I’équation numérique suivante :

ou om oU

- = SU) — — (1.29)
ou ou
a - F(EJ])

La méthode de différence finie consiste a effectuer un développement en série de Taylor du

vecteur U en fonction de la variable ¢ afin d’évaluer la valeur de la dérivée %—({. Par exemple, a
Pordre 2, le développement en série de Taylor du vecteur U permet de construire le vecteur %—[i
en chaque point 7}, pour une position z donnée :
oU U (z2,Th+1) — U (2,1,—
(2T, = (2 Tnin) = U 2 (1.30)
ot 2AT
En bord de fenétre la valeur de la dérivée est prise égale a 0 : %—[{(z,Tg) = %—[tj(z,TNpts) =0. En
pratique, le vecteur %—Itj(z,t) est donc l'image par une application linéaire du vecteur U (z,t),

application linéaire dont la matrice A peut se calculer aisément a partir de 'expression 1.30 de

sorte que :
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1.2 Quelques éléments de calcul numérique

Yot = AxU () (1.31)

Illustration du schéma numérique a 1’ordre 2

Afin d’illustrer plus simplement ce schéma numérique, prenons le cas d’un schéma Runge
Kutta d’ordre 2 (RK2) schématiquement représenté sur la Fig. 1.2. A Pordre 2, le schéma Runge

Kutta s’apparente a la méthode d’Euler.

Cristal non-linéaire

Direction de

V4 Z+ Az/2 Z+Az .
propagation

FIGURE 1.2: Représentation en deux dimensions du schéma numérique RK2 et différences finie.
Augmenter 'ordre du Runge Kutta consiste & augmenter le nombre d’évaluations inter-
médiaires de la pente %—g.

La méthode de RK2 consiste a calculer le vecteur U en z + Az en évaluant la pente %—g en

z+ % puis en effectuant le calcul suivant :

ou A
U(z+Azt)=U (2,t) + Az x 8_(Z - TZ,t) (1.32)
z
Le but du calcul va donc étre d’évaluer le vecteur %—g(z + %,t). Pour cela, la pente en z est
évaluée en deux étapes :
U oUu
- étape 1 : construction du vecteur e (z,t) e (z,t) = Ax U (2,t)
ou ou
- étape 2 : évaluation de la pente en z 5 (z,t) = F {E(z,t),U(z,t)}
2
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Le vecteur U est ensuite évalué en z + % :

Az Az 0U
U (Z —+ T,t) =U (Z,t) + 7 X 5(2,1&),

puis la pente en z + % est évaluée de la méme maniére que la pente en z, soit :

, ou Az ou Az Az
construction du vecteur 5 (z+ 77t> 5 (2 + 7715) =AxU(z+ 7715)
) ) Az ou Az ou Az Az
évaluation de la pente en z + - 5 (z+ 7715) =F E(Z + 7775)7U(Z + 7715)

Une fois connu la pente au milieu de Uintervalle, le vecteur U est enfin évalué en z + Az :

U(z+ Azit) =U (2,t) + Az X aa—U(z + %,t) (1.33)
2

Ainsi, & chaque évaluation de la pente (en z puis en z + %), une ré-évaluation du terme de
dérivée temporelle est effectuée par le biais du développement en série de Taylor du vecteur U.
La méthode est transposable a des ordres supérieurs du Runge Kutta (voir [Bak89, Pre93|); en
pratique on augmente simplement le nombre d’itérations pour I’évaluation de la pente selon la
variable z.

L’ avantage de la méthode par différences finies est qu’il n’y a plus de calcul de transformée de
Fourier, ce qui raccourcit considérablement le temps de calcul. Ainsi, sur les exemples présentés
dans la partie suivante, il y a un net gain en temps pour des résultats similaires (typiquement

un facteur 2 a 30, selon les ordres d’intégration, sur le temps de calcul).

1.2.2 Validation du code sur quelques exemples et discussion sur le
role de la saturation
Avant d’utiliser le code de calcul sur les cas pratiques qui nous intéressent directement dans

cette étude, nous avons voulu tester sa justesse et sa robustesse sur différents cas développés

dans la littérature.

Exemple de calcul d’OPA

Dans cette section, nous reprenons directement les calculs numériques publiés par Arisholm
[Ari07] sur la modélisation de 'amplification paramétrique d’impulsions picosecondes ou sub-
picosecondes. La méthode employée est celle du split-step avec transformées de Fourier.

Les simulations sont menées pour des OPA en simple passage, ce qui correspond a des
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1.2 Quelques éléments de calcul numérique

amplificateurs paramétriques initialisés avec une impulsion de pompe a laquelle vient s’ajouter
une impulsion signal “seed”, qui vient amorcer la conversion non linéaire. Les paramétres d’entrée
du calcul sont rassemblés dans le Tab. 1.1. L’intensité créte initiale de la pompe I, est telle que

u3(0,t) = uyexp [— (2)2] [’impulsion signal seed est prise avec la méme largeur a 1/e2.

T

Paramétre Valeur Paramétre Valeur
A1 3.29 pm n; 1.6
Ao 1.5 pm Ng1 1.6
A3 1.03 pm Ngo 1.66
Xeff 20 pm/V Ng3 1.63
I, 10 GW /em? Ly 4 — 7.2 mm
P 10 mW /cm? T 0.2 —4ps

TABLE 1.1: Parameétres de simulation

La Fig. 1.3 donne quelques résultats caractéristiques du calcul pour Npts = 512, T' = 200 fs,
et une fenétre temporelle synchrone avec I'impulsion pompe typiquement 6 fois plus grande que
la largeur de 'impulsion initiale & 1/e2. On peut constater que pour ces conditions initiales, le
résultat du calcul est rigoureusement identique entre les deux méthodes de calcul. La différence
entre les deux images provient du fait que dans [Ari07], la fenétre temporelle est prise synchrone

avec 'impulsion idler (rouge).

Importance de la phase non linéaire

Du point de vue physique, il est intéressant de noter ici que l'impulsion pompe est trés
rapidement dépeuplée en son centre au bout de 4,8 mm. L’amplification paramétrique du signal
et du complémentaire est donc localement saturée. Par la suite, le sens du transfert d’énergie est
inversé, et la pompe est partiellement reconstruite tant que les trois paquets d’onde sont encore
temporellement superposés (jusque z = 5,8 mm). Cette propriété montre le role fondamental
joué par la phase non linéaire décrite au chapitre précédent (Chap. 1.1.2). La Fig. 1.4 donne
le type de courbe qui peuvent étre tracées lorsque I’évolution de la phase non linéaire est
considérée au centre de la fenétre temporelle. Sur cette courbe, il apparait que la phase non
linéaire au départ de la conversion s’é¢tablit mécaniquement a —7% (la phase de la pompe et du
signal sont initialisées a 0, mais la phase du complémentaire est libre de s’ajuster). Le transfert
d’énergie se fait donc dans le sens w3 — w; + wy. Puis, a 2 = 4,8 mm la phase non linéaire au
centre de la fenétre se déphase de 7 et s’ajuste a +7 le transfert d’énergie se fait donc dans

le sens wy; + wy — w3 ce qui explique qu’entre 4.8 mm et 7.2 mm la pompe est localement
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(a) Calcul par différences finies (b) Méthode  split-step  selon
[Ari07]

FI1GURE 1.3: Intensités idler (rouge), signal (bleu), et pompe (noir) a différentes positions dans le
cristal. L’impulsion pompe initiale (7' = 200 fs) est représentée au centre de la fenétre
temporelle en pointillés. La Fig. 1.3a donne le résultat du calcul numérique selon la mé-
thode de Runge Kutta et différences finies d’ordre 2 décrite au Chap. 1.2.1. La Fig. 1.3b
donne le résultat du calcul publié dans [Ari07] réalisé selon la méthode split-step.

reformée. Enfin, en z = 7,2 mm la phase est décalée une nouvelle fois de m pour passer a 37”,

ce qui signifie que le transfert d’énergie est de nouveau engagé dans le sens w3 — wi + ws.
En d’autres termes, si I’évolution des impulsions était suivie au dela de 7,2 mm, il y aurait a
nouveau une conversion de la pompe vers le signal et le complémentaire au centre de la fenétre
temporelle. Cette courbe illustre donc bien I'importance de la phase non linéaire locale sur le
faconnage des impulsions par la saturation: lorsque le transfert d’énergie est localement saturé
du fait du dépeuplement total de la pompe ou de 'ensemble {signal + complémentaire}, la
phase non linéaire s’auto-ajuste de sorte que le transfert d’énergie se fasse dans le sens opposé
a la saturation.

Afin de bien visualiser le caractére local de cette propriété, 'ensemble de la phase non linéaire
peut étre tracée en fonction du temps dans la fenétre temporelle pour différentes valeurs de
z. Le type de courbe obtenue alors est représenté Fig. 1.5. En z = 4,8 mm, la phase non
linéaire est décalée de m uniquement dans la zone située au centre de la fenétre temporelle
ou l'intensité de la pompe est proche de 0, c’est-a-dire 1a ou 'amplification du signal et du
complémentaire est localement saturée; tandis qu’en dehors de cette zone, ot 'intensité pompe
n’est pas nulle, la phase non linéaire reste a —7. Ceci signifie qu’au centre de la fenétre le
mélange non linéaire est favorable au transfert d’énergie dans le sens w3 <— w; 4wy, tandis qu’en

périphérie de I'impulsion pompe dépeuplée, la phase relative des ondes est toujours favorable au
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FIGURE 1.4: Evolution de la phase non linéaire au centre de la fenétre temporelle en fonction de la
position z dans le cristal.

sens de conversion w3 — wy + wy. Par conséquent, en z = 5,8 mm, on retrouve logiquement une
impulsion pompe reconstituée au centre tandis que les bords de I'impulsion non consommés en
z — 4,8 mm ont disparu. La phase non lin¢aire prends alors une valeur +7 sur un intervalle de
temps beaucoup plus important, ce qui signifie que dans la suite de la propagation, le transfert
d’énergie dans cette zone va continuer a favoriser la pompe. Ceci est vrai jusqu’a z = 7,2 mm
ou la phase non linéaire au centre repasse a %” ce qui signifie que le centre de l'impulsion
pompe précédemment reformée va de nouveau étre consommée pour produire du signal et du
complémentaire si I’on continue le calcul au deld de z = 7,2 mm. Ces figures illustrent donc
clairement que la saturation et les décalages de phase non linéaire qui en découlent ont un impact
déterminant sur le faconnage des impulsions lors du mélange non linéaire. Le cas développé ici
est relativement simple du fait que les impulsions sont trés courtes devant le temps au bout

duquel elles se séparent sous l'effet de la différence de leurs vitesses de groupe.
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FIGURE 1.5: Phase non linéaire en fonction du temps pour différentes valeurs de z. Les paramétres
de la simulation sont les mémes que ceux de la Fig. 1.3.

Pour des impulsions plus longues, le faconnage des impulsions par la saturation peut devenir

nettement plus complexe. C’est ce qui est illustré sur la Fig. 1.6 avec un autre cas théorique
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développé dans [Ari07]. Les conditions initiales sont toujours celles décrites dans le Tab. 1.1;
les impulsions initiales ont les mémes intensités crétes mais une durée a 1/e? plus longue (T =
4 ps).

Force est de constater qu’au fur et a mesure de la propagation dans le cristal non linéaire,
les zones de saturation et de reconversion se multiplient, donnant aux impulsions des formes
extrémement complexes. Ces phénoménes de saturation et de reconversion locales apparaissent
d’autant plus que l'intensité pompe initiale est élevée, étant donné que 'efficacité des conver-
sions non linéaires dépend directement de I'intensité. Dans les cas développés dans ce chapitre,
les intensités crétes initiales sont trés élevées (plusieurs GW /cm?), ce qui explique que les ef-
fets de saturation se font sentir au bout de quelques mm de cristal. Dans le cas d’'un OPO
synchrone, les effets de la saturation sur le fagconnage des impulsions apparaissent pour des
intensités pompes plus faibles (plusieurs MW /em?) du fait que 'une des ondes filles (signal ou

complémentaire) est partiellement recyclée a chaque tour de cavité.

| (GW/cm?)
oN MO
1 1 1

t(ps)

FIGURE 1.6: Intensités idler (rouge), signal (bleu), et pompe (noir) a différentes positions dans le
cristal décrit Tab. 1.1. L’impulsion pompe initiale (T = 4 ps) est représentée au centre
de la fenétre temporelle en pointillés. Le calcul est mené selon la méthode de Runge
Kutta et différences finies d’ordre 2.

1.2.3 Comparaison de l’efficacité du schéma numérique par diffé-

rences finies, et du split-step

Nous venons de voir que le schéma numérique par différences finies donne des résultats
quantitativement identiques & la référence choisie pour effectuer les tests préliminaires. Dans

cette partie nous allons quantifier plus en détail I'efficacité de ce schéma comparativement au
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schéma par split-steps. Cette quantification est faite de maniére empirique sur un probléme de

départ fixé, celui correspondant au cas de la Fig. 1.3.

La notion de code de calcul efficace est relative. Il est d’abord souhaitable que le résultat
du calcul soit juste, c’est-a-dire avec la plus faible erreur possible par rapport a la solution
exacte, au probléme posé. Dans notre cas, I’évaluation de la justesse du résultat ne peut étre
absolue, étant donné que la solution exacte n’est pas connue. On ne peut donc évaluer la
justesse que de maniére relative; par rapport a une référence par exemple, ou relativement a
un calcul a priori plus précis. Pour évaluer la précision de nos calculs, nous procédons de deux
maniéres. Il faut tout d’abord comparer le résultat du calcul avec le résultat donné par un code
de référence. Nous prenons pour code de référence le logiciel SNLO disponible gratuitement
en ligne® et développé par A. Smith [Smi99, Smi00]. SNLO permet notamment de réaliser des
calculs en régime d’impulsions bréves prenant en compte les différences de vitesses de groupe,
ainsi qu’éventuellement la dispersion des vitesses de groupe. Le schéma numérique utilisé par
le logiciel est un schéma de type split-step comme décrit au Chap. 1.2.1. Dans un deuxiéme
temps, nous évaluerons également la précision d'une méthode relativement a elle-méme. En
pratique, il s’agit d’évaluer ’écart entre le résultat d’un calcul avec le résultat obtenu selon le

méme calcul mais avec un échantillonnage supérieur, donc plus précis a priori.

Ensuite, il est généralement souhaitable que le schéma numérique choisi soit rapide. Nous
évaluerons donc le temps de calcul nécessaire & chaque schéma numérique pour atteindre le
résultat. Ainsi I’évaluation conjointe de la rapidité et de la précision permettent de définir les
données d’entrée optimales du point de vue numérique (c’est-a-dire le type d’algorithme, et le
niveau de discrétisation) pour un probléme donné. Enfin, le calcul doit étre stable, ¢’est-a-dire
qu’il faut que que 'erreur diminue avec le nombre d’itérations, jusqu’a fluctuer autour de la
précision numérique.

Intéressons nous dans un premier temps au code de référence SNLO pour effectuer le calcul
de conversion non linéaire avec les paramétres physiques de départ donnés par le Tab. 1.1.
[’évaluation de la précision peut se faire de différentes maniéres. En effet, il existe deux ni-
veaux de discrétisation dans le calcul : d’une part 1’échantillonnage temporel des impulsions
(nombres de points et taille de la fenétre temporelle), et d’autre part la discrétisation du cristal
(échantillonnage Az et ordre de l'algorithme d’intégration Runge Kutta). Afin de faciliter la
comparaison entre les différentes méthodes, nous choisissons de fixer ’échantillonnage en temps
(Npts = 512), et de ne faire varier que le nombre de pas en z: Npas = Lei/Az. SNLO étant
notre référence, on ne peut comparer sa précision que relativement a lui-méme. Pour évaluer la
convergence de la précision du calcul, nous procédons a une évaluation de ’écart entre le résul-

tat obtenu pour un pas Az donné et le résultat obtenu pour un pas deux fois plus petit Az/2.

5. http://www.as-photonics.com /SNLO.html
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D’une maniére générale, ’écart relatif entre les résultats de deux calculs différents s’évalue de
la maniére décrite ci-apres.

Solent

résultat du calcul 1 I = [, Ly, ... 1y, ... Inpts)

résultat du calcul 2 I' = [I1, L, ... 1, L)

les résultats en intensité obtenus a I'issu du calcul pour une des trois ondes (pompe, signal, ou
complémentaire) obtenus selon un calcul 1 et un calcul 2 respectivement. L’écart relatif entre
les deux résultats est évalué en faisant la moyenne pondérée des écarts relatifs calculés pour

chaque point n :

>, el x py
AL = ;
Zn Dn

est I'écart du calcul & Ny, relativement au calcul & 2 X Npqg, et p, est le coefficient

[ =1

In
de pondération de I’erreur que nous prenons tel que p, o I,, de sorte que les écarts aux fortes

ol

intensités (c’est-a-dire 1a otu se situe 'essentiel du signal calculé) pésent plus que les écarts aux

faibles intensités. Ainsi 'écart relatif entre deux calculs devient :

ne— Zulli— il
>0 In

C’est ainsi qu’est calculé I'écart relatif moyen entre deux résultats de calcul en faisant la

moyenne de chaque écart mesuré pour chacune des trois ondes. La Fig. 1.7 donne I’écart relatif

en fonction du nombre d’itérations Np,s entre le résultat SNLO sur Ny, itérations et le résultat

SNLO obtenu sur 2 x [V,,,5 itérations, pour le probléme de conversion correspondant au Tab. 1.1,

et a la Fig. 1.3.

Pour le probléme considéré, SNLO voit sa précision converger rapidement, puisqu’au dela
de 200 pas en z le résultat ne change quasiment pas. En N,,s = 200, I’écart relatif avec le calcul
pour Ny, = 400 est de 2,6 %, de sorte qu’il soit possible de considérer que le calcul atteint sa
précision ultime au-dela de ce point °.

Nous tracons ensuite le méme type de courbes pour les deux méthodes que nous avons
développées : la méthode par algorithme de Runge Kutta couplé a un schéma par différences
finies, et la méthode par split-step, qui est en fait analogue & la méthode de calcul SNLO.
Pour des raisons de simplicité et de rapidité d’évaluation, nous choisissons d’abord un ordre de

discrétisation faible (ngrx = 2) pour les algorithmes de Runge Kutta (présents a la fois dans la

6. Il ne s’agit pas d’une précision absolue, puisque la solution exacte n’est pas connue.
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FIGURE 1.7: Ecart relatif entre le résultat du calcul SNLO pour Npas en z, et le résultat du méme
calcul pour 2 x Np,s. Le probléeme modélisé correspond aux parameétres physiques d’en-
trée du Tab. 1.1. L’échantillonnage temporel est effectué sur 512 points et une fenétre

temporelle de 2,16 ps. La courbe rouge pointillée est un ajustement par une fonction de
type 1/N® ot a ~ 1,5.

méthode split-step et la méthode par différences finies). Pour la méthode par différences finies,
nous choisissons également un ordre de calcul égal & 2 pour les calculs de dérivée temporelle
(voir Chap. 1.2.1). Les résultats des évaluations des écarts relatifs propres, c¢’est-a-dire lorsque
chaque méthode est évaluée par rapport & elle-méme pour différentes valeurs de nombre de pas,
sont présentés Fig. 1.8.
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= SNLO
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(a) Méthode split-step d’ordre 2 (b) Méthode par différences finies
d’ordre 2.

FIGURE 1.8: Ecarts relatifs propres pour les méthodes split-step et différences finies. L’écart est évalué
entre le résultat du calcul pour Npas en z, et le résultat du méme calcul pour 2 X Npgs.
Les courbes sont ajustées par des fonctions de type y = 1/N®. La figure en insert de
la Fig. (b) est un zoom entre Npas = 100 et Npas = 600. En pratique le schéma par
différences finies diverge pour Np,s < 200 (zone hachurée).

Plusieurs enseignements peuvent étre tirés de ces courbes d’écart propre. Tout d’abord,
pour la méthode split-step d’ordre 2, il faut typiquement plusieurs milliers de pas en z pour
atteindre la limite de précision, soit environ 10 fois plus que le logiciel SNLO. La différence de
convergence entre les deux méthodes provient du fait que SNLO utilise un algoritme Runge

Kutta d’ordre supérieur & 2 (probablement d’ordre 4 voire 5), tandis que la méthode split-step
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que nous testons ici est d’ordre 2.

Pour la méthode par différences finies, le résultat est plus complexe. En effet pour un schéma
numérique d’ordre 2, nous constatons que pour les faibles échantillonnages (Npas < 200), le code
diverge (résultat NaN dans Matlab). Puis, & partir du moment ou le calcul converge vers un
résultat, la limite de précision est presque immédiatement atteinte. Ainsi il n’y a pratiquement
aucune différence entre le calcul avec 200 pas d’intégration en z et le calcul selon la méme
méthode avec 1000 pas d’intégration. Ces propriétés remarquables ne sont pas nécessairement
des avantages a priori. En effet, le fait que le code diverge en dessous d’un certain seuil de
discrétisation est considéré comme une instabilité. Le fait que le code atteigne trés vite sa
limite de précision et certes intéressant du point de vue rapidité, mais la question de la précision
absolue se pose alors.

Pour le savoir, comparons les résultats obtenus avec un résultat de référence. Les graphes
représentés Fig. 1.9 montrent ’écart entre le calcul obtenu par 'une ou 'autre des méthodes

développées par rapport a un résultat “référence” calculé par SNLO dans des conditions de
sur-échantillonnage (Npas = 1200 en z).
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FIGURE 1.9: Ecart relatif entre les résultats obtenus par les méthodes de split-step ou de différences
finies par rapport & un résultat de référence (calcul SNLO sur Npzs = 1200). Pour la
méthode par split-step, 60% du temps de calcul est consacré aux calculs de transformée
de Fourier (quel que soit Npgs).

Sur ces courbes, il apparait tout d’abord que le temps de calcul est logiquement une fonction
croissante du nombre d’itérations pour chaque schéma de calcul. Cependant le schéma split-
step d’ordre 2 est systématiquement plus long que le schéma par différences finies d’ordre 2.
Concernant la précision du calcul, les deux schémas ont un comportement trés différent. En effet,
I’écart entre la méthode split-step et la référence SNLO diminue avec le nombre d’itérations
et semble tendre vers 0, pour 10 000 pas d’intégration I’écart relatif moyen avec SNLO est

d’environ 6 %. En revanche, la méthode par différences finies présente une fonction d’erreur
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constante : quel que soit le nombre d’itérations, 'écart relatif avec le résultat SNLO est de 8
% environ. Cet écart systématique est indépendant du nombre d’itérations, et nous avons pu
vérifier qu’il se retrouvait également entre notre méthode par split-step et notre méthode par
différences finies 7. Il est donc possible d’en déduire qu’il s’agit d’'une différence intrinséque entre
les deux types de schémas numériques du fait que les méthodes de calcul ne sont pas les mémes.
Il est cependant impossible de dire a priori quelle méthode est la plus précise dans 'absolue, la
solution exacte étant inconnue.

D’apreés ces constatations, le schéma par différences finies d’ordre 2 apparait comme trés
efficace par rapport au schéma par split-step. D’une part il atteint sa limite de précision pour
un nombre d’itérations plus faible, et une fois la limite de précision atteinte, ’écart par rapport
a un calcul de référence est nettement inférieur. Pour obtenir un écart de 'ordre de 8 % avec la
méthode par split-step, il faut typiquement 10 000 itérations contre quelques centaines pour la
méthode par différences finies, ce qui représente un facteur supérieur a 30 sur le temps de calcul.
L’élément réellement pénalisant pour la méthode par split-step, est la succession de calculs de
transformées de Fourier a chaque itération, qui occupent prés de 60 % du temps de calcul.

La solution pour diminuer le poids des transformées de Fourier dans le temps de calcul
consiste a augmenter l'ordre d’intégration. En effet, en passant & l'ordre 4 pour le schéma
Runge Kutta, la précision du calcul est augmentée sans augmenter le nombre de transformées
de Fourier, et ce, pour un méme nombre d’itérations Ny, puisque le calcul de la propagation
dans I'espace de Fourier et le calcul du mélange non linéaire sont découplés.

Nous avons effectué le méme type d’évaluation de 'efficacité des schémas par split-step et
différences finies a 'ordre 4 qu’a 'ordre 2. La Fig. 1.10 donne I’évolution de la précision propre
des différents schémas a lordre 4 (toujours pour le méme probléme de départ), ainsi que le
temps de calcul, le tout en fonction du nombre d’itérations en z 2.

Il est intéressant de constater qu’il y a un gain significatif en précision sur les deux schémas.
La Fig. 1.10a indique que les deux méthodes atteignent leur limite de précision trés rapidement
pour quelques centaines d’itérations. L’effet est toujours prédominant pour la méthode par
différences finies puisque dés N,,s = 200 des écarts relatifs inférieurs & un pour mille sont
atteints. Quant aux temps de calcul, la méthode par split-step d’ordre 4 est certes toujours moins
rapide que la méthode par différences finies, mais I’écart entre les deux est considérablement
réduit. Nous n’avons pas représenté les courbes d’écart relatif entre les résultats des différentes
méthodes et le calcul de référence donné par SNLO, puisque a l'ordre 4, quel que soit le nombre

d’itérations, les deux calculs donnent un écart relatif constant de Pordre de 6 %, ce qui signifie

7. Pour un nombre de pas en z supérieur & 10000.

8. Le temps de calcul SNLO n’est pas directement mesurable, mais, a priori, le calcul repose sur un split-step
et une discrétisation Runge Kutta d’ordre au moins 4, ce qui laisse raisonnablement penser que les temps de
calcul sont proches de notre propre calcul Split-step d’ordre 4. Des essais sur des temps trés longs (Npas = 10000)
confirment le bien fondé de cette hypothése.
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FIGURE 1.10: Précision propre et temps de calcul comparés des méthode par spli-step et par diffé-
rences finies d’ordre 4. Pour la méthode split-step, le calcul des transformées de Fourier
occupe environ 45 % du temps total de calcul.

qu’il s’agit d’écarts intrinséques entre les différents codes.

En conclusion, d’aprés I’étude réalisée dans cette partie, nous pouvons dire que globalement
le schéma par différences finies est le plus efficace. Il permet d’atteindre des niveaux de préci-
sion élevés pour des discrétisations plus faibles que les autres méthodes. Son seul inconvénient
semble étre une tendance a étre instable pour les échantillonnages trop faibles. La méthode
par différences finies autorise en outre des temps de calcul trés intéressants dans la perspective
de calculs multi-passages, simulation d’OPO ou d’un laser & modes verrouillés. Dans les dif-
férentes simulations que nous ménerons par la suite, nous privilégierons donc la méthode par
différences finies. La démarche sera en général la suivante : mener les calculs par le biais d’un
schéma par différences finies d’ordre 2, rapide et offrant une certaine précision, puis augmenter
lordre d’intégration, toujours en utilisant la méthode des différences finies, si le calcul diverge

ou nécessite une précision supérieure.

1.3 Modélisation de la fluorescence paramétrique

Dans le cas des OPO non injectés, l'oscillation démarre a partir des photons émis par
la fluorescence paramétrique. Numériquement, il est nécessaire de se donner un modéle de
fluorescence paramétrique pour initialiser le calcul d’oscillation paramétrique. Dans cette partie,
nous expliquons les choix numériques mis en ceuvre pour modéliser la fluorescence paramétrique.
Un exemple de calcul de génération paramétrique reprenant les conditions expérimentales du
montage décrit au Chap. 2.1.1 nous permettra d’illustrer ces choix.

La génération paramétrique est un processus non linéaire différent des exemples d’ampli-
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fication paramétrique que nous avons développés dans les calcul numériques précédents. La
différence fondamentale réside dans l'initialisation du processus non linéaire. En pratique, 'am-
plification paramétrique consiste a éclairer un cristal non linéaire avec une une onde de pompe,
et une onde signal (ou complémentaire) d’injection, tandis que la génération paramétrique
consiste a éclairer le cristal non linéaire par ’onde de pompe seule, comme cela peut étre le
cas expérimentalement au moment ou 'on démarre un OPO. Numériquement, le probléme est
extrémement différent. En effet, si les ondes signal et complémentaire initiales sont nulles, le
terme de source dans le systéme d’équations de propagation non linéaires (Eq. 1.21) est lui aussi
nul; le systéme est alors équivalent a une simple équation de propagation de 'onde de pompe
dans un milieu diélectrique linéaire. Un bruit de départ est donc nécessaire pour initialiser
le processus. L’origine de ce bruit, ou fluorescence paramétrique spontanée, est généralement
modélisé par un champ électrique phénoménologique attribué aux fluctuations quantiques du

vide.

D’aprés les travaux présents dans la littérature [Men00, Ari99], une description rigoureuse de
la fluorescence paramétrique spontanée consiste a initialiser chaque onde (signal et complémen-
taire) par une superposition de modes de cavité contenant chacun une intensité correspondant
a 1/2 photon par mode, et de phase aléatoire. La statistique de répartition de la phase initiale
du bruit est une distribution gaussienne telle que la moyenne du champ électrique initiale est
nulle, et la moyenne du carré du champ est équivalente a la présence d’un 1,/2 photon par mode

du champ.

Dans le cadre de notre modéle ondes planes, la diffraction étant négligée, la distribution du
champ électrique dans la base des modes propres de la cavité n’est donc pas considérée. Une
premiére approximation va donc consister & prendre comme point de départ 'intensité d’un
1/2 photon par mode longitudinal circulant dans un volume spatial délimité par un cylindre
de rayon égal au waist du mode fondamental de la cavité, et de longueur la longueur optique
de la cavité OPO. Dans le domaine spectral, I'intervalle spectral libre (ISL) de la cavité étant
trés inférieur au pas d’échantillonnage en fréquence ? utilisé, I'initialisation est faite en prenant
une intensité moyenne égale a l'intensité d’un demi photon multipliée par le nombre de modes

longitudinaux dans la fenétre de calcul.

Dans le domaine temporel, une seconde approximation va consister a modéliser le bruit de
photons par une impulsion de phase fixée, et de spectre large. Les propriétés statistiques du
bruit de photons ne sont donc pas considérées; en particulier, la moyenne du champ électrique
est non nulle. En d’autres termes, l'initialisation du calcul consiste a injecter 'OPO par des
impulsions signal et complémentaire de faible intensité, équivalente en moyenne a 1/2 photon

par mode longitudinal circulant dans un mode cylindrique simplifié, et de spectre large; I'idée

9. 57 ~ 76 MHz et le pas d’échantillonnage en fréquence est typiquement de plusieurs dizaines de GHz.
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est de pouvoir rendre compte de 'adaptation spectro-temporelle de ’'OPO en fonction de la
désynchronisation, tout en simplifiant le calcul. Cette approximation est justifiée par le fait
que la modélisation des fluctuations quantiques du vide est un raffinement qui va de pair
avec un traitement spatial de la conversion non linéaire. Dans notre modéle théorique, nous
avons considéré des ondes planes, hypothése simplificatrice, qui réduit la portée quantitative
des résultats.

A titre de premiére illustration, nous avons cherché a simuler 'expérience d’OPG présentée
dans le Chap. 2.1.1. Les paramétres de la simulation sont décrits dans le Tab. 1.2. I’accord de
phase est réalisé aux longueurs d’onde centrales sur lesquelles le signal et le complémentaire
sont initialisés. L’injection initiale du signal et du complémentaire est faite en construisant des
impulsions de faible intensité moyenne correspondant & la circulation d’un 1/2 photon dans le
mode fondamental de la cavité OPO et de trés courte durée de sorte que le spectre initial soit
large. La génération paramétrique est limitée par la bande de gain du PPLN aux longueurs
d’onde signal et complémentaire; la logique est donc de construire des impulsions initiales dont
la transformée de Fourier donne un spectre de largeur équivalente a la bande de gain du cristal.
Cependant, dans la perspective d’'un calcul d’OPO, I’échantillonnage doit pouvoir répondre
au nécessaire compromis entre la résolution des signaux et le temps de calcul; la durée des
impulsions d’injection est par conséquent numériquement limitée par les caractéristiques de
I’échantillonnage en temps. Or, dans les conditions décrites dans le Tab. 1.2, I’échantillonnage
en temps est Te = 3,3 107'*s. La bande de gain du PPLN est Avgin = 14,4 THz, ce qui
correspond & une durée pour les impulsions initiales de I'ordre de 1/Avgaiy ~ 7 1075, la limite
de I’échantillonnage temporel est donc atteinte, ce qui est susceptible de rendre le calcul instable.
La solution adoptée consiste alors a allonger la durée des impulsions signal et complémentaire
initiales afin d’atteindre un compromis entre la largeur du spectre des impulsions de départ et
leur échantillonnage dans le temps. Dans le calcul de génération paramétrique mené ici, nous
nous sommes placés proches de la dégénérescence afin de comparer la simulation aux mesures
expérimentales. De ce fait, la bande de gain du PPLN est extrémement large (~ 14 THz).
Dans la suite des simulations OPOs, nous nous placerons plus loin de la dégénérescence, ce qui
réduit la bande de gain et donc la contrainte sur I’échantillonnage du bruit d’initialisation. Par
exemple, pour Ay = 1,95 pm, on a Avg,y, = 5 THz, et donc 1/Avgi, ~ 2 107135, ce qui relache le
nombre de points d’échantillonnage quasiment d’un facteur 20 sur la durée de 'impulsion bruit
initiale. Par sécurité, dans la plupart des simulations présentées dans la suite du manuscrit, le
bruit d’injection est modélisé avec une largeur spectrale 2 a4 10 fois plus faible que la bande
de gain théorique du cristal non linéaire de maniére & garantir un échantillonnage temporel

suffisant.
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1.3 Modélisation de la fluorescence paramétrique

Paramétre notation | valeur

Fenétre temporelle Tt 70 ps

échantillonnage Npts 2112

ordre d’intégration nRK 4

durée impulsion pompe 6,8 ps
longueur d’onde signal As 2,06 pm
longueur d’onde complémentaire Ae 2,2 pm
Longueur cristal Les 25 mm
coefficient non linéaire et 14 pm/V

TABLE 1.2: Paramétres de simulations pour la génération paramétrique

2,0
£
S 1,5 -
a 1 —a— expérience
S —=— calcul
o 1,04
+
o) 1
(7]
@ 0,5
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o) ]
>
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fluence pompe (J/m?)

FI1GURE 1.11: Simulation de génération paramétrique. Puissance totale extraite (signal + complé-
mentaire) en fonction de la puissance pompe incidente. Les points expérimentaux sont

corrigés des pertes de Fresnel aux interfaces du cristal de PPLN, le cristal utilisé pour
I'expérience étant non traité.
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Le calcul est mené pour un signal et un complémentaire proche de la dégénérescence dans
des conditions proches de 'expérience d’OPG décrite au Chap. 2.1.1. Pour effectuer le calcul,
les équations de couplages sont résolues en prenant en compte les différences de vitesses de
groupe entre les paquets d’onde ainsi que la dispersion des vitesses de groupe selon le schéma
par différences finies décrit au Chap. 1. Nous relevons la fluence générée dans le cristal en fonc-
tion de la puissance de pompe. La Fig. 1.11 donne le résultat de la simulation comparée aux
mesures expérimentales. Cette courbe révéle que l'efficacité de la génération paramétrique est
légérement surestimée par le code de calcul. En régle générale, ce type de propriété se reproduit
sur les simulations d’OPO, pour lesquelles les seuils d’oscillation sont plus faibles et les effica-
cités plus importantes que ce qui est mesuré expérimentalement. Ceci s’explique par le modéle
ondes planes qui ne tient pas compte des effets de la diffraction, ainsi que par les hypothéses
simplificatrices décrites précédemment quant a la modélisation de l'injection de la conversion
non linéaire. De ce fait, la comparaison entre les résultats des calculs numériques et ’expérience
ne peut étre quantitative. Néanmoins, comme nous le verrons dans la partie suivante, le calcul
numérique permet d’accéder a un certain nombre d’informations sur les processus physiques
mis en jeu dans la conversion paramétrique en régime picoseconde, & condition de considérer
des densités de puissance plus faibles que dans la réalité, et de se souvenir que pour un faisceau
gaussien, les effets de saturation sont intégrés sur ’ensemble du faisceau, ce qui contribue a
lisser les profils spectaux et temporels des signaux générés. Par conséquent, dans la suite des
travaux de modélisation (du Chap. 2.2), les résultats des simulations seront normalisés afin de
permettre une comparaison théorie / expérience plus significative.

En conclusion, dans cette partie nous avons résumé les caractéristiques du modéle d’injec-
tion utilisé pour calculer la génération paramétrique, et a terme, mener un calcul d’OPO. Les
premiers calculs de génération paramétrique nous ont permis d’illustrer et de justifier certains
choix simplificateurs concernant les conditions initiales du calcul. Pour des raisons de simpli-
cité et de traitement purement classique, le bruit que nous injectons pour démarrer le calcul
est relativement arbitraire, et ne refléte pas exactement la réalité physique de la fluorescence
paramétrique. Néanmoins, la plupart des concessions effectuées (bruit non quantique, et taille
du spectre d’injection) sont justifiés par notre modélisation ondes planes, et par la recherche

d’un compromis résolution / temps de calcul.
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1.3 Modélisation de la fluorescence paramétrique

Synthése

Lorsque la durée des impulsions devient sub-nanoseconde, la vitesse de groupe des ondes
n’est pas négligeable, et joue méme un role fondamental dans I'efficacité de la conversion
ainsi que dans le faconnage temporel des impulsions générées par le processus paramé-
trique. Le terme de dispersion des vitesses de groupe devient quant & lui significatif & des
échelles de temps sub-picosecondes; il en sera donc rarement question dans ’ensemble de
ce mémoire. Dans la perspective de simuler les systémes optiques qui feront 'objet du
Chap. 2 et du Chap. 3, et qui nécessitent un traitement multi-passages dans un milieu
non linéaire, nous avons cherché a mettre en ceuvre un code de calcul numérique le plus
efficace possible. Pour cela, deux méthodes ont été comparées en termes de précision et
de vitesse de calcul sur des exemples de calculs numériques présents dans la littérature.
Il ressort de cette comparaison que le schéma numeérique par différences finies offre les
temps de calcul les plus intéressants comparativement a la méthode par split-step. En-
fin, & travers quelques exemples de calcul d’amplifications paramétriques, nous avons pu
mettre en evidence le role central joué par la saturation des échanges d’énergie entre les
ondes, qui apparait lorsque de fortes puissances instantanées sont mises en jeu. Cette sa-
turation induit des décalages de phase non linéaire, qui se traduisent par I’apparition de
zones de reconversion locales, effet opposé a saturation. La saturation et la phase jouent
donc un role essentiel dans le faconnage d’impulsions picosecondes issues de processus
non linéaires. Cette propriété sera plus largement abordée dans le Chap. 2 de méme que
dans le Chap. 3, ou le controle de la phase non linéaire, dans le cas particulier du dou-
blage de fréquence, nous permettra de créer une fonction optique originale dans le cadre
du verrouillage de modes d'un laser ZnSe:Cr?". Enfin, la modélisation d'une expérience
de fluorescence paramétrique nous a permis d’exposer les choix numériques opérés pour
décrire le bruit d’initialisation d’un processus non linéaire en l'absence d’injection. Ces
choix ont leur importance pour une bonne compréhension des simulations d’OPO présen-
tées dans la suite du manuscrit, et nous ont en outre permis d’aborder 1'une des difficultés
inhérentes & ce type de simulation et a laquelle nous serons également confrontés par la
suite, & savoir la nécessité de trouver un compromis entre 1’échantillonnage en temps et

I’échantillonnage en fréquence.
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Chapitre 2

Sources OPO a pompage synchrone et

analyse numérique de la synchronisation

Objectifs

Faute de milieux amplificateurs laser adéquats, c’est sur la base de processus de génération
paramétrique que repose la plupart des sources d’impulsions bréves dans l'infrarouge
moyen. Les principales techniques utilisées sont la différence de fréquences (DFG) et
le pompage synchrone d’OPQO. Ces techniques bénéficient notamment de la trés large
accordabilité des conversions non linéaires d’ordre deux du fait de leur caractére non
résonant. La solution du pompage synchrone d’OPO présente en outre quelques avantages
pratiques : un OPO ne nécessite qu’une unique source de pompage, a la différence de la
technique de DFG qui requiert deux ondes initiales, comme le gain paramétrique est
une fonction non linéaire de I'éclairement et qu’en régime picoseconde les impulsions
atteignent aisément plusieurs centaines de kilowatts, les OPO synchrones ont des seuils
d’oscillation trés bas en termes de puissance moyenne. Dans ce chapitre, nous abordons
le développement, la caractérisation et I'optimisation des performances de sources OPO
synchrones, le principal objectif étant la réalisation d’une source OPO synchrone originale
émettant dans la bande spectrale 4 pm — 6 pm & partir de cristaux de ZGP. Avant de
parvenir & ce résultat, nous aborderons dans le détail le développement d’une source
de pompe adaptée : un OPO synchrone de forte puissance moyenne a base de PPLN
largement accordable dans la gamme spectrale 1.85 pm — 2.55 pm. Cette partie fera
I'objet d’une analyse numérique détaillée au moyen des outils décrits dans le chapitre
précédent afin de mieux comprendre et prévoir le comportement spectro-temporel d’un
OPO synchrone.
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2.1 Sources paramétriques picosecondes dans 'infrarouge moyen

2.1 Sources paramétriques picosecondes dans l'infrarouge

moyen

2.1.1 Génération paramétrique dans PPLN

La génération paramétrique (OPG) consiste en un mélange de fluorescence paramétrique
et d’amplification de la fluorescence dans un cristal non linéaire en simple passage. Il n’y
a donc pas de cavité. Ainsi cette configuration présente I'avantage de la simplicité puisqu’il
requiert peu d’optique et d’étape d’alignement. En revanche, il nécessite des intensités crétes
extrémes, de Pordre du GW /cm?, atteignables presque uniquement en régime picoseconde ou
sub-picoseconde pour un rendement de conversion généralement faible, quelques dixiémes de
%, et un spectre émis trés large b , avec une bande passante allant de quelques cm™! a plusieurs
centaines de cm ™! selon la longueur du cristal et la condition d’accord de phase.

Avant la mise en ceuvre de sources OPO synchrones, nous avons voulu réaliser quelques tests
préliminaires de génération paramétrique a partir de cristaux de PPLN. La source infrarouge
décrite dans cette partie a en outre été utilisée dans le cadre d’un travail de caractérisation du
temps de réponse d’un détecteur infrarouge a base de semiconducteur Hgl-xCdxTe développé
a PONERA (DOTA/CIO).

Le montage expérimental réalisé est schématisé Fig. 2.1. La source de pompe est un laser
Nd :YVO, amplifié émettant des impulsions de 7 ps 4 une cadence de 76 MHz pour une puissance
moyenne de 'ordre de 20 W. Le faisceau pompe est focalisé avec une lentille de 100 mm de
focale (waist ~ 50 pm) dans un cristal de PPLN non traité de 25 mm de longueur, et présentant
un pas d’inversion de ses domaines ferro-électriques de 31,2 pm. Le cristal non linéaire est placé
dans un four régulé en température. La condition d’accord de phase peut donc étre modifiée
en changeant la température du cristal. Un filtre infrarouge constitué d’une lame de silicium
traitée antireflets a 2 pm en sortie d’OP@G, permet de séparer les ondes signal et complémentaire

de la pompe résiduelle.

Pompe @1.064um F= 1,?\0 mm

f=76MHz

At =T7ps \1, j|—) 2 um large bande
Pmoy = 20W PPLN  Filtre AR

L=25mm 32 pm

FIGURE 2.1: Montage de génération paramétrique dans PPLN.

1. Par conséquent, la densité spectrale d’énergie d’'un OPG est faible, ce qui peut étre un inconvénient pour
certaines applications.
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FIGURE 2.2: Spectres de génération paramétrique normalisés en fonction de la température du cristal
de PPLN.
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2.1 Sources paramétriques picosecondes dans 'infrarouge moyen

Les relevés des spectres expérimentaux en fonction de la température et de la caractéristique
en puissance de 'OPG pour une température donnée sont présentés Fig. 2.2 et Fig. 2.3. A
proximité de la dégénérescence (T = 120 °C), le spectre de fluorescence amplifiée est trés large
de plusieurs centaines de nm. La courbe d’accordabilité représentée Fig. 2.3a correspond en fait

aux extrema locaux d’intensité en fonction de la température extraits de la Fig. 2.2.
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~ i 400 @ E
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1 (]
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© - 1 g < 200 1
= 2100 200 = ] |
S ] 1 Q & 100
> 2000 100 § ]
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Ppompe (W)
Temperature (°C)

() (b)

FIGURE 2.3: (a) Accordabilité en température de I’'OPG PPLN; ajustement par I'équation de Sell-
meier donnée dans [Jun97|, et puissance moyenne totale extraite pour Ppompe = 18 W.
Pour l’accordabilité, la longueur d’onde relevée correspond au maximum de densité
spectrale de puissance. (b) Caractéristique en Puissance a 120°C a la dégénérescence.

La courbe de puissance mesurée en fonction de la température Fig. 2.3a donne une indication
de la fonction de gain paramétrique petit signal en fonction des longueurs d’onde générées. En
effet, tant que le désaccord de phase est faible (Ak — 0), le gain petit signal en intensité est une
fonction parabolique de la pulsation signal w,, ou complémentaire w,, les deux pulsations étant
lites par la relation ws + w. = Wpompe. Par ailleurs, I'ajustement mathématique de la courbe
d’accordabilité dans le domaine de longueurs d’ondes considéré montre que la température peut
étre approximée par une fonction parabolique de la longueur d’onde. Les termes qui gouvernent
le gain petit signal sont alors :

. 9 1 1

gain ~ w? ~ p¥ ~ T (2.1)
La puissance relevée est donc une fonction de la température de type hyperbolique tant que
Ak < 0. Une fois que 'on dépasse T =« 120 °C | le gain chute brutalement du fait de ’absence
de quasi-accord de phase au-dela de la dégénérescence. A partir de ce point, la fluorescence
paramétrique reste dégénérée (voir Fig. 2.2), mais 'efficacité est gouvernée par le désaccord de
phase. Les températures supérieures ne sont pas explorée afin d’éviter I'’endommagement de la
thermistance utilisée pour la régulation en température du thermostat. La courbe de puissance

en fonction de la puissance de pompe Fig. 2.3b mesurée pour T — 120 °C semble indiquer
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Chapitre 2 - Sources OPO a pompage synchrone et analyse numérique de la synchronisation

une augmentation brutale de la puissance de fluorescence a partir d’une certaine puissance de
pompe; environ 15 W, et au-dela de cette puissance, 'efficacité de la conversion est de 'ordre de
17 %2. En augmentant la puissance de pompe au-dela de 18 W, le seuil de dommage du cristal

est dépasseé : il a été évaluée expérimentalement & environ 1 GW/cm? en régime picoseconde.

2.1.2 Pompage synchrone

D’une maniére générale, le pompage synchrone est une technique de mise en phase des
modes longitudinaux d’un laser ou d’'un OPO par une modulation temporelle du gain imposée
par la source de pompe. Pour cela, il est nécessaire que la cavité de la source considérée soit
synchronisée avec la cavité pompe, de sorte qu’a chaque tour de cavité, I'impulsion oscillante
arrive en méme temps que I'impulsion pompe a l'entrée du milieu amplificateur. Ce principe
est rappelé de maniére schématique sur la Fig. 2.4. Dans la suite du manuscrit nous emploie-
rons indifféeremment la dénomination SP-OPO (Synchronously Pumped - Optical Parametric

Oscillator) et la dénomination OPO synchrone.

Liaser ~ Loro Ag=1,9um

B
>

«—> «—1l—
L

— "

Vv

| -
Ap=1um
Laser a modes SP-OPO
verrouillés (ps) Q—> Q+Q A;=2,3um

FIGURE 2.4: Principe du pompage synchrone dans le cas d’'un OPO simplement résonnant a l’onde
signal (proche de la dégénérescence). Lorsque le temps d’aller-retour de I'impulsion signal
(temps de groupe) dans la cavité OPO est le méme que le temps entre deux impulsions
pompes, il y a synchronisme exact.

La cavité OPO admet néanmoins une certaine tolérance vis-a-vis de la synchronisation.
Ainsi, dans une certaine limite, lorsque le dispositif est écarté du synchronisme exact, le décalage
temporel entre 'impulsion oscillante et I'impulsion pompe peut en partie étre compensée par
I'interaction non linéaire dans le cristal de ’OPO. Ceci se traduit d’abord par une diminution
de la puissance de sortie, et éventuellement par une adaptation spectro-temporelle de ’OPO.
En particulier, 'interaction non linéaire ayant une certaine acceptance spectrale, le décalage

temporel entre pompe et signal se traduit généralement par une sélection spectrale du signal, de

2. Le processus d’OPG ne présente pas de seuil, puisque la puissance paramétrique générée en simple passage
est une fonction exponentielle de la puissance de pompe, comme nous ’avons illustré au Chap. 1.3. Ainsi ce qui
pourrait faire penser & un “seuil” n’est donc di qu’a la sensibilité du détecteur, et au choix de 1’échelle choisie
pour représenter la caractéristique en puissance de ’OPG.
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2.1 Sources paramétriques picosecondes dans 'infrarouge moyen

sorte que la vitesse de groupe de I'impulsion oscillante compense le décalage. Par ailleurs, selon
le sens du décalage temporel induit par la désynchronisation, soit un retard ou une avance
du signal par rapport a 'impulsion pompe, la durée et la forme des impulsions émises par
I’OPO peut considérablement étre modifiée. Cette dépendance de la durée des impulsions vis-
a-vis de la désynchronisation des cavités a notamment fait ’objet de nombreuses études sur la
compression d’impulsions picosecondes vers des impulsions sub-picosecondes [Kha95, Kha94].
Nous reviendrons plus en détail sur ces différents points dans le Chap. 2.2.

Lorsque les temps d’aller-retour de la cavité OPO et de la cavité pompe sont égaux, alors
le taux de répétition des impulsions de 'OPO est exactement calqué sur celui de la source
de pompe. En réalité, cette configuration n’est pas la seule envisageable du point de vue du
synchronisme. D’une maniére générale, le synchronisme existe lorsque le rapport des longueurs
des cavités® de la pompe et de ’'OPO est un nombre entier ou une fraction rationnelle. Cette
propriété peut étre mise en ceuvre pour créer des sources synchrones de cadences trés élevées.

Ce concept a récemment été utilisé par [KielO| pour réaliser une source SP-OPO de cadence
variable avec une unique cavité OPO de longueur fixe. Dans ce cas, le taux de répétition est fixé
par la source de pompe dont la cadence variable est un multiple de la cadence fondamentale
de TOPO. L’OPO fonctionne alors avec un nombre d’impulsions circulant dans sa cavité égal
au rapport entre la cadence de la pompe et la cadence fondamentale de 'OPO. Avec un tel
dispositif, la cadence fondamentale de 'OPO a pu étre multipliée par 8. En pratique, a partir
d’une cavité OPO dont le taux de répétition fondamental est de 114 MHz, la multiplication
de la cadence de la pompe par 8 permet d’atteindre un taux de répétition proche du GHz.
Un tel dispositif est trés agile, puisqu’a partir du moment ou la cadence de la pompe est
largement modulable, de trés hautes cadences OPO peuvent étre atteintes sans avoir a modifier
la géométrie du montage optique. Le fait que la cadence pompe soit un multiple de la cadence
fondamentale de 'OPO présente 'avantage que chaque impulsion qui circule dans la cavité
OPO est amplifiée successivement, I'inconvénient étant, qu’en contre partie de I’augmentation
de la cadence, la charge thermique dans le cristal non linéaire augmente du fait de ’absorption
résiduelle, ce qui limite le taux de répétition maximal.

Une seconde méthode peut étre mise en ceuvre lorsque la source de pompe n’a pas de cadence
variable : il s’agit de construire une cavité OPO dont la longueur est une fraction rationnelle de la
longueur de la cavité pompe. Dans une telle configuration, ’'OPO contient également plusieurs
impulsions oscillantes dans la cavité. La différence avec le schéma de pompage précédent se
situe dans le fait que les impulsions ne sont pas amplifiées & chaque tour de cavité, ce qui se

traduit par une émission de trains d’impulsions ou les intensités crétes décroissent du fait des

3. au sens du temps de parcours i.e. L = vy X Teqp = Ug/Vfond OU vy est la vitesse de groupe de I'impulsion
résonnante, Tr,, le temps de parcours pour un tour de cavité, et vyonq le taux de répétition “fondamental”
correspondant.
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Chapitre 2 - Sources OPO a pompage synchrone et analyse numérique de la synchronisation

pertes de la cavité*. Cette technique a permis d’atteindre des taux de répétition records de

plusieurs GHz pour des sources largement accordables [Kok09].

2.1.3 SP-OPO PPLN sans réseau

Dans cette partie nous décrivons le premier montage d’OPO synchrone que nous avons réa-
lisé. Nous verrons que les propriétés générales d’émission de cette source justifieront certaines
améliorations qui seront étudiées au Chap. 2.1.4. L’objectif est de disposer d’une source picose-
conde accordable autour de 2 pm et de forte puissance moyenne dans la perspective de I'utiliser
en tant que source de pompage pour d’autres systémes de conversion tels que ’'OPO synchrone
ZGP qui fera 'objet du Chap. 2.1.5. Dans le Chap. 3.5, nous utiliserons directement la source
SP-OPO PPLN comme source de pompe lors de la caractérisation en régime picoseconde dun
miroir non linéaire pour l'infrarouge moyen. Pour ces applications, il est donc nécessaire de
disposer d’une source a la fois puissante, stable, et fine spectralement. Les performances du

SP-OPO seront donc jugées a 'aune de ces exigences.

Montage SP-OPO PPLN

Le SP-OPO est congu a partir d’un cristal de PPLN proche de la dégénérescence a 1 pm et
pompé par un laser Nd:YVO, commercial de forte puissance moyenne (Ppo, ~ 6 W) & modes
verrouillés en phase par un miroir & absorbant saturable (SESAM) puis amplifié par deux étages
amplificateurs pour atteindre une puissance moyenne totale en sortie Py ~ 20 W. Le schéma

du montage est détaillé Fig. 2.5.

Laser de pompe NdYVO,

High-Q IC-1064 MgO:PPLN @ 80 °C

/|p - 1.064 ym L=20mm R =500 mm

f=76 MHz ,7 A “ >
Prooy = 17 W \ LT i

A=7ps

\ |

FIGURE 2.5: Schéma de montage du SP-OPO PPLN pour la génération d’impulsions picosecondes
dans la bande spectrale 1,85 pm - 2,5 pm. Cavité large bande.

4. Par exemple, si la longueur de la cavité OPO est égale a 4/3 de la longueur de la cavité du laser de pompe,
alors I’OPO contient 4 impulsions résonnantes, et la cadence fondamentale est multipliée par 3. Cependant,
chaque impulsion est ré-amplifiée une fois tous les 3 tours de cavité OPO, soit avec une cadence 4 fois plus faible
que la cadence fondamentale du laser de pompe.
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2.1 Sources paramétriques picosecondes dans 'infrarouge moyen

La cavité OPO est linéaire, et montée dans une configuration symétrique. La longueur
optique est de I'ordre de 4 m de sorte qu’il y ait synchronisme exacte avec la source de pompe,
cadencée a 76 MHz. Le milieu non linéaire est un cristal de PPLN de 20 mm de long dopé
MgO a 5 %, afin de limiter les effets photoréfractifs, traité anti-reflets & 1064 nm, ainsi que
dans lintervalle 1,9 pm — 2,4 pm, avec un pas d’inversion de ses domaines ferro-électriques
de 32,03 pm, et placé dans un four régulé en température. Les deux miroirs concaves qui
entourent le cristal non linéaire ont un rayon de courbure de 500 mm, et sont inclinés de sorte
que 'angle d’incidence des faisceaux laser soit d’environ 5°, ce qui correspond a des conditions
d’astigmatisme négligeables. Dans le PPLN, le waist signal calculé est d’environ 200 pm. Le
rapport entre la longueur du cristal et le paramétre confocal est donc < 0,1 ce qui correspond
a des conditions de faible focalisation. Malgré cela, étant donné la forte puissance moyenne de
pompe disponible (Ppoy ~ 20 W) et la durée des impulsions (7 ~ 7 ps), I'intensité pompe créte
dans le cristal demeure importante (I e ~ 10 MW /em?) tout en étant largement inférieure
au seuil de rupture des cristaux évalué dans le Chap. 2.1.1. La pompe est focalisée par une
lentille de 300 mm de focale pour un faisceau de rayon a 1/e? au waist dans le cristal de
200 pm. Le premier miroir concave par lequel entre la pompe est traité anti-reflets & 1064 nm,
et est hautement réflechissant sur sa face concave entre 1,9 pm et 2,06 ym. Les autres miroirs
sont quant a eux hautement réfléchissants entre 1,85 pm et 2,6 pm, sauf le miroir plan de
couplage qui est totalement transparent au-dela de 2 pm, et partiellement réfléchissant autour
de 1,9 pm (Rgignai ~ 0,95). L’OPO est donc simplement résonnant a I'onde signal, autour de
A = 1,9 uym, et, étant donné la réflectivité du miroir concave d’entrée, il est probable qu’il y ait
une diminution de la puissance extraite derriére le coupleur de sortie pour les longueurs d’onde
signal situées en dehors de I'intervalle 1,9 pm — 2,06 pm. Enfin, 'accordabilité de 'ensemble est
obtenu par une modification de la température du cristal, la dégénérescence se situant vers T =
95 °C. L’ensemble des mesures présentées par la suite sont effectuées sur les faisceaux transmis

par le coupleur de sortie.

Caractéristique en puissance

La caractéristique en puissance de 'OPO pour Tpprny = 85 °C est représentée Fig. 2.6. La
puissance totale (signal + complémentaire) est mesurée derriére différents éléments de filtrage.
Le premier composant filtrant est un miroir Rmax entre 1,85 pm et 2,5 pm, et Tmax a 1 pm,
qui permet d’éliminer le résidu de pompe en sortie d’OPO. Derriére ce miroir, un filtre infra-
rouge en silicium traité anti-reflets entre 2 pm et 5 pm élimine le reste de pompe résiduelle.
Enfin, le complémentaire et le signal sont séparés par un miroir diélectrique traité, totalement
réfléchissant & 2,3 pm, et transparent a 1,9 ym. La synchronisation de la cavité OPO est telle

que la puissance extraite est maximale; la longueur de la cavité correspondant au maximum de
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Chapitre 2 - Sources OPO a pompage synchrone et analyse numérique de la synchronisation

puissance de sortie sera prise comme position de référence du synchronisme dans toute la suite
des expériences.

Tout d’abord, il apparait que le seuil d’oscillation du SP-OPO est trés bas (< 1 W), ce qui
autorise des taux de pompage trés élevés, jusqu’a environ 20 fois le seuil. Cette caractéristique se
traduit notamment par la saturation de la puissance signal extraite lorsque le taux de pompage
dépasse 10 fois le seuil. La puissance totale maximale mesurée avoisine alors les 5 W avec une
efficacité proche de 30 %. Ces propriétés indiquent que la cavité est trop surtendue, et qu’un
couplage plus important vers 'extérieur est souhaitable. Cela augmenterait le seuil d’oscillation
du SP-OPQO, mais en contre partie il aurait une amélioration de l'efficacité de conversion tout
en évitant la saturation en puissance de 'onde oscillante. Une telle amélioration sera décrite
dans la partie suivante (Chap. 2.1.4).

Par ailleurs il existe un différentiel important entre la puissance signal et la puissance com-
plémentaire mesurée. Cette différence tient a la maniére dont les deux ondes sont extraites de
la cavité. En effet, le signal étant 'onde oscillante, il est susceptible d’étre couplé avec 'exté-
rieur ailleurs® que par le miroir coupleur de sortie. L’effet de ces pertes sur l'onde signal est
ici relativement important du fait que la transmission du coupleur derriére lequel sont effec-
tuées les mesure est faible, de 5 %. Ainsi, augmenter le couplage vers I'extérieur devrait réduire
Iécart entre les puissances signal et complémentaire, en rendant négligeables les pertes du si-
gnal relativement & la puissance effectivement mesurée derriére le coupleur. Cette propriétés
sera confirmée au Chap. 2.1.4 avec 'utilisation expérimentale d’un couplage plus fort, ainsi qu’a

travers les différentes simulation menées au Chap.2.2.

Propriétés spectrales

Etant donné qu’aucun élément filtrant ne vient contraindre le spectre de 'onde signal ré-
sonnante, nous qualifierons la cavité de la Fig. 2.5 de cavité OPO large bande. En outre, le
cristal de PPLN étant construit pour fonctionner proche de la dégénérescence, la bande pas-
sante paramétrique est extrémement large. A titre d’illustration, la bande de gain théorique®
en longueur d’onde autour de Acomplementaire = 2,35 pm est AX = 80 nm. Dans les conditions de
pompage et de couplage du signal décrites dans la partie précédente, nous avons vu qu’il était
possible de monter plus de 10 fois au dessus du seuil, ce qui tend a faire saturer la puissance
de 'onde signal; nous nous situons donc dans des conditions de gain tres élevé dans le cristal
non linéaire. Ces caractéristiques se traduisent spectralement par une tendance du SP-OPO a

émettre sur une trés large gamme de longueurs d’onde lorsque la cavité OPO est exactement

5. Du fait des pertes passives de la cavité, et des transmissions résiduelles des miroirs de cavité.

6. La bande spectrale de gain est ici évaluée comme étant l'intervalle en longueur d’onde sur lequel le
désaccord de phase AkL varie entre —m et m. Cette définition donne une estimation de la bande de gain
légérement plus large,d’environ 13 %, qu’avec le critére de largeur &4 mi-hauteur de la fonction sinc?(AkL/2).
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FIGURE 2.6: Caractéristique en puissance de ’OPQO derriére le coupleur de sortie. La température du
PPLN est de 85 °C.

synchronisée. La Fig. 2.7 donne un exemple typique du spectre mesuré en sortie de ’'OPO a la

synchronisation.

La résolution du spectromeétre utilisé pour cette mesure n’est que de 10 nm, mais est suf-
fisante pour mettre en évidence le fait que le spectre émis par ’'OPO & la synchronisation est
extrémement large (AX ~100 nm a la fois pour 'onde signal et 'onde complémentaire). En
outre, le spectre émis est instable. En particulier, les pics d’émission que ’on peut observer sur
le spectrogramme de la Fig. 2.7 évoluent dans le temps & la fois en amplitude et en position.
L’origine de ces variations peut étre attribuée soit aux fluctuations tir a tir du bruit quantique
sur lequel démarre I’OPO, soit a des fluctuations thermiques ou mécaniques dont le temps
caractéristique est plus important. Cependant, étant donné le temps d’intégration des spectres
par le spectrométre, au mieux d’une milliseconde, nous n’avons pas la possibilité de discriminer

leffet prépondérant sur les variations du spectre.

Une méthode intéressante pour affiner spectralement 1’émission d'un SP-OPO large bande
consiste a désynchroniser 1égérement la cavité OPO par rapport a la source de pompe, de sorte
que le retard (ou l'avance) imposé(e) a I'impulsion signal par rapport a 'impulsion pompe se
traduise par une sélection spectrale des classes de longueur d’onde qui optimisent le compromis
entre la maximisation du gain et la minimisation de la différence des vitesses de groupes entre
le signal et la pompe [Rya08, Kha95, Fal95]. Dans le cas de notre SP-OPO & base de PPLN,
la désynchronisation se traduit bien par un affinement spectral, et une sélection en longueur
d’onde. Cet effet est illustré par la Fig. 2.8 ol est représentée la mesure de la puissance complé-

mentaire en sortie ’OPO en fonction de la désynchronisation, en méme temps qu’un exemple
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FIGURE 2.7: Spectre OPO a la synchronisation. Tppyy =85 °C.

de spectrogramme relevé hors synchronisation exacte.

La désynchronisation s’accompagne d’une réduction importante de la largeur spectrale.
Néanmoins, cet affinement spectral s’effectue au prix d’une lourde perte sur la puissance totale
extraite de la cavité, la plage totale de désynchronisation correspondant a la moitié de la
puissance maximale extraite étant d’environ 1 mm. Dans le cas développé Fig. 2.8, la cavité
est raccourcie d’une quantité AL = —0,84 mm, le spectre s’affine & A\ < 10 nm (limite de
résolution du spectrométre), mais la puissance du complémentaire extraite est divisée de moitié.
L’affinement spectral dii a la désynchronisation s’accompagne généralement d’une modification
de la durée des impulsions émises par I’'OPO [Kha95|. Cependant, au moment de 'expérience,
nous ne disposions pas d’outils de mesure de la durée d’impulsion. Les conséquences de la
désynchronisation sur la durée et la forme des impulsions émises par I’'OPO synchrone large
bande seront discutées ultérieurement lors de I’étude numérique du Chap. 2.2.

Une autre propriété spectrale liée a la désynchronisation est le fait que selon la valeur
du décalage AL imposé & la cavité OPO, les longueurs d’onde centrales émises par ’OPO
varient. Dans une cavité SP-OPO large bande, la désynchronisation joue donc a la fois un role
d’affinement spectral et de paramétre d’accordabilité. C’est ce qui est illustré Fig. 2.9, ou est
représenté le spectre relevé en sortie d’OPO pour différentes valeurs de AL.

En pratique, I’onde signal est plus rapide que 'onde de pompe dans le PPLN, ce qui signifie
a priori que la cavité OPO présente une longueur optique légérement supérieure a la cavité du
laser de pompe lorsqu’il y a synchronisme exact. La longueur de cavité OPO pour laquelle la
puissance de sortie est maximale est considérée expérimentalement comme étant la référence

de la synchronisation (AL = 0). Lorsque la cavité OPO est rallongée (AL > 0) l'impulsion
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FIGURE 2.8: Effet de la désynchronisation du SP-OPO large bande sur la puissance de sortie et le
spectre émis. Tppry = 85 °C. (a) Puissance signal normalisée en sortie d’OPO en fonc-
tion de la variation de longueur de la cavité. (b) Spectres comparés a la synchronisation
(bleu) et hors synchronisation (rouge).
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FIGURE 2.9: Spectres d’émission du SP-OPO PPLN en fonction de la désynchronisation AL. Dans
cette expérience Tppry = 75 °C. En pointillés la vitesse de groupe du signal en fonction
de la longueur d’onde.
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signal arrive dans le cristal non linéaire légérement en retard par rapport a I'impulsion pompe.
La Fig. 2.9montre que le spectre de 'onde signal a tendance a se décaler vers A = 1,935 pm
ou la vitesse de groupe atteint son maximum (spectre de couleur noire). Puis, lorsque la cavité
est progressivement raccourcie, le spectre se décale vers les longueurs d’onde pour lesquelles la
vitesse de groupe diminue en se décalant vers les grandes longueurs d’onde. Le spectre représenté
pour AL = —0,44 mm (courbe rouge) est remarquable puisqu’en cette position, ’OPO oscille
sur deux longueurs d’onde principales réparties autour du maximum de la courbe de vitesse de
groupe. Cet effet indique que la compensation de la désynchronisation par la vitesse de groupe
de 'impulsion signal n’est pas I'unique paramétre qui gouverne 'adaptation spectrale de ’'OPO.
D’autres paramétres comme le rapport gain / pertes pergu par le signal, et la vitesse de groupe
du complémentaire jouent un réle important mais difficilement quantifiable. L’adaptation de la
vitesse de groupe du signal a la désynchronisation est donc un phénomeéne complexe qui résulte
d’une optimisation a la fois des pertes, du désaccord de phase introduit par les différences de
vitesse de groupe et de la compensation du retard (ou de I'avance) introduit par la variation
de longueur de la cavité. Dans le cas de notre OPO, cette optimisation semble privilégier les
longueurs d’onde courtes sur le signal lorsque la cavité se raccourcit au-dela de AL = —0,44 mm,

comme le montrent les deux derniers spectres enregistrés expérimentalement Fig. 2.9.

Propriétés spatiales

Enfin, il est apparu expérimentalement que la désynchronisation de ’OPO se traduisait non
seulement par une adaptation spectrale de I’émission, mais aussi par une modification a la fois

du profil spatial et du pointé des faisceaux émis par I’OPO.

(a) AL =—0,52 (b) AL = —0,44 (c) AL = 40,52

FIGURE 2.10: Profils spatiaux de l'onde complémentaire en fonction de la désynchronisation. Les
échelles de couleurs ne sont pas identiques d’une figure & 'autre du fait des écarts de
puissance moyenne.

Sur la Fig. 2.10 sont représentés quelques exemples de captures du faisceau complémentaire

relevées en sortie d’OPO par une caméra pyroélectrique et pour différents états de désynchro-

nisation. Le fait que le profil spatial change a la fois 1égérement de forme et de position indique
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2.1 Sources paramétriques picosecondes dans 'infrarouge moyen

que la désynchronisation, en plus de ses conséquences spectro-temporelles, se traduit par une
adaptation spatiale de ’émission dans le cristal non linéaire. Lorsque 'OPO est a la synchro-
nisation exacte, le faisceau complémentaire est faiblement multimode avec un M2 ~ 2.2. Ainsi,
d’une maniére comparable aux propriétés spectrales, les propriétés spatiales des faisceaux émis
par ’'OPO se dégradent par rapport a celles du faisceau de pompe du fait de la saturation. Les
modifications du pointé avec la désynchronisation indiquent de plus que le faisceau signal ré-
sonnant dispose d'un degré de liberté supplémentaire, en plus des libertés spectro-temporelles,
pour compenser le changement de longueur de la cavité.

En conclusion, les propriétés spatiales et spectrales de 'OPO synchrone large bande
conviennent relativement mal a une utilisation en tant que source de pompage. Le princi-
pal inconvénient provient du fait que le maximum de puissance émis par 'OPO coincide
avec une émission largement multimode spectralement et 1égérement multimode spatialement.
Désynchroniser I’'OPO permet de sélectionner un nombre plus réduit de classes de longueur
d’onde dont la vitesse de groupe maximise le rapport gain / pertes subi par 'onde signal, mais
cette sélection s’accompagne d’une perte significative de puissance moyenne, et d’une instabilité

sur le profil spatial des faisceaux.

2.1.4 SP-OPO PPLN avec réseau

Afin de contraindre 1’émission du SP-OPO, une solution consiste a insérer dans la cavité
un filtre spectral. L’insertion d'un réseau de diffraction en configuration Littrow en rempla-
cement d’un réflecteur plan de la cavité est une technique efficace largement décrite dans les
travaux de Hanna et Puech [Han01, Pue99|. Par ailleurs, dans la partie précédente, I’étude
de la caractéristique en puissance de ’OPO large bande nous a permis d’identifier qu’au dela
d’un taux de pompage supérieur a 10, la puissance du signal sature. Il s’agit d’une saturation
de la puissance moyenne, mais comme nous l'avons déja évoqué au Chap. 1.2.2, la saturation
peut étre a 'origine d’un faconnage trés complexe des impulsions générées par un processus
d’amplification paramétrique. Cet effet est donc a éviter, la solution consistant a remplacer le
coupleur de sortie initial (Rggnai= 0,95) par un coupleur largement moins réfléchissant. Nous
verrons le cas d'un coupleur de coefficient de réflexion au signal Rgignai~ 0,5.

Dans cette partie, sauf mention contraire, nous présenterons les performances nominales
de 'OPO synchrone PPLN obtenues par l'insertion d’un réseau de diffraction intracavité, et

I’'utilisation d’un coupleur de faible réflectivité.

Sélection spectrale par un réseau de diffraction

Le schéma de montage est représenté Fig. 2.11. Le réseau a échelettes, dont I'angle de

blaze est optimisé pour 1,9 pum, présente 600 traits/mm. Le calcul de la bande spectrale de

63



Chapitre 2 - Sources OPO a pompage synchrone et analyse numérique de la synchronisation

réflectivité du réseau se fait en considérant la dispersion angulaire du réseau, et le recouvrement
sur lui méme d’un faisceau gaussien incident collimaté. D’aprés [Pue99|, la bande spectrale de

réflectivité du réseau est donnée par :

0,83c

_ 2.2
Twytanf’ (2:2)

AV réseau —

ol c est la célérité de la lumiére, wy le rayon au waist ” du faisceau incident sur le réseau, et
0 est I'angle d’incidence. L’angle d’incidence 6 peut étre calculé par I’équation du réseau en

configuration Littrow, 'angle d’incidence étant égal a ’angle de réflexion :

AD? —1/2
tan f = (— - 1) : (2.3)

D est I'inverse du nombre de traits par unité de longueur. Dans notre configuration ot le réseau
présente 600 traits/mm, 1’angle d’incidence & A = 1,9 pm est 0 = 34,75°. Le rayon au waist
signal calculé au niveau du réseau est d’environ wy ~ 1 mm, ce qui nous donne une bande

passante Avpgeau ~ 114 GHz, 80it A)ggean ~ 1,4 nm & A = 1,9 pm.

Laser de pompe NdYVO,

High-Q IC-1064 MgO:PPLN @ 80 °C

A, = 1.064 um L =20 mm R =500 mm

f=76 MHz ,T I “ >
Pmoy = 17 W | ] 1l

At =7 ps

} &

Réseau de diffraction
Configuration Littrow
6001/ mm A, ...=1.9pum

FIGURE 2.11: Montage expérimental du SP-OPO PPLN avec réseau de diffraction.

Caractérisation en puissance

Avec le nouveau montage, la caractéristique en puissance est représentée Fig. 2.12. Dans
cette expérience, la séparation des faisceaux pompe, complémentaire et signal a pu étre menée
entiérement grace a l'utilisation de miroirs diélectriques dont les réflectivités en fonction de
la longueur d’onde incidente sont connues avec précision. Comme attendu, du fait du change-

ment de coupleur, ’écart entre la puissance complémentaire et la puissance signal extraite est

7. Le waist désigne le rayon minimal & 1/e? d’un faisceau laser. Cette convention est conservée dans toute
la suite du manuscrit.
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considérablement réduit par rapport a la mesure effectuée Fig. 2.6.

Le fait d’utiliser un coupleur de plus faible réflectivité augmente notablement le seuil d’os-
cillation, qui est ici d’environ 5 W. Le taux de pompage maximal accessible n’est donc plus que
de 4, mais l'efficacité de la conversion est améliorée, ce qui se traduit par le fait que la puissance
extraite atteint un niveau maximal comparable (environ 7 W) & celui atteint par la premiére
configuration d’OPO plus surtendue. La réduction de la réflectivité du coupleur permet donc de
réduire significativement la saturation de la conversion non linéaire dans ’'OPO PPLN. Cette
réduction de la saturation s’accompagne d’une amélioration notable de la qualité des faisceaux
émis, se rapprochant de la qualité du faisceau de pompe : le facteur de propagation du com-
plémentaire est évalué a M? ~ 1,2 ce qui est proche de la limite de diffraction. Pour notre
OPO PPLN, cette amélioration de la qualité des faisceaux émis est a relier au changement
de coupleur plutét qu’a la présence du réseau intracavité. En effet, dans la configuration avec
le réseau et le coupleur de sortie de réflectivité Rgigna = 0,95, le faisceau complémentaire est

légérement multimode, avec un facteur de propagation d’environ M? ~ 28,

—&— Signal
5 4 —=— Complémentaire
| —=—Total

Puissance OPO (W)
N
|

Puissance pompe (W)

FIGURE 2.12: Caractéristique en puissance du SP-OPO PPLN avec réseau et coupleur Rgignai= 0,5.
Tpprn = 85 °C, le synchronisme est exact.

8. Au cours de la thése, nous avons utilisé le SP-OPO PPLN principalement pour des applications de pompage
de systémes de conversion de fréquence entre 2,3 pm et 2,5 pm (OPO ZGP au Chap. 2.1.5, puis miroir non linéaire
au Chap. 3.5.2). Nous nous sommes donc essentiellement penchés sur la qualité du faisceau complémentaire.
Néanmoins, la qualité des faisceaux signal et complémentaire n’est pas nécessairement identique. En particulier,
I’onde signal étant résonnante, son extension spatiale peut étre filtrée par la cavité OPO, ce qui favorise a priori
une meilleure qualité de faisceau que pour le complémentaire.
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Accordabilité

La longueur d’onde du signal peut étre réglée en modifiant la température du cristal de
PPLN puis, pour une température donnée, en modifiant I'angle d’incidence sur le réseau
(Eq. 2.3). Pour une température donnée, il existe un optimum sur le réglage de l'orienta-
tion du réseau qui donne un maximum de puissance en sortie, le réglage est alors tel que le
gain disponible a la température T est maximisé. L’accordabilité est donc réalisée a la fois en
changeant la température du cristal non linéaire et en recherchant le maximum de puissance
en sortie par rotation du réseau. De cette maniére, nous avons pu mesurer une accordabilité
du SP-OPO PPLN entre 1,85 pm et 2,5 pm (signal et complémentaire confondus) comme 1'in-
dique la Fig. 2.13. La puissance complémentaire est maximale dans une plage en température
qui s’étend de 77 °C a 90 °C, correspondant a des longueurs d’onde du signal comprises entre
1,95 pm et 2,03 pm. Dans cette zone, ’OPO bénéficie a la fois d’'un gain élevé et de pertes
minimales. Lorsque la température diminue, ’accord de phase s’éloigne de la dégénérescence et
le gain diminue. Cette diminution s’accompagne en outre d’une augmentation des pertes de la
cavité, notamment par le miroir concave qui transmet la pompe incidente dont la réflectivité
commence & chuter pour le signal en deca de A = 1,9 pm. Lorsque la température se rapproche
de la dégénérescence, la puissance chute également du fait de 'augmentation des pertes induites

par le miroir concave d’entrée, dont la réflectivité chute au-deld de A = 2,06 pm.
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FIGURE 2.13: Accordabilité du SP-OPO PPLN en fonction de la température, et puissance maximale
du complémentaire extraite en sortie.
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Propriétés spectro-temporelles

Le principal bénéfice lié a l'utilisation du réseau de diffraction intracavité est la réduction
radicale de la largeur spectrale du signal et du complémentaire émis par ’'OPO. La Fig. 2.14
montre un exemple typique de trace d’autocorrelation mesurée sur le signal, ainsi que son
spectre mesuré avec un spectrométre de résolution 0,4 nm. Les mesures sont effectuées pour
un synchronisme exact, c’est-a-dire un maximum de puissance en sortie. L’autocorrelation de
Iimpulsion signal a une largeur & mi-hauteur de 9 ps, ce qui correspond & des impulsions
d’environ 6,5 ps si leur profil temporel est supposé gaussien. Le spectre quant a lui possede
une largeur a mi-hauteur approximative de 1,3 nm, ce qui est cohérent avec la valeur théorique
de la bande passante du réseau de diffraction. Etant donné la faible résolution spectrale avec
laquelle la mesure est effectuée devant la largeur du spectre, le produit durée d’impulsion par
largeur spectrale peut étre majoré par la valeur A7-Av < 0,65. Nous sommes donc relativement
proches de la limite de Fourier de 0,44 qui correspond aux impulsions gaussiennes.

La nouvelle configuration de la cavité OPO, contenant le réseau de diffraction et un coupleur
de sortie de plus faible réflectivité, a donc eu pour effet principal de considérablement augmenter
la luminance de la source. En effet, pour une puissance de sortie équivalente a celle relevée en
sortie de la cavité large bande, le spectre du signal est proche de la limite de la transformée
de Fourier des impulsions. Une telle amélioration est trés importante dans la perspective d’une
utilisation de la source SP-OPO PPLN en tant que source de pompage.
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FIGURE 2.14: (a) Autocorrélation du signal et ajustement gaussien (orange), et (b) spectre signal
pour Tppry = 85 °C. Taux de pompage a 4 fois le seuil (Ppompe = 20W).

Effets de désynchronisation

Nous nous sommes enfin intéressés au comportement de la nouvelle configuration vis-a-
vis de la désynchronisation. Pour cela, nous avons tout d’abord relevé la puissance de sortie

en fonction des variations de longueur de la cavité OPO en méme temps que la durée des
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FIGURE 2.15: Puissance en sortie de SP-OPO et durée d’impulsion signal en fonction de la désyn-
chronisation AL. Pour toutes les courbes, le taux de pompage est maximal (environ 4
pour 'OPO avec réseau, et 20 pour ’OPO sans réseau), et la température du cristal
est Tpprn = 85 °C.

La Fig. 2.15 montre une propriété remarquable de I’'OPO synchrone avec réseau : la tolérance
vis-a-vis de la désynchronisation est plus importante que pour I’'OPO sans réseau '°. Cette pro-
priété est cohérente avec les observations déja faites par [Han01| pour une source paramétrique
similaire basée sur un cristal de PPLN. Dans notre cas, la largeur a mi-hauteur de la courbe de
puissance en fonction de la désynchronisation est environ deux fois plus importante que pour
I’OPO monté sans réseau. Par ailleurs, alors que pour un OPO large bande sans réseau la durée
des impulsions dépend fortement de la désynchronisation [Rya08, Fal95, Kha95|, ici la durée
d’impulsion n’est quasiment pas modifiée sur la plage oit 'OPO émet une puissance maximale,
entre AL = —0,25 mm et AL = 40,5 mm, et vaut environ A7 ~ 6,5 ps. Nous expliciterons
cette différence au Chap. 2.2. Spectralement, 'utilisation du réseau impose une longueur d’onde
quasiment fixe sur toute la plage de désynchronisation. Au cours de I'expérience de désynchro-
nisation, nous avons néanmoins pu observer de légéres modifications, de 'ordre de quelques
nanométres, sur la longueur d’onde correspondant au maximum de puissance du signal. Ce

type de variation n’est pas mentionné dans la littérature, ol le spectre des ondes est considéré

9. les traces d’autocorrélations sont mesurées avec un autocorrélateur commercial de la marque APE (pul-
secheck 50) dont la bande passante est limitée entre 1,5 pm et 2,2 pm; les mesures de durée d’impulsion du
complémentaire sont donc généralement inaccessibles dans la gamme de fonctionnement nominale de notre OPO.

10. Propriété qu’il faut tout de méme relativiser ici, du fait que les deux configurations, avec et sans réseau,
ne sont pas mises en ceuvre avec le méme coupleur de sortie.
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2.1 Sources paramétriques picosecondes dans 'infrarouge moyen

comme fixé par le réseau [Han01]. La Fig. 2.16 donne un aper¢u du décalage en fréquence subi
par 'onde complémentaire pour une cavité OPO qui se raccourcit par rapport au synchronisme
exact. ’amplitude du décalage sur le spectre complémentaire est ici d’environ 3 nm, ce qui
correspond & une amplitude d’environ 2 nm pour 'onde signal. Le sens du déplacement du
spectre semble cohérent avec le sens de variation de la longueur de la cavité OPO : ici la cavité
est raccourcie par rapport a la position ot la puissance en sortie est maximale, et le spectre
du complémentaire se déplace légérement vers les grandes longueurs d’onde, ce qui correspond
a une diminution de la vitesse de groupe. Ces variations sont néanmoins difficiles & interpré-
ter et ne sont pas encore totalement comprises, mais il est fort probable qu’elles participent a

augmenter la tolérance de I’OPO synchrone vis-a-vis de la désynchronisation.
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FIGURE 2.16: Spectre de 'onde complémentaire pour différents rétrecissements de la cavité SP-OPO
PPLN avec réseau.

Le réseau de diffraction stabilise donc considérablement ’émission de I’OPO, a la fois tem-
porellement et spectralement. Cependant, la différence de comportement en terme de puissance
de sortie en fonction de la désynchronisation, en particulier la meilleure tolérance de la cavité
avec réseau, reste pour le moment difficile & comprendre. En effet, un tel comportement peut
sembler paradoxal : a priori, 'OPO monté avec le réseau de diffraction n’étant pas libre d’adap-
ter son spectre d’émission pour compenser les variations de longueur de la cavité, sa tolérance
vis-a-vis de la désynchronisation devrait étre moins grande que pour une cavité large bande.
Nous tenterons d’éclaircir ces aspects dans le Chap. 2.2.3. La qualité spatiale des faisceaux
émis par ’'OPO PPLN semble quant a elle dépendre plus particuliéerement du couplage et du
taux de pompage. En effet, la réduction des effets de saturation par 'utilisation du coupleur

Raignat = 0,50 s’est accompagnée d’une amélioration notable de la qualités des faisceaux signal
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et complémentaire.

2.1.5 SP-OPO ZGP

Grace aux améliorations des propriétés de luminance du SP-OPO PPLN, nous disposons
désormais d’une source picoseconde largement accordable dans l'infrarouge moyen, de forte
puissance moyenne, et fine spectralement. Ces propriétés en font un outil tout a fait adapté au
pompage d’autres systémes de conversion de fréquence pour aller plus loin dans l'infrarouge.
Dans cette partie, nous présentons la réalisation expérimentale d’'un OPO synchrone construit
a partir d’un cristal de germano-diphosphate de zinc ou ZGP (ZnGeP5) émettant dans la bande
4 — 5,7 pm. Ce travail constitue une premiére, et fait I'objet d’un article publié dans la revue
Optics Letters [Dhel0)].

Quelques propriétés importantes du ZGP

D’élaboration difficile, le ZGP a été synthétisé pour la premiére fois sous forme mono-
cristalline par Masumoto en 1966 [Mas66]; il est aujourd’hui exclusivement utilisé par la conver-
sion de fréquence dans la bande 2 — 8 pm. Il s’agit d’un cristal uniaxe positif (n. > n,) ap-
partenant au groupe de symétrie 42m (type AgGaS,). Parmi les cristaux de type chalcopyrite,
le ZGP est I'un des plus robustes pour les applications d’optique non linéaire. Il combine en
effet une grande efficacité non linéaire (dy4 = 75 pm/V), un seuil de dommage optique élevé,
une bonne conductivité thermique, et la possibilité d’élaborer des échantillons de grandes taille
|Zaw06], ce qui en fait un candidat tout & fait adapté aux fortes puissances. Son seul véritable
inconvénient, est son seuil de transparence en longueur d’onde, qui se situe autour entre 2 pm et
2,2 pm selon les échantillons et les méthodes de croissance : il est donc impossible de pomper le
ZGP avec des sources néodyme classiques & 1 pm. La Fig. 2.17 donne la courbe de transparence
du ZGP d’apreés [Zel01] et Verozubova [Ver00].

Jusqu’a présent les principaux efforts de recherche sur le ZGP se sont concentré sur les
sources OPO nanosecondes : la puissance moyenne pour ces sources a été poussée au régime
multiwatts [Bud00], et I'accordabilité a été démontrée entre 3,8 pm et 12,4 pm [Vod03| avec un
unique cristal. L’énorme potentiel du ZGP vis-a-vis de I’accordabilité est illustré Fig. 2.18. Dans
le domaine des impulsions ultra-bréves, le ZGP a été utilisé dans des montages de génération
et d’amplification paramétrique, mais jusqu’a présent le pompage synchrone du ZGP n’avait
encore jamais été examiné en dépit de la possibilité d’émettre des impulsions bréves avec une

efficacité de conversion et une accordabilité élevées.
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FIGURE 2.17: (a) Transmission en cm~! d’aprés [ZelO1], (b) absorption d’aprés [Ver00).
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FIGURE 2.18: Accordabilité expérimentale d'un OPO ZGP d’aprés [Vod03] obtenue dans une confi-

guration d’accord de phase non-critique (en angle) de type 11 (6 = 90°). L’accordabilité
du ZGP est entiérement réalisée en accordant la longueur d’onde de la source de pompe.
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Montage expérimental

Pour mettre en ceuvre le pompage synchrone d’'un OPO ZGP, nous avons opté pour une
source SP-OPO PPLN largement accordable autour de A\ = 2 pm. Ce type de configuration
présente I’avantage de mettre intégralement a profit les larges accordabilités des sources OPO.
Le schéma de montage est représenté Fig. 2.19. L’OPO ZGP est directement pompé par le
complémentaire du SP-OPO PPLN accordable entre 2,25 pm et 2,5 pm. Il est a noter qu’au
moment de la mise en ceuvre de cette expérience sur ZGP, notre SP-OPO PPLN est certes
monté avec le réseau de diffraction intracavité en configuration Littrow, mais aussi avec un
coupleur de sortie de fort coefficient de réflexion (Rgignat = 0,95). Le spectre d’émission de
I’OPO pompe est donc contraint par la présence du réseau, mais le facteur de propagation de
I'onde complémentaire utilisée pour le pompage du ZGP a été mesuré avec un M2 de lordre de
2 (voir Chap. 2.1.4).

ZGP type Il (6 = 90°)

| =15mm
R =100 mm wp ~ 110 pm R =300 mm
4 ® 4 A, ~4,0pum
v h ® Pmoy ~ 700 mW

A~ 56 um

FIGURE 2.19: Schéma de montage SP-OPO ZGP.

Lors de nos expérimentations, nous avons testé deux cristaux de ZGP taillés 4 6 = 90°,
correspondant & un accord de phase de type II non critique en angle, de 15 mm et 20 mm
de longueur. Les cristaux sont traités anti-reflets aux longueurs d’ondes d’intérét, qui sont ici
Ap ~ 2,3 pm pour la pompe, A\, ~ 5,5 — 6 pm pour le complémentaire, et Ay ~ 4,0 — 4,8 pm
pour le signal. I’intérét de l'accord de phase non critique dans ZGP est que 1'accordabilité
de la source peut étre simplement modulée en faisant varier la longueur d’onde de la source
de pompage sans avoir a modifier 'orientation du cristal. Par ailleurs, ’acceptance du ZGP
sur le spectre de la pompe est trés grande, A\, ~ 50 nm a A\, ~ 2,3 pm, ce qui signifie que
toute la largeur du spectre de la pompe participe a la conversion. Théoriquement, avec une
telle acceptance spectrale, il serait méme envisageable de pomper 'OPO ZGP avec un ’OPO
PPLN large bande, c’est-a-dire sans réseau. Néanmoins, la répartition de la puissance sur une
large plage de longueur d’onde réduirait la densité spectrale de puissance et augmenterait par
conséquent le seuil d’oscillation de 'OPO ZGP. Cette problématique du développement de
sources OPO adaptées au pompage d’OPO ZGP a fait 'objet de travaux détaillés en régime

nanoseconde [Hen10)].
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La cavité est montée dans une configuration principalement déterminée par les rayons de
courbure des miroirs disponibles au moment de l'expérience. Le miroir M1 a un rayon de
courbure Ry.; = 100 mm, et le miroir M2 R, = 300 mm. Les deux miroirs sont traités pour
étre hautement réfléchissant sur 5,5 — 6 pm et transparents sur 4,0 — 4,8 pm. Les deux autres
miroirs sont des miroirs plans hautement réfléchissants sur 5,5 — 6 pm. La cavité ZGP est donc
simplement résonnante a I’onde complémentaire dont le spectre se situe autour de 5,6 pm. Les
rayons de courbures des miroirs sont tels que le rayon au waist calculé dans le cristal de ZGP est
d’environ 110 pm. Une fois de plus, les conditions de focalisation sont plutot faibles puisque le
rapport entre la longueur du cristal et le paramétre confocal du faisceau complémentaire est au
maximum de 0,4 (pour le ZGP de 20 mm de longueur). Dans notre configuration, le couplage du
complémentaire vers I'extérieur de la cavité est trés faible, tous les miroirs étant Rmax a cette
longueur d’onde, les pertes subies par le complémentaire sont donc essentiellement les pertes
passives de la cavité telles que ’absorption de I'atmosphére, les fuites a travers les miroirs, et
les pertes a la traversée du cristal. Le fait d’avoir une cavité simplement résonnante a ’onde
complémentaire implique une caractéristique intéressante du point de vue du synchronisme
entre la pompe et 'onde résonnante. En effet, dans l'accord de phase non critique de type
IT, la polarisation de la pompe et du complémentaire sont croisées, ce qui a notamment pour
conséquence que la vitesse de groupe du complémentaire est quasiment égale a la vitesse des

impulsions de pompe.

Caractérisation en puissance et propriétés spatiales

L’ensemble des caractérisations de 'OPO sont effectuées en aval du miroir M2 a travers
lequel est extraite 'onde signal. La puissance de sortie de ’OPO est mesurée derriére un filtre
infrarouge traité qui sépare le signal de la pompe résiduelle. Comme le montre la Fig. 2.20,
la puissance signal extraite de la cavité est d’environ 700 mW pour une puissance de pompe
de 3 W. Le seuil d’oscillation est d’environ 1 W pour le cristal de 20 mm de long, et 1,5 W
pour le cristal de 15 mm, ce qui est proche du ratio théoriquement attendu : soit ~0,56 pour
un rapport 15/20 sur les longueurs des cristaux. Le dépeuplement de la pompe incidente est
d’environ 30 %. Au-dela du seuil, la conversion paramétrique est trés efficace et commence
méme & saturer vers 3 W de pompe, en dépit des faibles conditions de focalisation dans le
ZGP. Ces performances en puissance peuvent donc étre améliorées en optimisant a la fois le
paramétre confocal des faisceaux dans le ZGP, et en modifiant la réflectivité du miroir de sortie
a I'onde complémentaire.

Le profil spatial du faisceau signal en sortie de cavité présente une certaine asymétrie, et nous
avons évalué le facteur de propagation du faisceau a M? < 2 par la méthode du couteau [ISO99].

Le principal facteur qui gouverne la qualité des faisceaux émis par 'OPO ZGP est la qualité
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FIGURE 2.20: Caractéristique en puissance du SP-OPO ZGP. Apompe = 2,35 pm, et Agignal = 4 pm.
Insert : profil spatial du faisceau signal en sortie de cavité relevé a la caméra pyroélec-
trique.

du faisceau pompe lui-méme, dont les défauts tendent a étre reproduits sur les ondes générées
dans le cristal de ZGP lors de la conversion non linéaire. Or, lors de notre expérimentation,
la qualité spatiale du faisceau de pompe a été évaluée pour un M? < 2. La qualité spatiale
des faisceaux émis par le SP-OPO ZGP peut donc étre grandement améliorée, simplement en

améliorant la qualité du faisceau pompe !'.

Accordabilité et propriétés spectrales

Comme nous ’avons évoqué en introduction de cette partie, le grand intérét de notre confi-
guration de pompage est de pouvoir bénéficier des larges plages d’accordabilité offertes par
les sources OPO. Ce dispositif est trés efficace lorsqu’une source de pompage accordable (voir
Fig. 2.18) est disponible, puisqu’aucun réglage n’est requis sur la cavité ZGP.

Notre SP-OPO ZGP a donc pu étre accordé en longueur d’onde en faisant varier la lon-
gueur d’onde du complémentaire du SP-OPO PPLN entre 2,25 pm et 2,5 pm. Comme indiquée
Fig. 2.21, la gamme de longueurs d’onde correspondante pour le signal se situe entre 3,8 pm
et 4,5 pm tandis que le complémentaire demeure quasiment constant entre 5,65 pm et 5,7 pm.

La mesure de la largeur spectrale du signal est limitée par la résolution de notre spectrométre

11. En particulier, nous avons pu remarquer que l'introduction d’un coupleur de plus faible réflectivité,
Rsignal = 0,5, soulageait considérablement cette contrainte, puisque, méme & pleine puissance, le profil spa-
tial des faisceaux générés est stable et quasi-monomode.
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FIGURE 2.21: Accordabilité du SP-OPO ZGP (cristal de 15 mm) et puissance signal typiquement
extraite en fonction de la longueur d’onde pour une puissance pompe de 3 W. La
courbe en pointillée est la courbe d’accordabilité théorique d’aprés [Das03|

(AXspectro ~ 10 nm), et les longueurs d’onde relevées correspondent aux valeurs centrales. Enfin,
la puissance extraite de 'OPO ZGP suit les variations de puissance complémentaire maximale
extraite de la cavité SP-OPO PPLN (Fig. 2.13).

En conclusion, nous avons démontré expérimentalement le pompage synchrone d’'un OPO
ZGP. 1l apparait que la plupart des performances de notre dispositif sont en fait limitées par
les performances de la pompe. En particulier, la qualité des faisceaux, la puissance maximale
atteignable, et la plage d’accordabilité peuvent en principe étre largement améliorées en tra-
vaillant directement les performances de la pompe. Malgré ces quelques limitations, nous avons
mis en évidence que le pompage synchrone du ZGP constituait un dispositif de génération

paramétrique hautement efficace en régime picoseconde dans l'infrarouge moyen.

2.2 Analyse numérique de la saturation et de la désynchro-

nisation en pompage synchrone

Bien que le principe de fonctionnement des OPO soit relativement simple, la prévision quan-
titative de leur comportement est souvent complexe. Remplir un tel objectif nécessiterait un
traitement numérique complet prenant en compte simultanément les effets spectro-temporels et

spatiaux du mélange a trois ondes. Le but poursuivi ici est de mieux comprendre les effets liés
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a la désynchronisation d'un OPO synchrone, tels que ceux que nous avons décrits expérimenta-
lement dans la partie précédente, et d’illustrer I'importance de la saturation dans le fagconnage
des impulsions signal et complémentaire par la conversion non linéaire. Il s’agit donc de complé-
ter les observations et interprétations présentées précédemment. Pour cela nous aborderons une
simulation de 'oscillation paramétrique par le biais du code de calcul développé sous MATLAB
présenté lors du Chap. 1. Dans un premier temps, nous rappelerons le principe du calcul de
simulation d’un OPO, puis nous évoquerons quelques résultats de simulation significatifs, en
les comparant aux mesures expérimentales du Chap. 2.1 sur le pompage synchrone de ’OPO
PPLN.

2.2.1 Simulation numérique du pompage synchrone

La méthode de modélisation d’'un OPO est décrite Fig. 2.22. Le calcul est initialisé selon
les critéres explicités dans le chapitre précédent sur la génération paramétrique. Le calcul est
mené de maniére itérative : a chaque tour de cavité, 'impulsion pompe est réinitialisée, tandis
que les impulsions signal et complémentaire sont recyclées a partir des résultats du tour de
cavité précédent. Les impulsions traversent chaque élément de cavité de maniére séquentielle :
le cristal non linéaire, un filtre fréquentiel, puis les éléments de couplage vers 'extérieur (pertes
+ miroir de couplage), et enfin une fonction désynchronisation.

Dans le cristal non linéaire, les équations de couplage sont résolues en tenant compte de la
dispersion a 'ordre 2 (différences de vitesse de groupe + dispersion de la vitesse de groupe)
en suivant un schéma numérique par différences finies. Dans toutes les simulations, 'ordre

d’intégration de l'algorithme Runge Kutta vaut 4.

Le filtrage fréquentiel peut avoir différentes fonctions. La premiére est de limiter arbitraire-
ment ’extension maximale du spectre des impulsions afin d’éviter les effets de recouvrements
ou de sous échantillonnage temporel. Cette fonction est notamment utile dans la modélisation
d’un OPO large bande pour lequel I'extension spectrale finale des ondes générées est a priori
inconnue. La seconde fonction du filtre fréquentiel que nous illustrerons par la suite, est de
simuler la contrainte spectrale imposée par un élément dispersif intracavité, a savoir le réseau

de diffraction utilisé expérimentalement en configuration Littrow.

La fonction de désynchronisation permet de décaler temporellement les impulsions oscil-
lantes par rapport a l'impulsion pompe pour le tour de cavité suivant. Cette fonction est
réalisée en passant les impulsions dans ’espace de Fourier, et en les multipliant par le terme de
phase © = exp (1270 Tsync), 01t Teyne est le décalage temporel introduit pour le tour de cavité
suivant. Par convention, Tgy,. > 0 correspond a un retard; expérimentalement cela correspond

a un allongement de la cavité OPO soit un A Lcayite > 0.
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FIGURE 2.22: Principe du calcul numérique OPO synchrone.

2.2.2 SP-OPO large bande fortement saturé

Dans cette partie, nous donnons quelques résultats significatifs de la modélisation du SP-

OPO PPLN large bande dont les propriétés expérimentales ont été présentées au Chap. 2.1.3.

Caractéristique en puissance

La principale caractéristique de 'OPO simplement résonant & modéliser ici est le fait que
le couplage vers 'extérieur est faible pour 'onde signal, le coefficient de réflexion du coupleur
de sortie étant de 95 %. La cavité est donc surtendue, ce qui se traduit par un seuil trés faible,

et la possibilité d’atteindre des taux de pompage trés élevés, de 'ordre de 20 fois le seuil.

Les paramétres de la simulation sont réunis dans le Tab. 2.1. L’OPO est simplement ré-
sonnant a l'onde signal, et le complémentaire est intégralement extrait de la cavité aprés avoir
subi les mémes pertes passives que le signal. Le point de synchronisation exact, qui correspond
a loptimisation du recouvrement entre le signal et 'impulsion pompe a chaque tour de cavité,
est considéré a ce stade. Le signal étant plus rapide que la pompe dans le PPLN, se placer au
synchronisme exact impose que 'impulsion signal subisse un retard temporel a chaque tour de
cavité, de sorte que I'écart subi dans le PPLN soit exactement compensé. La synchronisation

s’effectue donc en imposant un retard Tgyne au signal tel que :

1 1
Tsync = (_ - ) Lcri = 2724 ps. (24)

Ugp  Ugs
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Paramétres notations | valeurs
fenétre temporelle Tt 70 ps
échantillonnage Npts 3112
durée impulsion pompe T 6,8 ps
décalage temporel Tsyne 2.24 ps
longueur d’onde signal As 1,95 pm
longueur d’onde complémentaire Ae 2,34 pm
température du PPLN T 85° C
pertes passives Toass 5%
réflectivité du coupleur signal R, 95 %
longueur cristal Les 20 mm
coefficient non linéaire et 14 pm/V
largeur bande de gain pour le signal AVgain 5 THz
largeur spectrale bruit de photons AVt 0.5 THz
largeur filtre fréquentiel AVglire 10 THz

TABLE 2.1: Paramétres de simulation.
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2.2 Analyse numérique de la saturation et de la désynchronisation en pompage synchrone

La Fig. 2.23 donne la densité d’énergie en sortie d’OPO une fois que le régime stationnaire

t12. Les densités d’énergie sont normalisée pour permettre une comparaison plus

est attein
significative avec les résultats expérimentaux : la densité d’énergie de pompe est normalisée a
la densité d’énergie seuil, et celles du signal et complémentaire sont normalisées & la densité

d’énergie pompe incidente, en d’autre termes, on calcule un rendement d’extraction.

T R R R T
—&— simulation signal |
034 —&— simulation complémentdlire
- +- expérience complémentaire
S i - 4- expérience signal !
=
Q
g
1] 0,2
o
©
- ]
c
)
GE, 0,1
e
c
)
Q ]
0,0
T T T T T T T T T

0 5 10 15 20 25
taux de pompage

FIGURE 2.23: Rendement d’extraction simulé et expérimental en fonction du taux de pompage. La
ligne pointillée indique les taux de pompage pour lequel sont représentés les profils
temporels et spectraux Fig. 2.27.

De nombreuses informations peuvent étre tirées de ces courbes. Tout d’abord, le rendement
d’extraction du complémentaire est globalement plus important que le rendement d’extraction
du signal, comme nous avions pu l'observer expérimentalement. Cette propriété a priori sur-
prenante s’explique par le fait que les pertes passives sur le signal sont du méme ordre que le
taux de couplage par le miroir de sortie. Comme évoqué dans le Chap. 1.2.2, lefficacité de la
reconversion dépend de la phase non linéaire locale. Dans le cas développé ici, ce phénomeéne
est trés complexe car les impulsions générées lorsque 'OPO est saturé sont fortement modulées
en intensité (voir Fig. 2.24), et la phase non linéaire change localement de valeur avec une
fréquence trés élevée.

Autre constat : la simulation surestime les rendements d’extraction pour les faibles taux de
pompage, c’est-a-dire lorsque ’OPO n’est pas saturé. En effet, si signal et complémentaire sont
totalisés, des taux de dépeuplement de la pompe initiale de plus de 50 % sont atteints, alors
qu’expérimentalement, au mieux environ 30 % de la pompe incidente peuvent étre convertis.

Cet écart provient du traitement en ondes planes qui est effectué lors des simulations.

12. Pour déterminer si 'OPO est en régime stationnaire, 'intensité moyenne du signal intracavité est évaluée.
Lorsque cette quantité devient constante, I’OPO est considéré comme stationnaire. Ce critére est relativement
simple, et permet généralement d’atteindre le régime stationnaire au terme d’un nombre raisonnable de tours
de cavité, typiquement quelques dizaines & quelques centaines de passages selon les paramétres de départ.
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(a) Impulsions signal et complémentaire en sortie d’OPO et spectre signal normalisé pour un taux de
pompage de 2,3 fois le seuil.
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(c) Impulsion et spectre signal en sortie d’OPO. Taux de pompage : 18,8 fois le seuil.

FIGURE 2.24: Profils temporels et spectres simulés de I'onde signal extraite de ’'OPO pour différents
taux de pompage. L’impulsion complémentaire simulée présente des propriétés ana-
logues. A titre d'illustration, I'impulsions complémentaire extraite de la cavité pour un
taux de pompage de 2,3 fois le seuil est représentée.
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2.2 Analyse numérique de la saturation et de la désynchronisation en pompage synchrone

Enfin, les courbes de puissance simulées pour le signal et le complémentaire prennent une
forme trés particuliére. En effet, pour les faibles taux de pompage, le rendement de conversion
augmente rapidement avec la puissance moyenne de la pompe. Il sature, pour des taux de
pompage d’environ 3 fois le seuil, puis diminue, ce qui signifie qu’en moyenne, une partie de
la pompe est reconvertie au cours de la propagation dans le cristal non linéaire. Puis, pour
les taux de pompage plus élevés encore, plus de 13 fois le seuil, le rendement de conversion
augmente de nouveau, sans toutefois atteindre le niveau maximum atteint pour les faibles taux
de pompage, ce qui signifie qu’en moyenne, lors de la propagation, la reconversion vers la pompe
sature elle aussi. En d’autre termes, lorsque 'intensité de la pompe est trés largement supérieure
au seuil d’oscillation, il se produit dans le cristal non linéaire une succession de conversions /
reconversions. Cet effet n’est pas visible sur les courbes expérimentales, trés certainement du
fait d’effets transverses non pris en compte dans la modélisation 3.

Le profil temporel ainsi que le spectre de 'onde signal en sortie d’OPO pour différents taux
de pompage (Cf. lignes pointillée sur la Fig. 2.23) sont représentés Fig. 2.24. Le profil temporel
de I'onde complémentaire ainsi que son spectre ont des propriétés semblables. Le calcul révele
que lorsque 'OPO est fortement saturé, les impulsions générées prennent une forme complexe
composée de multiples sous-impulsions de quelques centaines de femtosecondes. Cette structure
est faconnée par les saturations et les variations locales dans le temps de la phase non linéaire lors
de la propagation des ondes dans le cristal. D’une maniére générale, ce type de structure muti-
impulsions, lorsqu’elles sont évaluées expérimentalement par autocorrélation, donne une trace
d’autocorrélation bruitée et présentant un pic central trés fin et intense. Ce type de propriété
n’a pas pu étre vérifié expérimentalement au moment o 'OPO synchrone large bande a été
étudié, mais la confirmation en est donnée dans la littérature [Rya08|. Le spectre quant & lui
prend également une structure complexe pour les taux de pompage élevés, et s’étale sur pres
de 40 nm, ce qui est cohérent avec les spectres relevés expérimentalement, qui s’étalent sur
plusieurs dizaines de nanomeétres, et présentent une structure multi-pics lorsque ’'OPO est a la
synchronisation exacte (Fig. 2.7).

D’apreés I’évolution du profil des impulsions et de leur spectre en fonction du taux de pom-
page, il est légitime de conclure que la structure multi-impulsions se complexifie en méme temps
que le spectre s’élargit lorsque le taux de pompage augmente. Il est intéressant de constater
que méme pour des taux de pompage relativement faible, par exemple 2,3 fois le seuil, I'im-
pulsion signal se structure aussi en sous-impulsions. De fait, ce ne sont que pour des taux de
pompage extrémement faibles, typiquement < 1,5 dans le cas de notre simulation, que le signal
et le complémentaire adoptent des profils temporels a un seul pic. Ce résultat de calcul n’est

pas propre au pompage synchrone, et a également fait 'objet de travaux antérieurs en régime

13. Cette surestimation des effets de conversions / reconversions dans les calculs en ondes planes est un
probléme bien connu [Smi05].
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FIGURE 2.25: Impulsion signal et complémentaire en sortie d’OPO pour un taux de pompage de
18,8 fois le seuil. En insert, une partie zoomée de I'impulsion permet de visualiser le
glissement.

nanoseconde [Smi05]. D’aprés A. Smith, 'organisation du signal et du complémentaire en mul-
tiples sous-impulsions peut étre interprétée comme étant un moyen pour ’OPO de minimiser la
reconversion de I’énergie vers 'onde de pompe. En effet, le signal et le complémentaire n’ayant
pas exactement la méme vitesse de groupe, leurs impulsions vont légérement glisser I'une par
rapport a 'autre au cours de la propagation. De ce fait, si ’énergie est répartie en multiples
impulsions trés courtes, le glissement entre le signal et le complémentaire permet de réduire les
chances de superposition de fortes intensités favorables aux effets de reconversion. Pour cela,
les impulsions doivent s’organiser selon une structure de sous-impulsions dont la durée doit étre
typiquement du méme ordre que le glissement entre signal et complémentaire. Cette durée est
de l'ordre de :

1 1
Tglis = ( - ) Leyi ~ 200 fs,

Vgs  Uge
ce qui est tout a fait en accord avec la durée des sous-impulsions signal calculées (voir Fig. 2.25).
Pour les forts taux de pompage, les ondes signal et complémentaire sont susceptibles d’atteindre
la saturation dés les premiers millimétres du cristal de PPLN. De ce fait, la longueur effective
sur laquelle doit étre évaluée le temps de glissement caractéristique des sous-impulsions est infé-
rieure & la longueur totale du cristal L. Par conséquent, 'augmentation du taux de pompage

se traduit par une organisation en sous-impulsions, dont la durée diminue.
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Effet de désynchronisation

Nous nous sommes ensuite intéressés aux conséquences spectro-temporelles de la désynchro-
nisation des impulsions signal par rapport aux impulsions pompes injectées a chaque nouveau
tour de cavité. Pour cela, nous nous placons dans le méme cas d’étude que précédemment avec
les parameétres de simulation du Tab. 2.1, en nous plagant largement au-dessus du seuil, avec un
taux de pompage égal a 18,8 fois le seuil, et nous relevons les puissances moyennes, les spectres,
et les profils d’impulsions en sortie ’OPO en fonction de la désynchronisation. A titre d’illus-
tration, et afin de montrer la cohérence du calcul, nous avons superposé a ce graphe, la courbe
expérimentale de la puissance signal en sortie d’OPO mesurée pour un taux de pompage du
méme ordre. Une comparaison quantitative entre le calcul et 'expérience est néanmoins difficile
pour les raisons déja évoquées dans la partie précédente.

Regardons tout d’abord leffet général de la désynchronisation sur la puissance signal
moyenne extraite de ’'OPO. La Fig. 2.26 montre que le maximum de puissance ne se situe
pas exactement & Tgme = 2,24 ps, valeur théorique du synchronisme exact, mais pour une
valeur légérement inférieure vers Ty, = 2,1 ps, soit une légére avance de 140 fs par rapport
a la position théorique. Si ’'OPO “cherche” & minimiser les effets de la saturation, cet écart de
140 fs est trés certainement a relier au fait qu’en arrivant légérement en avance, I'impulsions
signal est globalement moins saturée, tout en bénéficiant d’un gain important, 140 fs étant trés
faible devant la plage totale de désynchronisation d’environ 4 ps. La position de ce maximum
correspond & la position de référence que nous avions choisie expérimentalement pour repérer
le synchronisme exact. D’autre part, en s’écartant de la position ou la puissance de sortie est
maximale, la puissance moyenne extraite de 'OPO diminue brutalement d’une maniére trés
similaire & ce qui a été mesuré. En outre, lorsque le décalage temporel diminue par rapport au
synchronisme, c’est-a-dire lorsque le signal arrive en avance par rapport a la synchronisation
exacte, 'OPO est légérement plus tolérant, et la simulation fait apparaitre une sorte de pla-
teau, situé entre - 1 ps et + 1 ps, sur lequel la puissance extraite évolue peu. Cette propriété
apparait moins nettement sur la courbe expérimentale, mais une tolérance plus grande est
observée quand le décalage temporel diminue. Ce type de comportement est également décrit
dans d’autres expériences relatées dans la littérature [Rya08|.

Plus particuliérement, trois plages caractéristiques de désynchronisation a I'intérieur des-
quelles les propriétés temporelles et spectrales du signal sont homogeénes peuvent étre observées.
Ces trois zones '* sont représentées sur la Fig. 2.26. Les profils temporels caractéristiques des
impulsions signal et complémentaire, de méme que leur spectre, sont représentés Fig. 2.27.

Dans la zone I, I'impulsion signal arrive en retard par rapport a I'impulsion pompe a I’entrée

14. Les frontiéres entre ces plages de désynchronisation ont été positionnées de maniére relativement subjec-
tive; les propriétés spectro-temporelles des impulsions qui caractérisent ces zones évoluant de maniére progres-
sive, et les points de calcul étant discrets.
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FIGURE 2.26: Puissance totale (signal + complémentaire) normalisée au maximum en sortie d’'OPO
en fonction de la désynchronisation pour un taux de pompage de 18. La courbe expé-
rimentale (Fig. 2.8) a été recalée en abscisse de sorte que les maxima des deux courbes
coincident (synchronisation exacte).

du cristal. Du point de vue temporel, comme le signal a une vitesse de groupe supérieure a la
pompe, I'impulsion signal va progressivement reprendre son retard et méme dépasser I'impulsion
pompe. Au fur et a mesure que le signal rattrape 'impulsion pompe, c’est le front montant
de l'impulsion qui va “voir” en premier lieu I'intensité de la pompe augmenter. Comme nous
sommes en régime de fort gain, non seulement le front montant est amplifié en premier, mais
il participe également en priorit¢ au dépeuplement de la pompe, laissant ainsi peu de gain au
front descendant de I'impulsion qui traverse I'impulsion pompe en ne voyant plus que de faibles
intensités. Ce processus d’amplification déséquilibré entre le front montant et le front descendant
de I'impulsion est a 1'origine du phénoméne de compression d’impulsion, qui a notamment été
utilisé dans les OPO picosecondes pour générer des impulsions signal et complémentaire sub-
picosecondes [Kha95, Kha94|. Nous retrouvons ce type de propriété dans nos simulations. Sur
la Fig. 2.27, I'impulsion signal générée dans la zone de désynchronisation I présente un front
montant trés court devant le front descendant, et une largeur a mi-hauteur globalement plus
courte que la durée des impulsions pompe (environ 1,5 ps contre 7 ps). Néanmoins, du fait
que nous sommes en régime fortement saturé, et le front montant de 'impulsion ne pouvant
étre indéfiniment amplifié, une quantité d’énergie non négligeable se retrouve dans le front
descendant de I'impulsion, de méme qu'une structure légérement multi-impulsions pour les
raisons que nous avons évoquées dans la partie précédente. Le spectre calculé dans cette zone

de désynchronisation présente typiquement la forme présentée Fig. 2.27. Le spectre est dominé
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par un pic fin (2 nm de large) quasiment centré en A\ = 0 nm, en réalité légérement décalé de
—0.6 nm par rapport au centre. L’OPO n’a donc pas tendance a modifier sa longueur d’onde
centrale pour compenser le retard dia a la désynchronisation. Ceci s’explique du fait que nous
avons supposé l'accord de phase en A = 1,95 um, c’est a dire que la longueur d’onde centrale est
trés proche du maximum de vitesse de groupe du signal (voir Fig. 2.9); de ce fait le compromis

entre la vitesse de groupe et le gain est déja optimal a la longeur d’onde centrale.

La zone II de désynchronisation correspond au cas ou 'onde signal est synchrone avec la
pompe a l'entrée du cristal non linéaire, ou légérement en avance. Globalement, dans cette plage
de désynchronisation, les impulsions émises prennent une structure temporelle multi-impulsions,
et présentent un spectre trés large et multi-pics comme déja vu Fig. 2.24. Cette zone correspond
donc & un recouvrement entre le le signal et la pompe tel que les impulsions subissent localement
un grand nombre de conversions /reconversions. Cependant, lorsque 'avance du signal par
rapport a la pompe augmente (T diminue), POPO commence & effectuer une sélection
spectrale. C’est ce qui est illustré Fig. 2.27, ot nous avons choisi le point de désynchronisation
otl la puissance signal moyenne extraite de la cavité est maximale. En effet, dans ce cas, le
spectre de 'impulsion, bien que s’étalant sur une cinquantaine de nm, privilégie les longueurs
d’onde situées en dehors de la longueur d’onde centrale. Cette situation n’est pas sans rappeler
le spectre & deux pics principaux relevé expérimentalement Fig. 2.9. En conclusion, dans la zone
IT, ’émission est large spectralement est fortement multi-impulsionnelle, mais ’OPO commence
a opérer une sé¢lection de classes de longueurs d’onde, dont la vitesse de groupe compense la

désynchronisation.

Enfin, la zone III correspond & une situation trés particuliére pour laquelle les impulsions
signal ne sont plus formeés d’un ensemble de sous-impulsions trés bréves, mais d’une unique
impulsion dont la durée est nettement supérieure a la durée des impulsions pompe, environ
10 ps dans l'exemple représenté Fig. 2.27. Sur cette plage de désynchronisation, I'impulsion
signal arrive encore plus en avance dans le cristal par rapport a la pompe que dans la zone
IT. De ce fait, le gain percu est nettement inférieur. La conséquence est double : d’une part
la puissance moyenne est largement diminuée par rapport a la position synchrone, et dans le
méme temps 'OPO n’a plus & adopter de structure multi-impulsions pour minimiser les effets
de la saturation. Cette zone est relativement tolérante, notamment par rapport a la zone I, du
fait que I’émission peut largement décaler sa longueur d’onde, jusqu’a 100 nm dans 'exemple

présenté Fig. 2.27, pour compenser la désynchronisation en diminuant la vitesse de groupe.
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FIGURE 2.27: (a) Profil temporel d’impulsion et (b) spectre de I'onde signal en fonction de la désyn-
chronisation. OPO fortement saturé.
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2.2.3 SP-OPO faiblement saturé et effet de filtrage par un réseau
Caractéristique en puissance

Nous réalisons le méme type d’étude numérique que précédemment en nous intéressant au
cas d'un OPO faiblement saturé. Pour cela, nous prenons les mémes paramétres physiques
et numériques 1> que ceux décrits dans le Tab. 2.1, en changeant simplement le coefficient de
réflexion en intensité du coupleur de sortie (R = 50 %) afin de reproduire des conditions
proches de I'expérience du Chap. 2.1.4). Dans le méme temps, nous avons cherché a modéliser
le filtrage fréquentiel opéré par l'insertion d’un réseau de diffraction intracavité, et son impact
sur les propriétés spectro-temporelles de 'OPO synchrone. La modélisation du filtrage par le
réseau est considérée dans les calculs comme un rétrécissement de la largeur spectrale du filtre
fréquentiel. Dans les cas que nous développons par la suite, la largeur spectrale a mi-hauteur
du filtre “réseau” sera Avieseau = 0,3 THz, ce qui correspond & une bande passante spectrale
en longueur d’onde de 3,8 nm & A =1,95 um. Le filtre choisi ici est donc environ 2 fois plus
large que la largeur spectrale théorique du réseau que nous avons utilisé expérimentalement,
qui était de 1,4 nm & A =1,9 nm. Une fois de plus, ce choix est justifié par le fait que la
fonction de filtrage doit étre échantillonnée sur un nombre non négligeable de points. Ici, dans
nos conditions d’échantillonnage, le filtre fréquentiel de 3,8 nm de largeur & mi-hauteur est
calculé sur 30 points environ 6.

La Fig. 2.28 donne le résultat des différentes simulations, avec ou sans le filtrage réseau,
comparé avec les données expérimentales relevées sur notre SP-OPO PPLN monté avec le
réseau de diffraction intracavité et un coupleur de 50 % (voir Fig. 2.12). Une fois de plus 1’écart
entre 'expérience et le calcul est important du fait de la non prise en compte de la diffraction,
et comme pour le cas de 'OPO fortement saturé, I'idée est de montrer que les simulations
présentées par la suite correspondent & des taux de pompage accessibles en pratique.

Les mémes remarques et interprétations que celles concernant la modélisation de 'OPO lar-
gement saturé (Fig. 2.23) peuvent étre faites. Une différence majeure par rapport a la Fig. 2.23
réside dans le fait que I'écart de rendement de conversion entre le signal et le complémentaire
est considérablement réduit !” du fait que les pertes passives deviennent quasiment négligeable

devant la puissance signal transmise par le miroir de couplage. Les rendements de conversion,

15. La diminution des effets de saturation rend le calcul nettement moins complexe du fait que les signaux
sont plus réguliers, ce qui autorise un échantillonnage plus relaché. En pratique, la plupart des calculs de cette
partie sont effectués avec un nombre de points d’échantillonnage moindre que dans la partie concernant I’OPO
largement saturé en passant d’environ 3000 points d’échantillonnage & environ 2000 points.

16. Pour un nombre de points Npts = 2112, et une fenétre temporelle T¢= 70 ps, I'’échantillonnage dans
lespace des fréquences est Fgp,= 0,014 THz. Le filtre réseau est formé par une gaussienne de largeur & mi-
hauteur de 3,8 nm & A =1,95 pm, soit 0,3 THz en intensité, ce qui correspond & une largeur & mi-hauteur de
0,4 THz pour le champ électrique; le filtre est donc calculé sur 0,4/0,014 ~30 points

As

17. Tl est ici quasiment restreint au défaut quantique n =1 — 5= = 0,16.
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FIGURE 2.28: Rendement de conversion signal (vert) et complémentaire (rouge) en fonction du taux
de pompage pour un coupleur de sortie de réflectivité Rs= 50 %, et & la synchronisation
exacte. La ligne pointillée indique le taux de pompage pour lequel I'étude spectro-
temporelle détaillée est effectuée.

ainsi que lefficacité en fonction du taux de pompage, sont comme précédemment sur-estimés
par le code de calcul. En effet, pour les taux de pompage situés entre 2 et 4 fois le seuil, le
dépeuplement de la pompe atteint des niveaux extrémement élevés, de 'ordre de 75 % signal

et complémentaire confondus, alors qu’expérimentalement il culmine & un peu moins de 40 %.
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FIGURE 2.29: Rendement d’extraction signal (vert) et complémentaire (rouge) pour des taux de
pompage élevés (> 10). Comparaison du comportement de I’'OPO avec ou sans filtre
réseau, pour un coupleur de sortie de 50 %.

D’aprés les simulations, il est intéressant de constater que le comportement de 'OPO est

différent lorsque son spectre est fortement contraint par le filtre spectral. D’une part, 'efficacité
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2.2 Analyse numérique de la saturation et de la désynchronisation en pompage synchrone

de la conversion aux faibles taux de pompage est nettement supérieur pour ’OPO contraint
que pour le méme OPO libre. En revanche, la saturation du rendement de conversion inter-
vient elle aussi pour des taux de pompage plus faible. Par ailleurs, une fois 'OPO saturé, la
configuration avec réseau voit sont rendement de conversion invariablement diminuer, tandis
que la configuration sans réseau voit son rendement d’extraction osciller de maniére analogue
au cas décrit Fig. 2.23. La Fig. 2.29, qui représente le rendement de conversion pour des taux
de pompage plus importants, permet de mieux visualiser ces propriétés. L'interprétation de
ce phénomeéne est a relier & ce que nous avons déja pu remarquer dans la partie précédente
concernant la saturation. Lorsque ’OPO est libre, le profil temporel du signal tend a adopter
une organisation faite de multi-implusions bréves afin de limiter la reconversion. Cette organi-
sation s’accompagne d’un élargissement spectral qui n’est plus permis lorsqu’il y a filtrage par

le réseau, d’otl une diminution continue du rendement de conversion avec le taux de pompage.
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FIGURE 2.30: Simulation du profil temporel et spectre de 'onde signal extraite de ’'OPO pour un
taux de pompage de 3. Tgync= 2,24 ps. (a) OPO libre. (b) OPO contraint (filtre réseau)

Cette interprétation est confirmée par la représentation des profils temporel et spectral du

signal Fig. 2.30, pour un taux de pompage égal a 3. Lorsque 'OPO est libre, on retrouve un

profil temporel multi-impulsions et un spectre élargi. Du fait que le taux de pompage est plus
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faible que dans le cas ou la cavité est surtendue, la structure de 'impulsion est plus réguliére, et
le spectre subit un ¢élargissement moins prononcé que précédemment Fig. 2.24. Le fait d’utiliser
un coupleur de forte transmission pour 'onde signal est donc trés bénéfique lorsque la pompe
dispose d’une forte puissance moyenne : le seuil d’oscillation est plus élevé, mais efficacité de
conversion est améliorée, par conséquent il est possible d’atteindre des puissances moyennes en
sortie I’OPO comparables pour un taux de pompage nettement inférieur (3 au lieu de 18), ce
qui se traduit par une diminution des effets de saturation sur le faconnage du spectre et du
profil temporel de 'impulsion. Par ailleurs, 'utilisation d’un élément filtrant augmente encore
la luminance de la source, comme indiqué Fig. 2.30 : la contrainte spectrale imposée sur le
signal réduit la largeur spectrale de ’émission, et supprime les modulations haute fréquence de

I'intensité dans le profil temporel de I'impulsion.

Effet de désynchronisation sur un OPO libre

Pour évaluer le comportement de 'OPO avec un fort taux de couplage vers 'extérieur
en fonction de la désynchronisation, nous calculons le méme type de courbe que pour ’'OPO
fortement saturé en relevant la fluence, le spectre, et le profil temporel des impulsions signal en
sortie d’OPO en fonction du retard imposé sur 'impulsion signal a chaque tour. Considérons
dans un premier temps le comportement de ’OPO non contraint spectralement en fonction de
la désynchronisation. Nous nous placons a un taux de pompage a la synchronisation égal a 3
fois le seuil. La Fig. 2.31 représente alors la fluence signal et complémentaire en sortie d’OPO
en fonction de la désynchronisation Tgyye. Il apparait le méme type de courbe que pour I'OPO
fortement saturé (Fig. 2.26), dont un découpage similaire en trois zones peut étre effectué : zone
de compression ol le signal est trés en retard par rapport a la pompe, zone de synchronisation ou
de faible avance ou les impulsions sont trés fortement saturées et leur spectre trés élargi, et enfin
zone de plateau ou les impulsions ont un profil régulier. Les caractéristiques en sortie d’OPO
en fonction de la désynchronisation sont donc globalement identiques. Les profils spectraux
et temporels caractéristiques des impulsions en fonction de la zone de désynchronisation sont

représentées Fig. 2.32.
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FIGURE 2.31:
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FIGURE 2.32:
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Fluence signal et complémentaire en fonction de la désynchronisation pour 'OPO large
bande faiblement saturé (taux de pompage = 3). La fluence de la pompe incidente est
Fpompe = 0,8 J/m?2.
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Simulation (a) des profils temporel et (b) des spectres des impulsions émises par un
OPO faiblement saturé en fonction de la désynchronisation.
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Effet de désynchronisation sur un OPO monté avec réseau

Enfin, nous nous sommes intéressés a la courbe de puissance en fonction de la désynchro-
nisation lorsque 'OPO est contraint par un filtrage fréquentiel trés sélectif. Les résultats sont
donnés Fig. 2.33 et comparés a la mesure expérimentale que nous avons effectuée sur notre
SP-OPO PPLN monté avec un réseau de diffraction. Sur cette figure, la courbe expérimentale
a été recalée de maniére arbitraire, étant donné qu’il n’y a pas de repére absolu pour évaluer la
position de la synchronisation exacte, contrairement a la Fig. 2.26 ot le maximum de puissance

en sortie est nettement marqué.

Le calcul de la puissance moyenne en fonction de la désynchronisation donne une courbe dont
la forme reproduit correctement ce qui a été observé expérimentalement. En effet, I’évolution de
la puissance avec la désynchronisation est nettement moins brutale que lorsque ’OPO n’est pas
contraint spectralement, et la puissance totale en sortie ne diminue que de 20 % sur une plage
de désynchronisation d’environ 2 ps. Il est également intéressant de constater qu’en présence
du filtrage spectral, '’OPO semble plus tolérant vis-a-vis du retard de I'impulsion signal que
lorsque 'OPO est libre, puisqu’il a été possible d’aller jusqu’a Tgyne = 3,5 ps, alors que pour
I'OPO libre, la courbe de désynchronisation stoppe a Tyyne = 2,5 ps. L’interprétation de ce
phénoméne n’est pas évidente a priori, mais dépend probablement du fait que la contrainte
spectral s’effectue autour de A ~ 1,95 pm, 1a ou la vitesse de groupe est proche du maximum
pour le signal.

Par ailleurs, de maniére analogue aux mesures expérimentales (Fig. 2.15), la durée des
impulsions évolue peu dans la plage de désynchronisation : entre Tyy,.— 1,25 ps et Tyyp.—

3,25 ps la largeur totale a mi-hauteur des impulsions varie lentement entre 6,8 ps et 7,7 ps.

Il existe cependant une trés nette différence de tolérance a la désynchronisation entre le
calcul OPO et la mesure expérimentale. En effet d’aprés le calcul, le simple fait d’imposer une
contrainte spectrale au signal se traduit par une plage totale de désynchronisation de l'ordre
de 3 ps, ce qui d’une part est inférieur 'amplitude calculé pour I’OPO libre, qui est d’environ
4 ps, et d’autre part trés largement inférieur a 'amplitude mesurée sur notre SP-OPO PPLN,

environ 6 ps.

L’interprétation de cette différence, et notamment de la plus grande plage de désynchro-
nisation accessible par expérience, est encore mal comprise. A premiére vue, imposer une
contrainte spectrale & 'onde résonante dans ’OPO devrait réduire la plage de désynchronisa-
tion par rapport a un OPO libre. En effet, si ’OPO n’est pas contraint, le signal est libre de
s’adapter en longueur d’onde pour optimiser son gain, tandis qu’en imposant un spectre res-
treint, la compensation de la désynchronisation par le spectre n’est a priori plus possible. C’est
ce que semble confirmer le calcul. Cependant, expérimentalement, non seulement I'amplitude

de désynchronisation est nettement supérieure au calcul, mais elle est aussi plus importante
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FIGURE 2.33: (a) Densité d’énergie totale normalisée en fonction de la désynchronisation.OPO faible-
ment saturé. (b) Densité d’énergie normalisée et durée d’impulsion d’aprés la simulation
avec réseau. Dans tous les cas, le taux de pompage est d’environ 3.
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que celle dont dispose ’OPOQO libre. Cette propriété a également pu étre constatée par Hanna
& al. |[HanO1|, sur une source OPO synchrone basée sur un cristal de PPLN. Il est probable
que la réponse soit a rechercher dans les degrés de liberté spatiaux et géométriques dont peut
disposer 'OPO en pratique, et dont le calcul numérique ne tient pas compte. En particulier, il
est tout a fait envisageable que pour compenser la désynchronisation, le faisceau signal modifie
légérement sa trajectoire afin de faire varier soit son angle d’attaque sur le réseau, ce qui déca-
lerait en longueur d’onde la contrainte spectrale, soit son point d’incidence, ce qui modifierait
la longueur optique de la cavité, soit bien évidemment une combinaison des deux effets. Ces

hypothéses sont schématiquement décrite Fig. 2.34.

A
4=mA9 AL = Sxtan(6)
(a) (b)

FIGURE 2.34: Hypothéses d’adaptation géométrique du faisceau signal pour compenser la désynchro-
nisation. (a) Modification de I'angle d’incidence. (b) Modification du point d’impact.

Une telle adaptation géométrique du faisceau signal n’est pas sans conséquence. En particu-
lier, une légére modification de trajectoire par rapport a la trajectoire fondamentale se traduira
nécessairement par un changement d’angle d’incidence sur le PPLN par rapport au faisceau
pompe qui lui est fixe, et par conséquent, introduira un désaccord de phase.

Afin d’estimer la plausibilité de cette hypothése, prenons I'exemple d’une modification du
point d’impact, sans variation de I'angle d’incidence sur le réseau; la longueur d’onde du signal
n’est donc pas modifiée. Dans notre configuration Littrow, 'angle d’incidence du faisceau signal
est 0 = 36,1°. Pour obtenir une compensation de longueur de cavité AL = 800 pm , il faut que
le centre du faisceau signal se décale d’une quantité dz = AL/tan(f) ~ 1,1 mm. De maniére
trés grossiére, un décalage de 1,1 mm sur le miroir de focalisation de focale f = 250 mm
dans le cristal de PPLN se traduit géométriquement par 'apparition d’'un angle d’inclinaison
i =dx/f =0,25° ce qui induit un désaccord de phase |AkL/2w| ~ 0,1 dans le PPLN pour le
centre du faisceau, en supposant que la pompe et le complémentaire restent colinéaires. Une
telle modification angulaire ne ferait donc pas sortir le signal de "acceptance du cristal.

De maniére analogue, si I'angle d’incidence sur le réseau est légérement modifié, alors la
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longueur d’onde centrale du signal se décale en méme temps que la direction du vecteur d’onde
est modifiée dans le PPLN par rapport a ’accord de phase colinéaire, mais la désynchronisation
serait en partie compensée du fait de la modification de la vitesse de groupe du signal. Une telle
hypothése est & mettre en relation avec 'observation expérimentale que nous avons effectuée
sur le SP-OPO PPLN monté avec réseau, pour lequel nous avons pu mesurer un décalage en
longueur d’onde du complémentaire lorsque la longueur de la cavité est modifiée. Le décalage
mesuré sur le complémentaire est d’environ 3 nm pour une modification de la longueur de cavité
d’environ 700 pm '® (Fig. 2.16), ce qui correspond & un décalage de la longueur d’onde centrale
du signal d’environ 2 nm. Dans ’hypothése ol cette variation est permise par une modification
de 'angle d’incidence de 'onde signal sur le réseau, la déflection par rapport a 'incidence de

départ est :

Af = 2tan(8)$ ~0,1°.

Dans une telle situation, le facteur limitant sera ’acceptance angulaire du PPLN. Dans notre
expérience, le cristal non linéaire présente une ouverture d’environ 1 mm. Géométriquement,
une déflection de 0,1° sur un miroir de 250 mm de focale se traduit par un décalage spatial a

Pentrée du cristal dont 'ordre de grandeur est :

Ay ~ fAf0 ~ 0,4 mm

ce qui est supportable dans notre situation.

Pris séparément, les deux effets géométriques susceptibles d’accroitre 'acceptance de la
configuration OPO avec réseau vis-a-vis de la désynchronisation introduisent des écarts angu-
laires dont les ordres de grandeurs géométriques sont a priori supportables du point de vue
de l'acceptance du cristal. Il est de plus tout a fait envisageable que ces effets se combinent
simultanément. Néanmoins, ces hypothéses ne sont ici soutenues que par des ordres de gran-
deurs purement géométriques, et nécessiteraient une étude plus approfondie. En particulier, le
rapide calcul géométrique ne permet pas d’évaluer la stabilité spatiale de la cavité dans des
conditions ou l'alignement est perturbé, si tel était le cas il serait alors nécessaire de calculer
la tolérance de la cavité par un traitement spatial gaussien, voire multimode, tenant compte
de I'astigmatisme des différents composants. Expérimentalement, I’adaptation géométrique du
faisceau peut étre mise en évidence par l'insertion d’un obturateur a l'intérieur de la cavité,
empéchant les déplacements du faisceau. Cet effet de dépointé du faisceau signal a été mesuré
lors de travaux postérieurs a la thése par le biais d’un couteau obturateur placé a proximité
du réseau de diffraction, afin de mesurer le décalage du faisceau signal sur le réseau. Typique-

ment, une variation de pointé du faisceau signal de 0,9 mm sur la plage de désynchronisation

18. Ce qui correspond & une valeur AL = 350 pm avec la convention de la Fig. 2.34.
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19 a été mesurée. Cette valeur expérimentale de dépointé est inférieure & la valeur

de 1,5 mm
calculé précédemment de 1,1 mm pour une désynchronisation de 800 ym dans ’hypothése ou
Iangle de Littrow n’est pas modifié. Il apparait par conséquent que I'adaptation du signal au
désynchronisme se fait de maniére combinée : & la fois par une modification du point d’impact
sur le réseau, révélée par I'insertion d’un couteau intracavité, et par une modification de I'angle
d’incidence, qui se traduit par une modification de la longueur d’onde d’émission de 'OPO

(Fig. 2.16).

Conclusion

En conclusion, les simulations numériques d’OPO synchrones picosecondes nous ont permis
de compléter les observations et interprétations expérimentales du Chap. 2.1, et de mettre en
lumiére 'importance de la saturation sur le faconnage spectro-temporel des impulsions signal et
complémentaire. La réalisation d’une source OPO synchrone de forte brillance en régime pico-
seconde passe par une optimisation du couplage et du taux de pompage, de sorte que les effets
de reconversion locaux soient minimisés, et par 'insertion intracavité d’un élément dispersif qui
contraigne le spectre de 'onde résonnante. L’étude numérique de la désynchronisation révéle
des régimes de fonctionnement trés particuliers lorsque ’'OPO est saturé : il peut y avoir une
adaptation spectrale de 'onde résonnante pour compenser le retard ou ’avance par rapport a
la pompe, et pour certaines plages de désynchronisation, le spectre est affiné en méme temps

que le profil temporel des impulsions devient plus régulier.

19. Cette plage de désynchronisation correspond au “plateau” de la Fig. 2.15.
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Synthése

Dans ce chapitre nous avons présenté le développement et la caractérisation de sources
OPO émettant des impulsions bréves par pompage synchrone. Nous avons pu mettre en
évidence 'immense potentiel de ces sources en termes d’accordabilité, notamment par la
mise en ceuvre d’'une source SP-OPO ZGP pompée par une source SP-OPO PPLN. Le fa-
connage spectral, temporel, et spatial des faisceaux émis en régime d’impulsions bréves est
complexe. La compréhesion du caractére large bande et instantané du pompage synchrone
nécessite une analyse numérique dont nous avons donné quelques clés. Les résultats des
simulations numériques confirment et complétent les observations expérimentales. L’in-
terprétation de certains phénoménes reste cependant encore ouverte. En particulier, la
tolérance expérimentale au désynchronisme de la cavité OPO PPN avec réseau est plus
large que celle d'un OPO large bande, ce qui est a la fois contraire & 'intuition et aux si-
mulations ondes planes. L’explication d’un tel phénomeéne est a rechercher dans un modéle

de cavité qui tienne compte du profil spatial du faisceau résonnant.
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Chapitre 3

Miroir non linéaire pour la production
d’impulsions bréves dans l'infrarouge

moyen

Objectifs

dans un premier temps les propriétés majeures d’un laser ZnSe:Cr?* continu.

Nous avons vu dans le chapitre précédent les nombreux avantages que procure la structure
SP-OPO lorsqu’il s’agit de générer des impulsions courtes dans I'infrarouge moyen. Cette
solution bénéficie notamment du potentiel d’accordabilité des sources OPO dans des do-
maines spectraux oi les sources laser font généralement défaut comme nous avons pu le
démontrer avec le SP-OPO ZGP. Cependant, la structure SP-OPO présente certaines li-
mitations. La principale d’entre elles est la nécessité de disposer au préalable d’une source
d’impulsions courtes pour générer des impulsions courtes, le taux de répétition et la durée
des impulsions étant de surcroit largement gouvernés par le laser pompe. Ainsi, la réalisa-
tion d’'un SP-OPO ZGP a nécessité la mise en oeuvre et la synchronisation de trois cavités
optiques de 4 m de longueur. Dans le cas du ZGP, ou de tout autre cristal non linéaire
adapté a la bande III non transparent & 1 pm, il serait intéressant de disposer directement
d’un laser de pompe picoseconde largement accordable, émettant au dela de 2 pm. Pour
cela, nous proposons dans ce chapitre ’étude et le développement d’une source laser com-
binée & un dispositif de verrouillage de modes, accordable dans I'infrarouge moyen. Nous
montrerons comment mettre en ceuvre de fagon pratique le verrouillage de modes par

miroir non linéaire dans un laser ZnSe:Cr?* émettant autour de 2,5 pm. Nous étudierons

100



3.1 Contexte

Nous examinerons ensuite l'application du concept de miroir non linéaire & une telle
source, d’abord par le biais d'un modéle numérique afin de prédire les performances du
systéme, puis expérimentalement. Nous justifierons le choix des composants constitutifs
du miroir non linéaire avant d’en étudier expérimentalement les caractéristiques. Enfin,
nous présenterons les premiers résultats expérimentaux de verrouillage de modes d’un

laser de l'infrarouge moyen par miroir non linéaire.

3.1 Contexte

D’un point de vue général, le contexte de ce chapitre est 'étude de I'interaction d’un milieu
laser avec un milieu non linéaire. L’idée est de profiter a la fois des avantages du laser, en termes
de finesse spectrale, de qualité de faisceau, de puissance, de stockage de ’énergie etc., et de la
conversion de fréquence tels que I'instantanéité, la cohérence, et 'accordabilité. Dans ce cadre,
I’exemple d’interaction le plus ancien est probablement celui du cristal doubleur de fréquence
utilisé intracavité dans le but de bénéficier de plus fortes intensités qu’en extracavité et donc
de rendements de conversion de fréquence trés élevés [Fos72|. L’insertion d’un cristal doubleur
peut également permettre d’introduire dans le laser des pertes non linéaires avec I'intensité qui
amortissent fortement les oscillations de relaxation au démarrage [Sto10]. Dans la plupart des
applications, le doubleur est utilisé en simple passage, c¢’est-a-dire que tout ou partie des ondes
générées est directement extraite en sortie de cristal et non recyclée par la suite. La configuration
double passage, ol toutes les ondes générées sont au moins partiellement réfléchies par un miroir
de fond et réinjectées dans le méme cristal non linéaire, peut s’avérer avantageuse : par exemple,
dans le cas du doublage de fréquence intracavité, 'augmentation de la longueur d’interaction
effective permet d’augmenter le rendement de conversion. Néanmoins, dans une configuration
double passage, un parameétre supplémentaire vient gouverner le sens du transfert d’énergie, du
fait de la phase relative au retour entre les ondes. Cette phase relative peut étre modifiée sous
laction conjointe de la réflexion par un miroir diélectrique traité et de la propagation dans un
milieu dispersif avant le retour dans le cristal non linéaire. Le contréle de la phase au retour
par un élément de dispersion réglable pour la maximisation des rendements de conversion a
fait 'objet d’un certain nombre de travaux, comme 1’étude du doublage intracavité en double
passage [Pea99], ou le doublage en double passage extra-cavité [Ime98|, ou encore la SHG/DFG
en cascade [Noul0], en extracavité également.

Un dispositif intracavité plus avancé est le miroir non linéaire d’ordre deux, constitué d'un
doubleur de fréquence et d’un miroir dichroique. En contrélant la phase au retour, de sorte

que le second harmonique généré au premier passage soit entiérement reconverti au retour, il
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devient possible de moduler les pertes d’un laser de fagon passive, a la maniére d’un absorbant
saturable. Le concept du miroir non linéaire fut proposé pour la premiére fois par Stankov
[Sta88hb|, et a depuis été appliqué avec succés au verrouillage de modes d’un grand nombre de
lasers & 1 pm ([Sta91b, Agn99, Dan94, T1i10]...), ainsi qu’au laser Ti:sapphire [Ham91|.

Principe du miroir non linéaire d’ordre 2

Pompe Lame R<1@ow
‘ dispersive R _1 @ 20
Milieu o Cristal
laser ) doubleur

FiGURE 3.1: Principe du miroir non linéaire d’ordre 2.

Le principe du miroir non linéaire d’ordre 2 est schématisé sur la Fig. 3.1. La cavité laser
oscille & w avec un coupleur de sortie partiellement réfléchissant & w, R < 1, et hautement
réfléchissant a 2w, Ry = 1. Un cristal doubleur de fréquence est inséré dans la cavité prés du
coupleur. Il est réglé a ’accord de phase de fagon & maximiser la conversion w + w — 2w, la
phase non linéaire valant ¢ = 7/2. La distance optique entre le cristal et le coupleur est telle que
les ondes a w et 2w se déphasent de 7, afin de maximiser la reconversion 2w — w + w au retour,
la phase non linéaire valant alors ¢ = —m/2. Comme 1'onde & 2w subit beaucoup moins de
pertes que l'onde & w, la puissance qui revient vers le laser est plus élevée en présence du cristal
non linéaire. La réflectivité de sortie équivalente vue par le laser est donc Ry, > R. Comme
schématisé sur la Fig. 3.1, la réflectivité équivalente Ry; augmente avec intensité a w, car
Pefficacité des processus de doublage et de reconversion augmente avec 'intensité. Autrement
dit, Pensemble {cristal non linéaire + miroir dichroique} forme un miroir non linéaire, dont la
fonction de transfert est celle d’une porte optique.

La fonction de porte optique est la fonction de base servant a favoriser le régime impulsionnel,
constitué d’impulsions courtes et intenses, par rapport au régime continu, de faible intensité.
Pour que ce systéme fonctionne correctement, I'efficacité de doublage du cristal, et la réflectivité

a w du miroir dichroique sont deux paramétres critiques. Leur détermination nécessite une
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modélisation dynamique du systéme complet, ce qui sera effectué au Chap. 3.4. Le déphasage
entre les ondes au retour est également trés important, mais il peut facilement étre ajusté : soit
en ajustant la distance du miroir dichroique au cristal doubleur, si c’est la dispersion de I’air qui
est utilisée pour créer ce déphasage; soit par modulation de I’épaisseur d’une lame dispersive.
En pratique, cette modulation d’épaisseur se fait par translation d’une lame prismatique comme

nous le verrons plus en détails par la suite.

Laser ZnSe:Cr?T 4 modes verrouillés en phase

Le miroir non linéaire d’ordre 2 n’a jusqu’ici été utilisé que dans des lasers visibles ou autour
de 1 ym. Nous proposons ici d’étendre son utilisation au domaine de l'infrarouge moyen. En
particulier, il apparait intéressant de transposer la technique du miroir non linéaire pour ver-
rouiller les modes d’un laser infrarouge récent faisant ’objet d’un effort de recherche constant,
a savoir le ZnSe:Cr?*.

Découvert en 1996 [DeL.96], le ZnSe dopé Cr?* fait partie d’'une nouvelle famille de matériaux
lasers & base de semiconducteurs II-VI dopés chrome. Les propriétés de ce milieu laser sont assez
exceptionnelles. Tout d’abord, il présente un gain laser autour de 2,5 pm, dans une région qui
compte peu ou pas d’alternatives. Ensuite, sa bande d’émission est trés large, puisqu’elle s’étend
de 2 & 3 pm. Elle est méme comparable a celle du Ti:Sapphire, ce qui permet de produire des
impulsions trés courtes. L’efficacité de ce laser est renforcé par son caractére quatre niveaux,
sa forte section efficace d’émission, sa faible absorption dans I’état excité, et une efficacité
quantique de fluorescence proche de 1 a température ambiante [Mirl0, Mir07, Kiic02].

Pour la génération d’impulsions courtes, le ZnSe:Cr?>" a l’avantage de posséder une forte
non-linéarité d’ordre 3, ce qui permet d’envisager le verrouillage de modes par effet Kerr optique.
Son seul défaut est une forte variation de l'indice avec la température, qui est 6 fois celle du
Nd:YAG ramenée a l'indice de réfraction. Il a donc tendance & former une lentille thermique
a forte puissance, bien que cet effet soit partiellement compensé par sa bonne conductivité
thermique, qui est 1,2 fois celle du Nd:YAG.

Le laser ZnSe:Cr?** est donc un candidat idéal pour la génération d’impulsions courtes a
2-3 pm, et de maniére accordable. Parmi les travaux déja publiés sur ce sujet, les premiers
concernent le verrouillage des modes par modulation active des pertes [Car00, Sor01]. Des
impulsions de 4,4 ps pour 82 mW de puissance moyenne ont été obtenues. Le verrouillage
des modes de maniére passive par effet de lentille Kerr a été présenté par plusieurs groupes
[Ciz09, Mos08a, Sor09] : les puissances moyennes extraites sont relativement faibles, de ’ordre
de quelques dizaines de mW, et la durée des impulsions reportée est généralement de 'ordre de
100 fs. Il semble difficile, méme avec 'utilisation de systémes de compensation de la dispersion,

de repousser la limite de la durée des impulsions obtenues par Kerr lens mode-locking, ou les
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derniers travaux de [Ciz09] en la matiére font état d’impulsions de 95 fs. D’autre part, les
conditions d’obtention d’un verrouillage de modes passif auto-déclenché par la seule lentille
de Kerr sont trés contraignantes sur ’alignement et la stabilité mécanique du montage. Bien
que tout ne soit pas compris, il est possible que cela soit di a des problémes de stabilité du

verrouillage de modes et a la difficulté d’optimiser la lentille de Kerr [Kal03].

Récemment, le verrouillage des modes de maniére passive a été obtenu a 1’aide d’un miroir
semiconducteur a absorbant saturable, ou SESAM [Pol05, Sor06, Sor07]. Cette méthode est trés
efficace puisque des impulsions de 'ordre de 100 fs ont été obtenues avec 75 mW de puissance
moyenne. Le record de durée d’impulsion dans ZnSe:Cr*" de 80 fs [Sor07] a été obtenu par cette
technique de verrouillage de modes couplée a une compensation de la dispersion par des miroirs
chirpés. Néanmoins, elle nécessite de concevoir un composant par épitaxie dans un domaine
spectral peu usuel au dela du proche infrarouge des télécommunications. Le composant doit
étre optimisé a la longueur d’onde choisie, avec une reproductibilité souvent difficile & assurer.
Cela représente un développement technologique assez lourd. De plus, le SESAM exploite une
non-linéarité résonante d’ordre 3, ce qui a trois conséquences importantes : il n’est opérationnel
qu’autour d’une certaine longueur d’onde, la gestion des effets thermiques due a I'absorption
peut étre problématique en termes seuil de dommage et de durée de vie du composant, et le

temps de réponse est limité par la dynamique des porteurs [Kel96].

Dans le domaine des impulsions picosecondes, le miroir non linéaire d’ordre 2 étudié dans ce
chapitre n’a aucun des inconvénients technologiques attribués aux SESAM puisqu’il n’utilise que
des composants optiques standards. Comme son principe repose sur de I'optique non linéaire
d’ordre 2, il est transposable & n’importe quelle longueur d’onde, et son temps de réponse
est quasi-instantané. C’est donc a priori un trés bon candidat pour le verrouillage des modes
du laser ZnSe:Cr?*. Toutefois, comme pour tout miroir non linéaire, il doit étre dimensionné
spécifiquement pour le laser dans lequel il est inséré, afin d’obtenir un régime stable d’impulsions
courtes. Il est donc nécessaire de mener une étude compléte, théorique et expérimentale, du

miroir non linéaire appliqué au ZnSe:Cr?™.

Dans un premier temps, nous détaillerons 'étude du laser ZnSe:Cr?* en continu, étape préa-
lable indispensable. Nous présenterons ensuite le calcul numérique des performances du miroir
de Stankov afin de vérifier qu’elles sont adaptées au ZnSe:Cr?* et a la production d’impul-
sions picosecondes. Puis nous procéderons a la description et a la caractérisation du miroir non
linéaire hors cavité en régime picoseconde en utilisant le complémentaire du SP-OPO PPLN
développé au Chap. 2.1 comme source de pompe. Enfin, nous aborderons la réalisation ex-
périmentale du verrouillage de modes. La derniére partie de ce chapitre sera consacrée & un
approfondissement des propriétés du miroir non linéaire, approfondissement rendu nécessaire

par l'observation de phénoménes inattendus a priori sur notre laser ZnSe:Cr?*.
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3.2 Laser ZnSe:Cr?* en CW

La démonstration du verrouillage de modes d'une source ZnSe:Cr?** s’est faite selon une
démarche principalement guidée par le déblocage de verrous expérimentaux rencontrés avant

la réalisation du montage final représenté sur la Fig. 3.2.

M, (50 mm) M, (100 mm)
. 2+
Pompe 0\ ZnSe:Cr
aloum
A 4 Filtre _ ; Qo
biréfringent ’\:\\/\\ % / M, (100 mm)
~s 7 Y znseai
N
IERERRRREE .‘:
[N _’
LLLLLLLLer !
PPLN:MgO |
M, (100 mm) 4 R,,a1,25um
Lame de phase R=85-96 % a2,5pum

FIGURE 3.2: Schéma de montage final du laser ZnSe:Cr?* avec miroir non linéaire. Dans I’étude du
laser continu, les composants représentés en lignes pointillées ne sont pas présents dans
la cavité.

La cavité laser est constituée de quatre miroirs concaves qui forment trois bras dont deux
bras focalisés. Les deux bras focalisés sont nécessaires pour obtenir a la fois un gain élevé dans
le cristal de ZnSe:Cr?*, et une forte efficacité de conversion dans le cristal non linéaire. Cette
architecture, que nous nommerons cavité en “Z”, a été principalement déterminée par les travaux
de dimensionnement réalisés dans la thése de Jean-Michel Melkonian [Mel07], qui indiquent que
Pefficacité du verrouillage de modes est une fonction croissante du gain et de l'efficacité de la
conversion / reconversion dans le cristal non linéaire.

Le premier objectif expérimental a été de tester les performances laser en continu et la
qualité optique de différents cristaux que nous avions a notre disposition, afin de déterminer
le plus adapté a la réalisation de la source finale. Pour cela, il nous a fallu réaliser une cavité
laser suceptible d’accueillir un grand nombre de cristaux interchangeables. Le choix de la cavité
de test s’est fait en prenant compte des contraintes de stabilités liées notamment a l'effet de
lentille thermique induit par ’absorption de la pompe dans le cristal laser. En effet, comme
nous I’aborderons dans ce chapitre, la focale thermique qui s’intalle dans le cristal de ZnSe:Cr?*
est extrémement courte, de I'ordre du centimétre. La prise en compte de ce phénoméne nous a

amené a nous orienter dans un premier temps vers une cavité différente de la cavité en Z pour
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tester les différents cristaux dans des conditions tolérantes. Une fois le cristal le plus performant

identifié, nous avons procédé a une analyse plus détaillée de ses performances laser en continu.

3.2.1 Effet de lentille thermique dans ZnSe:Cr?*

Les propriétés thermo-optiques du ZnSe sont connues depuis de nombreuses années [Har77].
Du point de vue de notre application, le principal défaut de ce matériau est son coefficient de
variation de l'indice avec la température 3—55 qui vaut 70 x 107% K~! & peine compensée par
un bon coefficient de conductivité thermique x = 0,18 W/em K. Ainsi, dans le cas d’un laser
ZnSe:Cr?T | les effets thermiques, et notamment les effets d’autofocalisation de la pompe et du
mode laser, peuvent poser des problémes d’instabilité sur la cavité a fort taux de pompage, et
limiter la montée en puissance [BerlOb, Mos09a|. L’augmentation de la température du cristal
peut également influer sur l'efficacité du laser en réduisant le temps de vie de I'état excité
[Sen00]. Dans ce chapitre nous rappelerons briévement 'origine de la lentille thermique, et
donnerons quelques éléments de compréhension qui nous ont amenés a abandonner 1'utilisation
d’un cristal laser a incidence de Brewster au profit d’une configuration en incidence normale

avec traitements anti-reflets.

Origine de la lentille thermique

La description et ’étude de la lentille thermique et plus généralement des transferts de
chaleur dans les cristaux laser a fait 'objet de nombreuses études théoriques et expérimentales
quasiment dés l'invention du laser [Koe70, Cou92, Che02]. L’objectif ici n’est pas de faire
une présentation exhaustive du phénoméne, ce qui nécessiterait le référencement de nombreux
travaux effectués sur des architectures de pompage parfois trés différentes de la notre, mais
de donner quelques éléments de compréhension et ordres de grandeur dans nos conditions
expérimentales, & savoir le pompage longitudinal par laser d’un cristal de ZnSe:Cr?*.

L’origine des effets thermiques réside dans la structure des niveaux d’énergie du milieu
laser. Dans un laser a quatre niveaux comme le ZnSe:Cr?*, I’absorption d’un photon de pompe
s’accompagne inévitablement de la transformation d’une partie de son énergie en chaleur par le
biais de transferts énergétiques non radiatifs. Idéalement, I’écart d’énergie entre les photons de
pompe et les photons laser, le défaut quantique, donnera la quantité de chaleur transférée vers le
cristal. Dans le meilleur des cas seulement puisque ce schéma suppose un rendement quantique
de 1, i.e. un photon pompe absorbé donne un photon laser, si bien qu’en général, la part de
la pompe absorbée qui participe au réchauffement du cristal est plus importante que le simple
défaut quantique. Par ailleurs, la distribution de température qui résulte de ce transfert de
chaleur entre la désexcitation des ions dopants et le matériau cristallin est fortement inhomogéne

du fait de I'inhomogénéité du faisceau de pompe. Il en résulte I'apparition d’un gradient de
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température dans le cristal laser qui modifie I'indice de réfraction localement, par le biais du

dn
ar>

thermique. Ces déformations sont équivalentes & celle apportées par une lentille épaisse dont la

coefficient thermo-optique ainsi que la longueur du cristal, par le biais de la dilatation
focale dépend des paramétres de pompage. La présence d’une focale variable dans un oscillateur
laser a plusieurs conséquences, la stabilité de la cavité et de la taille du faisceau laser dépendant
de la puissance de pompe. Ajouter a cela que la lentille thermique générée peut présenter des
aberrations, ce qui est le cas dans un cristal a incidence de Brewster impliquant donc de
I’astigmatisme, le probléme devient alors vite complexe. Dans ce chapitre, nous donnerons
quelques ordres de grandeur significatifs de la lentille thermique dans ZnSe:Cr?*, et son impact

sur la stabilité de la cavité laser.

Le calcul de Koechner - matrice de transfert d’un milieu comportant une lentille
thermique

T, —
T(r 2r, $-

FIGURE 3.3: Géométrie du probléme de diffusion de la chaleur dans un cristal laser. Z est la direction
de propagation du faisceau de pompe. rg est 'extension radiale de la zone d’absorption,
typiquement le rayon au waist du faisceau de pompe.

Koechner [Koe70] est le premier a s’étre intéressé aux problémes thermiques dans les cristaux
de Nd:YAG. Son modéle fait plusieurs hypothéses simplificatrices qui le rendent inadapté a une
description rigoureuse de notre configuration de pompage, mais il permet d’illustrer simplement
la notion de lentille thermique, tout en fournissant un ordre de grandeur de la puissance de la
focale thermique.

Pour connaitre la fonction de température dans un cristal, il faut résoudre I’équation de la
chaleur en régime permanent :

VAT (2,y,2) = —M (3.1)
ou T est la température, Qs la charge thermique, et x la conductivité thermique. Dans un
probléme a symétrie radiale (voir Fig. 3.3), les hypothéses suivantes peuvent étre faites : pompe

a symétrie radiale, flux de chaleur radial, ce qui revient a négliger les transferts par les faces
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d’entrée et de sortie du cristal, conductivité thermique constante, et enfin charge thermique
constante; cette derniére est de loin ’hypothése la moins valable dans notre cas, puisque cela
suppose notamment que ’absorption de la pompe est uniforme dans le cristal. Dans ce cadre,
le profil gaussien de la pompe, ainsi que ’absorption longitudinale dans le cristal, sont donc

négligés. Dans ces conditions, la charge thermique vaut :

Pin
wréil
0

Qi = (3.2)

ou Py, = nPas est la fraction de pompe absorbée convertie en chaleur (au minimum 7 =
1 — X,/ est le défaut quantique), ro est le rayon de la zone du barreau laser ou s’effectue le
dépot de chaleur, L sa longueur.

La température a alors un profil parabolique dans la zone ol s’effectue le dépot de chaleur :

Pb 7’2
Nlaps 1"

T(r)=To - 4kl 1}

(3.3)

ou Ty est la température au centre du cristal. Notons que cette distribution parabolique de la
température est valable dans la zone du cristal ou se situe la source de chaleur ()i}, ¢’est-a-dire
dans la zone de pompage. Cette description est suffisante pour décrire la focalisation du faisceau
laser par la lentille thermique puisque le spot laser est a priori adapté au spot de la pompe.
Dans [Cou92|, une description plus compléte de la distribution de température est proposée :
dans la zone ou la chaleur est déposée, le profil de température est une fonction parabolique de
r, tandis qu’en dehors, la température est fonction du logarithme de r.
A Pordre 1 en température, l'indice de réfraction dans le cristal laser s’écrit

n(r) =ng+ ;l—; [T(r) — Ty (3.4)
oll ng est 'indice au centre du cristal. A noter que ce développement limité ne tient pas compte
de la déformation du matériau sous l'effet de la dilatation thermique, mais uniquement des

variations d’indices avec la température. En remplacant 7'(r) par son expression 3.3, il vient :

1 Paps dn r?

= - — X = 3.5
n(r) "0 Akl % ar . 3 (3:5)

’)/27”2

n(r) = no(l— 5

) (3.6)

olt 72 = nPyps & /(21ngkLrd). L'indice est donc une fonction parabolique de la coordonnée
radiale r. Dans le cadre du formalisme des matrices ABCD utilisé classiquement pour calculer la

divergence d’un faisceau gaussien suite a son passage a travers un systéme optique, l'intégration
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de la déviation d’un rayon lumineux par un milieu dont I'indice est une fonction parabolique de
la coordonnée transverse a la direction de propagation se conclut par 'obtention d’'une matrice
de transfert de la forme [Sie86] :

cos(yL)  =sin(yL) (3.7)

—ngysin(yL)  cos(yL)

Lorsque 7L < 1 (faible lentille thermique), la matrice de transfert du milieu contenant un

indice parabolique se simplifie & ’ordre 2 en :

cos(yL) %sin(vL) 1— % nLO
—ngysin(yL)  cos(1L) PR Y
L L
N 1 Ing 1 0 1 o
0 1 —ngy:L 1 0 1

Ainsi, la matrice de transfert d’un milieu d’indice parabolique dans la direction transverse
est équivalente au produit de trois matrices décrivant une lentille mince de focale % = noy:L
placée entre deux lames d’épaisseur optique %, d’ou la notion de “lentille thermique”. 11 est
alors possible d’évaluer la stabilité d’une cavité laser contenant une lentille thermique ainsi
que I’évolution de la taille du mode laser en fonction de 'intensité laser par I'intermédiaire du

formalisme des matrice ABCD.

Le formalisme que nous venons de rappeler est relativement simpliste pour décrire les condi-
tions de pompage de notre cristal de ZnSe:Cr?>* car il ne tient notamment pas compte de la
géométrie du cristal ni de 'inhomogénéité du faisceau pompe. Néanmoins, il est possible d’ob-
tenir un ordre de grandeur facilement calculable de la lentille thermique. Les grandeurs carac-
téristiques pour un cristal de ZnSe:Cr?** de 2 mm de longueur sont rappelées dans le Tab. 3.1.
Les caractéristiques de la source de pompe sont celles du laser Thulium (Ajompe = 1.9 pm) que
nous avons utilisé dans la partie concernant les expériences laser. Les propriétés du pompage
du ZnSe:Cr?* seront décrites plus en détail dans le Chap. 3.2.2.

Avec ces valeurs, 'ordre de grandeur de la focale thermique pour un cristal de 2 mm ayant

absorbé 1 W de pompe est :

2
27Twpli

d
npabsd_;lw

ftherm ~ ~ 30 mm
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Paramétre Notation Valeur
Puissance de pompe absorbée P 1W
Défaut quantique n=1-— f\—’l’ 0.24
Conductivité thermique K 0.18 W/em K
Variation de l'indice avec la température an 70 x 1076 K1
Rayon au waist de pompe wp 65 pm
Longueur du cristal laser L 2 mm

TABLE 3.1: Grandeurs caractéristiques pour Uestimation de la focale thermique dans ZnSe:Cr?*.

D’aprés ce calcul, la focale thermique induite dans le ZnSe:Cr?* est trés courte, ce qui correspond

donc & des contraintes sur la stabilité de la cavité et du mode laser extrémement fortes.

Mise en évidence expérimentale de la lentille thermique.

Afin de compléter cette évaluation théorique des effets thermiques dans ZnSe:Cr?*, nous
avons cherché & mettre en évidence I'effet de lentille thermique expérimentalement. Pour cela

nous avons réalisé I'expérience décrite Fig. 3.4

Pompe

HeNe

Pompe « off »

-
CCD

Lame AsGa

Cr 2+:ZnSe

o

Pompe «on »

FIGURE 3.4: Schéma de montage d’é¢tude de la lentille thermique dans ZnSe:Cr?*. Les images du spot
HeNe sont prises par une caméra CCD située a 6 cm environ du cristal.

Le principe est celui d’une expérience pompe - sonde. Il s’agit de venir pomper un cristal de
ZnSe:Cr?T| hors cavité laser, avec le laser Tm3":YLF (voir Chap. 3.2.2) dans des conditions de
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focalisation proches de celles rencontrées lors des expériences laser, c’est-a-dire avec un rayon
au waist d’environ 65 pm dans le cristal. Le gradient de température entre les bords du cristal et
la zone de pompage se traduit alors par I’apparition d’une lentille thermique que nous mettons
en évidence en propageant colinéairement au faisceau pompe un faisceau laser HeNe collimaté.
Comme indiqué sur la Fig. 3.4, ’'He-Ne est séparé du faisceau de pompe par le biais d’une lame
de GaAs a 45° qui réfléchit 'HeNe tout en transmettant une partie de la pompe. L’HeNe séparé
et ensuite analysé par une caméra CCD située & quelques centimétres de la lame de GaAs. Il
est & noter que le cristal de ZnSe:Cr?* doit étre légérement incliné afin d’éviter les retours de

pompe qui pourraient perturber le laser Tm3":YLF (voir Annexe. C).

L’expérience a été menée sur trois différents cristaux G1, G2, Ci (voir Chap. 3.2.2 pour les
caractéristiques générales de ces cristaux), pour une puissance de pompe incidente sur le cristal
de ZnSe:Cr?* de 500 mW. La Fig. 3.4 montre I'effet de focalisation sur le faisceau HeNe par la
lentille thermique. Qualitativement, 'effet de focalisation sur la caméra CCD est comparable
quel que soit le cristal utilisé, et nous verrons au Chap. 3.2.2 que les trois cristaux testés ont
des propriétés d’absorption trés comparables. La translation longitudinale de la caméra sur le
trajet de I’HeNe confirme que la focalisation est trés forte. Cette expérience a révélé que la
focale thermique est extrémement courte (< 2 cm), mais il n’a pas été possible de mesurer la
position du foyer & la caméra du fait de 'encombrement de la lame de GaAs. Nous retiendrons
donc que dans nos conditions expérimentales, la focale thermique est de 'ordre du centimétre,

ce qui est cohérent avec 'ordre de grandeur obtenu par le calcul.

Nous avons par ailleurs pu évaluer le gradient thermique entre le bord du cristal et la zone
de pompage en mesurant la température & ’aide d’une sonde thermique. La température est
évaluée sur la face de sortie du cristal ZnSe:Cr?*. L’écart de température entre le bord du
cristal et la zone de pompage est typiquement de I'ordre de 3°C pour une puissance incidente
totale de 1 W, ce qui correspond a une puissance incidente d’environ 800 mW étant donnée la
perte de puissance due a la réflexion sur la face d’entrée du cristal en incidence normale. Notons
que la température ne peut étre mesurée qu’au bord de la zone de pompage et non au centre,
Pextrémité de la sonde thermique n’étant pas adaptée pour tenir le flux de la pompe focalisée.
Néanmoins, cette mesure, qui réveéle un gradient de température de quelques degrés, est cohé-
rente avec les valeurs reportées dans la littérature [Sen00]. Il est donc tout a fait remarquable
de noter que des gradients de température relativement faibles (quelques degrés Celsius) sont
suffisants pour induire un effet de focale thermique trés intenses, finerm de quelques centimétres.
Cette effet est principalement da a la trés forte variation de 'indice avec la température g—gﬂ du
ZnSe:Cr2™.
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Stabilité comparée de différentes configurations de cavité.

Comme nous venons de le voir, a la fois par un calcul rapide et par I'observation expéri-
mentale, la lentille thermique dans le ZnSe:Cr?* est trés courte, du méme orde de grandeur
que la longueur des cristaux que nous avons utilisés. Il est donc nécessaire d’évaluer son impact
sur la stabilité de la cavité laser. Dans cette partie, nous discutons la stabilité relative de deux
configurations de cavité. La premiére correspond a la configuration en Z décrite en préambule
du chapitre ZnSe:Cr?*, et la seconde est la cavité dite en X représentée schématiquement sur
la Fig. 3.5.

ocl

R0c4

1

(a) Cavité Z (b) Cavité X

FIGURE 3.5: Schéma des cavités laser ZnSe:Cr?T Z et X comprenant chacune 4 miroirs et un cristal
lagser & incidence de Brewster. Le plan tangentiel est le plan de la feuille, et le plan
sagittal est le plan orthogonal.

La cavité en Z correspond au design retenu en vue de l'insertion du miroir non linéaire
dans le deuxiéme bras focalisé; il s’agit de la configuration la plus simple présentant deux bras
focalisés. La cavité en X correspond au design de cavité généralement retenue dans la plupart
des travaux (|Ciz09, Mos08a, Sor05]...) lorsqu’il s’agit de compenser I’astigmatisme, mais elle
comprend un unique bras focalisé, contenant le cristal laser. Comme nous allons le voir, le design
en X est effectivement plus tolérant vis-a-vis de ’astigmatisme et de la lentille thermique que
le design en Z.

Le calcul de la stabilité de 'oscillateur laser est mené classiquement par le biais du forma-
lisme des matrices ABCD |[NH97, Sie86|. Les différents éléments sont décrits par leur matrice
de transfert, et le calcul consiste a rechercher I'existence d’un mode de cavité gaussien stable,
c’est-a-dire revenant a 'identique sur lui-méme aprés un tour de cavité. Le calcul tient compte
de l'astigmatisme éventuel des éléments de cavité inclinés, c’est-a-dire que le mode de cavité
est évalué dans le plan tangentiel puis dans le plan sagittal. Les deux zones de stabilité sont

ensuite comparées. Pour que la cavité soit considérée comme stable, il est nécessaire que le
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mode sagittal et le mode tangentiel soient stables ensemble pour une configuration de cavité
donnée.

Ce type d’étude est largement répandu dans la littérature notamment dans les travaux
concernant la compensation de l’astigmatisme par les miroirs concaves inclinés [Kog72|, ou
dans le cadre de optimisation de la lentille de Kerr dans les lasers & modes verrouillés en phase
par effet Kerr [Anc00, Lin95]. Notre étude dans le cas du ZnSe:Cr*" est trés largement inspirée
des travaux de [Hua96| sur le Saphirre:Ti. Une présentation plus détaillée du formalisme utilisé
est présentée dans ’Annexe A. Le Tab. 3.2 donne I’ensemble des paramétres de I'étude de
stabilité de la cavité en Z. Les cavités étudiées sont construites de sorte que le rayon au waist

du faisceau dans le bras focalisé contenant le cristal laser soit de 65 pm.

Parameétres Valeurs Parameétres Valeurs
Roci = Roeo 100 mm Roei = Roaa 50 mm
Roes = Rocs 00 Rocos = Roes 100 mm
L =Ly 52 mm + Az/p L =L, 51 mm + Az/y
Ls 250 mm Ls 390 mm
Ly 250 mm Ly 100 mm
Lias 2,74 mm Li.s 2,74 mm
0 0° <0 <30° 0 0° <0 < 30°
S (Brewster) 67,5° B (Brewster) 67,5°
ftherm 0cm - 10 cm fiherm 0 cm - 10 cm

(a) Parameétres de la configuration en

X

Z

(b) Paramétres de la configuration en

TABLE 3.2: Paramétres d’étude de la stabilité des configurations de cavité Z et X. Les deux cavités ont
approximativement la méme longueur optique correspondant & une fréquence de cavité
feavite ~ 250 MHz.

Les paramétres variables pour déterminer les diagrammes de stabilité sont la distance entre
les deux miroirs concaves, avec le paramétre variableAx, et 'angle d’incidence 8 sur les miroirs
concaves de repli. Le cristal est supposé étre situé a égale distance des deux miroirs concaves. Le
but est de visualiser I’évolution des zones de stabilité pour différentes puissances dioptriques de
la lentille thermique, c¢’est-a-dire pour différentes puissances de pompe. Pour cela, considérons
dans un premier temps le cas hypothétique ot la lentille thermique est nulle (fiperm = 00). La
Fig. 3.6 représente les zones ol la cavité est stable, avec un mode gaussien propre a la cavité,

dans le plan sagittal et le plan tangentiel. La Fig. 3.6a donne les zones de stabilité dans les
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FIGURE 3.6: Stabilité de la cavité en Z en fonction des paramétres Az et 6 en 'absence de lentille
thermique (fiperm = 00 ) et pour un cristal & incidence de Brewster. Pour chaque plan,
I'intérieur des pointillés correspond & une zone de stabilité pour la cavité, tandis qu’a
Pextérieur, la cavité est instable. (a) Stabilité sagittale et tangentielle calculées sépa-
rément en Pabsence de lentille thermique. (b) Zone de stabilité commune en I’absence
de lentille thermique. Les cas ou 6 est proche de 0 n’ont pas de sens pratique, puisque
I’encombrement des composants impose un angle d’incidence minimum.

deux plans séparément. Lorsque 'angle d’incidence 6 est compris entre 0° et 20° environ, les
zones tangentielle et sagittale se recouvrent. Par ailleurs, il existe un angle d’incidence optimal
(0 =7° ) pour lequel le recouvrement des zones sagittale et tangentielle est maximal. Pour cet
angle la cavité est dite compensée de 'astigmatisme ! [Kog72|. Expérimentalement I'objectif est
de se rapprocher du mieux possible de cette valeur. En pratique, I’angle d’incidence minimal
accessible vu 'encombrement des diverses montures est de ’ordre de 8°, nous nous sommes donc
contentés de minimiser le plus possible 'angle de repli de la cavité. Nous verrons par la suite
qu’il est possible que la cavité présente des zones de stabilité fortement disjointes dans ’espace
des paramétres {Ax, 0}, dans ce cas, ce sont plus particuliérement les zones de stabilité a la
fois larges et permettant d’obtenir des rayons aux waists sagittal et tangentiel les plus proches

possibles, qui sont recherchées. La Fig. 3.6b donne la représentation de la zone de stabilité

1. L’expression compensation de l'astigmatisme est quelque peu abusive. Elle semble en effet indiquer que
la cavité n’est plus astigmate et que les modes sagittal et tangentiel sont identiques, ce qui n’est généralement
pas le cas. En réalité la cavité est dite compensée a partir du moment ot le recouvrement des zones de stabilité
sagittale et tangentielle est maximal. Il est éventuellement possible d’optimiser les paramétres de cavité de sorte
que le mode tangentiel et le mode sagittale aient la méme dimension localement (par exemple dans le cristal
laser), mais en régle générale, les modes n’ont pas la méme taille transverse en tout point de la cavité ni la
meéme divergence. En pratique, ’étude de la compensation est importante dans les cavités contenant des élément
épais et inclinés (typiquement un cristal laser a incidence de Brewster). La stratégie consiste alors a calculer
I’inclinaison des miroirs concaves de sorte que ’astigmatisme introduit par les miroirs compense ’astigmatisme
du cristal & Brewster en termes de stabilité de cavité.
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commune aux deux plans. La principale conclusion est que la configuration en Z avec cristal
a angle de Brewster présente des zones de stabilité trés restreintes, puisque méme a 'angle 6

optimal, la tolérance sur Az n’est que d’une dizaine de millimétres.

] ' 4 &
20 f’ ZONE 2 20 4
] ®ee, ] ZONE 2
] *e, d
0 ©
15 4 15 4
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AX (mm) AX (mm)
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(C) ftherm =2cm (d) ftherm =1lcm

FIGURE 3.7: Evolution de la stabilité de la cavité en Z pour différentes lentilles thermiques.

Intéressons nous ensuite a la maniére dont évolue la zone commune lorsque l'effet de lentille
thermique est progressivement augmenté en plus des contraintes liées a I’astigmatisme du miroir
de repli et du cristal laser & Brewster. La Fig. 3.7 donne un apercu de la zone de stabilité pour
différentes lentilles thermiques.

Plusieurs remarques peuvent étre formulées. Premiérement, la lentille thermique a tendance
a réduire considérablement la stabilité de la cavité (zone 1 sur la Fig. 3.7). Deuxiémement, une
seconde zone de stabilité commune apparait et se déplace progressivement (zone 2). Cette zone,

qui se déplace et se réduit en méme temps que la focale thermique diminue, existe majoritaire-
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ment pour des angles d’incidence 6 importants, au dela de 10°, ce qui a pour conséquence que
dans cette zone, les rayons aux waists sagittal et tangentiel ont des tailles trés différentes. Par
exemple, pour une focale thermique de 5 cm, et un angle d’incidence 6 de 20°, le waist sagittal
fait typiquement 100 pm tandis que le waist tangentiel fait 50 pm. La cavité est donc théori-
quement stable mais fortement astigmate. C’est la zone 1 qui sera privilégiée, 1a ou les deux
waists prennent des valeurs plus proches, approximativement 65 pm pour un angle d’incidence
de 8°. Enfin, lorsque la focale thermique devient trés courte, de 'ordre de 2 c¢m, la zone 1 utile
devient extrémement limitée : a peine quelques millimétres sur le tirage Ax des miroirs 1 et 2.
Il apparait donc que la cavité en Z est mal adaptée en termes de stabilité et de compensation
de I'astigmatisme lorsque le cristal laser est & angle de Brewster, et qu’il contient une lentille
thermique.

Afin de compenser cette limitation, deux solutions peuvent étre envisagées. La premiére est
d’utiliser un cristal en incidence normale. Cette solution a pour effet de réduire la contrainte
d’astigmatisme. La seconde option est de changer la configuration et de passer a une cavité en
X beaucoup plus tolérante méme avec un cristal a incidence de Brewster. La Fig. 3.8 illustre

cette propriété. Les paramétres sont ceux répertoriés dans le Tab. 3.2.

2549 ® Cavité"Z" 251 ® Cavite"Z"
20 . O Cavité "X 20 . Cavité "X
15 4 15
— ] ~—~ .
T &
o 10 - o 10
54 5
0+~ L T T T 0- T T T 1 T T !
-5 0 5 10 15 20 -5 0 5 10 15 20
AX (mm) AX (mm)
(a) (b)

FIGURE 3.8: Comparaison de différentes configurations de cavité pour une focale thermique de 2 cm;
(a) Cristal & incidence de Brewster, (b) Cristal en incidence normale

Dans le cas ou le cristal est & Brewster dans la cavité en 7, nous n’avons représenté que
la zone 1, la zone 2 étant inadaptée en termes d’astigmatisme. Il apparait clairement que la
cavité en X est la mieux adaptée, les zones de stabilité étant plus tolérantes a la fois pour un
cristal & incidence Brewtser et en incidence normale. Les diagrammes confirment également que
la configuration en incidence normale est plus stable quelle que soit la configuration de cavité.

Cette propriété justifie en grande partie I'intérét d’adopter des traitements anti-reflets sur un
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cristal a faces paralléles, afin de réduire les contraintes d’astigmatisme, imposées par I'incidence
a Brewster |BerlOb|. Nous verrons dans la suite du manuscrit d’autres motifs expérimentaux
qui justifient 'adoption de traitements anti-reflets sur les faces du cristal laser.

Avant de faire traiter anti-reflets les faces de nos cristaux afin de pouvoir les utiliser en inci-
dence normale, nous avons étudié les performances laser en continu de nos différents échantillons

de ZnSe:Cr?* dans une cavité en X plus tolérante a I’astigmatisme.

Remarques complémentaires sur la stabilité de la cavité en X

25 4 @ Cavité "X" symétrique
1 O Cavité "X" asymétrique
20 4
15 4
o) o
"
@ 10 -
5 -
0t —F i

-5 0 5 10 15 20

FIGURE 3.9: Cavité en X assymétrique pour un cristal laser & Brewster et une focale thermique de
2 cm.

La plus grande tolérance vis-a-vis de I'astigmatisme et de la lentille thermique peut étre
attribuée a la symétrie de la cavité en X. En effet, alors qu’il est impossible de symétriser la
cavité en Z du fait de la présence de deux bras de cavité focalisés différents, I'un avec cristal laser
Pautre sans, la cavité en X peut étre étudiée dans une configuration parfaitement symétrique,
ce qui est le cas sur la Fig. 3.8. En revanche dés que la configuration est rendue asymétrique, la
cavité perd en stabilité. C’est ce qui est illustré sur la Fig. 3.9 représentant I’étude d’une cavité
en X avec des bras de longueurs différentes : Ly = 200 mm et Ly = 300 mm, au lieu de L3= Ly=
250 mm. Ainsi, pour une cavité asymétrique, les zones de stabilité sont en fait des fragments de
la zone de stabilité d’'une cavité parfaitement symétrique. Cet effet de fragmentation se produit
pour tout type d’asymétrie introduite dans le calcul : des angles d’incidence différents sur les
deux miroirs concaves entourant le cristal laser, des rayons de courbure différents, en déplacant
le cristal laser hors du centre du bras focalisé, ou encore en repliant I'un des bras collimatés
avec un miroir concave. Expérimentalement, il est donc important de s’assurer avec le plus
grand soin du positionnement des optiques afin de minimiser les écarts par rapport a une cavité

idéalement symétrique.
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3.2.2 Comparaison des performances laser de différents cristaux

Lors de nos expériences, nous avons pu travailler avec trois sources d’approvisionnement
de cristaux de ZnSe:Cr?* : deux cristaux, notés G1 et G2, du GEMaC (Groupe d’Etude de
la Matiére Condensée, situé & Meudon) aux propriétés trés proches , un échantillon prété par
le CIMAP (Centre de Recherche sur les Tons, la Matiére et la Photonique, situé a Caen) noté
Ci, et enfin deux échantillons commerciaux de Photonics Innovation (Etats-Unis), que nous

nommerons PI1 et PI2.

Suite aux considérations de la partie précédente, nous avons étudié ces cristaux dans une
cavité laser en X en incidence normale puis & incidence de Brewster. Le schéma de cavité
est représenté Fig. 3.10. L’échantillon de ZnSe:Cr?* est placé au centre de la cavité, et est
pompé par un laser solide Tm?":YLF délivrant jusqu’a 1 W en continu a la longueur d’onde

Apompe = 1,9 pm.

Pompe Tm* :yLFcw M Cr2*:ZnSe M,

Coupleur /

FIGURE 3.10: Schéma du montage pour les tests laser en continu sur différents cristaux de ZnSe:Cr?™.

La cavité est montée avec deux miroirs concaves identiques M; et M, de rayons de courbure
Ro.= 100 mm, et deux miroirs plans M3 et My. Les miroirs My, My, et M, sont traités afin d’étre
totalement réflechissants a la longueur d’onde laser, A ~ 2.5 pm, et totalement transparents a
la longueur d’onde de pompe. Le miroir M3 joue le role de coupleur de sortie. Nous disposons
de trois coupleurs de réflectivités différentes : R, = 96,5 %, Reo = 92,5 %, Res = 85 %. La
cavité est calculée de sorte que le rayon au waist dans le cristal laser soit du méme ordre que

le rayon au waist du faisceau de pompe soit environ 65 pm.

Les caractéristiques des cristaux utilisés sont répertoriées dans le Tab. 3.3. En pratique, un
trés grand nombre de cristaux d’épaisseur et de densité en dopant Cr?* variables ont été testés en
conditions laser. Les échantillons présentés ici sont ceux ayant fourni les meilleures performances
laser. Il est a noter que ces cristaux ont des caractéristiques, épaisseur et absorption, trés proches

des valeurs optimales déterminées a la fois théoriquement et empiriquement dans [Sen07].
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Echantillon Ci Gel  Ge2 Pil Pi2
Epaisseur (mm) 2.5 | 0.108 | 0.108 5 2.74
Absorption (¢cm™!) 7 10.8 11.5 4 5
Dopage (x10® ecm™2) | 10 17 18 6.2 7.7
Poly-y ou mono-y poly-x | poly-x | poly-x | mono-y | mono-y

TABLE 3.3: Caractéristiques des cristaux testés. Le dopage est calculé en supposant une section effi-
cace d’absorption & 1,9 pm de o,p5—6,5 x 107 ¢cm?. Les abbréviations poly-y et mono-y
signifient poly-cristallin et mono-cristallin respectivement.

Source de pompe

Le ZnSe:Cr*" présente un large spectre d’absorption situé entre 1,5 pm et 2 pm (voir
Fig. 3.11) recouvrant le spectre d’émission d’une grande variété de sources laser. Cette pro-
priété autorise notamment le pompage par diode dans la perspective de réaliser des sources
ZnSe:Cr*T compactes [Mon02, Sor02a, Sor02b, Kis04, Mos10|. La section efficace d’absorption
est maximale vers 1775 nm, de I'ordre de 8,5.1071° cm? [Can08, Kiic02], si bien que la source
de pompage de prédilection présente dans la plupart des travaux est le laser thulium, dont
le spectre d’émission se situe entre 1800 nm et 2000 nm selon les configurations. Les récentes
avanceées technologiques sur ce type de laser en font de plus un candidat de choix dés lors qu’il
s’agit de travailler avec de fortes puissances moyennes. Les records de puissance sur ZnSe:Cr?*
en continu [Mos09b, BerlOb] ont ainsi été obtenus a partir de lasers thulium fibrés pouvant
délivrer plusieurs dizaines de watts & 1900 nm. Le choix de la source de pompe pour notre
montage s’est également porté sur une source laser thulium. Nous avons ainsi eu 1’occasion de
travailler avec deux sources laser thulium a 1900 nm, la premiére étant un laser solide basé sur
un cristal de Tm3t:YLF développé par le CIMAP, la seconde est un laser thulium fibré com-
mercial développé par la société IPG acquis au laboratoire plus tardivement, la caractérisation
du laser ZnSe:Cr?T pompé par ce laser a fibre en continu sera abordée dans le chapitre sur le
verrouillage de modes.

Dans nos premiéres expérience de laser ZnSe:Cr?* continu, le laser de pompe utilisé est un
laser solide constitué d™un cristal de Tm3":YLF de 6 mm de long et dopé & 5 % pompé par
diode a 793 nm. La puissance maximale disponible en sortie est de 'ordre du Watt avec une
efficacité différentielle de 'ordre de 30 %, ce qui n'est pas trés éloigné de la limite de 42 %
due au défaut quantique. En revanche, son émission est trés bruitée et extrémement sensible
aux perturbations extérieures, notamment aux vibrations mécaniques, ainsi qu’aux retours de
lumiére, qui provoquent un bruit assimilable & des oscillations de relaxation.

Cette problématique est renforcée par le fait que le ZnSe:Cr?* est un excellent absorbant
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FIGURE 3.11: Spectre d’absorption et d’émission du ZnSe:Cr?* d’aprés [Pag97].

saturable utilisé pour déclencher passivement les lasers thulium [Seg10], de sorte que les retours
de lumiére dans le laser de pompe, aprés double passage dans le cristal de ZnSe:Cr?*, ont
tendance & créer de fortes instabilités en intensité. Dans notre cas, ces instabilités peuvent
avoir pour effet de déclencher passivement le laser solide Tm3":YLF, de sorte que 1'oscillation du
ZnSe:Cr®T ne se fait plus en régime continu mais en régime déclenché par le gain [Mel07]. L’étude
et la caractérisation expérimentale de ce régime particulier est présenté dans I’Annexe. D. Il
est donc indispensable d’éviter ces retours directs de lumiére dans le laser de pompe, afin de
caractériser la cavité et nos cristaux en régime parfaitement continu. Comme le montre la
Fig. 3.10, le seul élément susceptible d’étre en autocollimation avec la pompe, est le cristal de
7ZnSe:Cr?T si celui-ci est en incidence normale. Par conséquent, 1’étude des cristaux en incidence
normale sera en réalité effectuée pour des cristaux en incidence quasi-normale, de sorte que la

lumiére renvoyée par le ZnSe:Cr?* ne soit plus dans l'alignement du laser de pompe 2.

Essais en incidence quasi-normale

Comme nous 'avons vu au Chap. 3.2.1, le fait d’utiliser un cristal a Brewster diminue consi-
dérablement la taille des zones de stabilité de la cavité. Nous avons donc voulu d’abord recher-
cher l'oscillation laser avec un cristal en incidence quasi-normale avant d’orienter nos cristaux
a Brewster. La Fig. 3.12 donne les caractéristiques en puissance de tous les cristaux, obtenues
dans les conditions d’incidence quasi-normale non perturbatives pour le laser de pompe.

L’ensemble des cristaux présente des caractéristiques trés proches, avec un seuil situé etre

2. Pour la longueur d’onde qui nous intéresse (A = 1900 nm) il n’existe pas encore commercialement de
solution d’isolation efficace. Une solution viable est ’utilisation d’un polariseur de Glan couplé & une lame quart
d’onde afin de réaliser une pseudo isolation. Cette solution comprend néanmoins de nombreux inconvénients,
car outre le taux d’isolation qui peut s’avérer faible (notamment dans le cas o la lumiére rétrodiffusée a subit
des effets de polarisation ou de dépolarisation), et les pertes occasionnées sur la puissance de pompe disponible,
I'utilisation d’une lame quart d’onde impose une polarisation circulaire sur le faisceau de pompe utile, ce qui
rend moins efficace le pompage d’un cristal & incidence de Brewster.
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FIGURE 3.12: Caractéristique des différents cristaux en CW. Le coupleur de sortie est R. = 92,5 %.

Les cristaux, non traités anti-reflets, sont décalés de 1° par rapport & l'incidence nor-
male, repérée par I'apparition du régime déclenché.

100 mW et 250 mW environ, et des efficacités variant entre 6 % et 8.5 %. A la vue des courbes, le
choix du cristal offrant les meilleures performances devrait se porter sur le Gel qui présente a la
fois un excellent seuil et une bonne efficacité. Néanmoins, ces performances n’ont été obtenues
que dans une zone bien spécifique du cristal. En dehors de cette zone, les performances laser
sont trés dégradées voire parfois nulles. La plupart des cristaux testés présentent ce défaut
d’inhomogénéité des performances laser en fonction du point ot passe le faisceau dans le cristal.
Les cristaux les plus inhomogeénes sont les cristaux Gel et Ge2, pour lesquels, il existe un
unique point de fonctionnement. Le cristal Ci est un peu plus tolérant avec quelques points de
fonctionnement accessibles donnant des performances similaires, et ce sont les cristaux Pil et Pi2
qui semblent présenter le moins de défauts. L’origine de ces inhomogénéités n’est pas clairement
identifiée. Il peut étre tentant d’attribuer ces défauts & des inhomogénéités de dopage, ou a des
défauts de structure dans les matériaux poly-cristallins étant donné que les cristaux Gel, Ge2,
et Ci le sont. Néanmoins, des inhomogénéités existent aussi sur les cristaux Pil et Pi2. Une
étude plus approfondie de ces défauts de performance laser sera présentée dans le Chap. 3.2.3.

En conclusion, bien que les cristaux Gel et Ge2 présentent ponctuellement les meilleures
performances, leur inhomogénéité les rend trés difficiles a utiliser en pratique. Nous aurons donc

plutot tendance a privilégier les cristaux Pil, Pi2, et Ci.

Essais & Brewster

Le passage de l'incidence quasi-normale a l'incidence de Brewster n’est pas sans difficulté,
étant donné que la stabilité de la cavité est diminuée du fait de I'astigmatisme du cristal
(Chap. 3.2.1) et du fait de I'inhomogénéité des cristaux. La Fig. 3.13 donne un apergu des
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caractéristiques en puissance obtenues sur les cristaux Pil et Pi2 pour le coupleur de sortie
R.=925%.

B Cristal Pi2
504 W Cristal Pil

< 40 - RC =92,5%

O T I T I T I T I
0 250 500 750 1000
Ppompe (mW)

FIGURE 3.13: Caractéristiques en puissances des cristaux Pil et Pi2 placés & l'angle de Brewster.
R.=925%.

Les performances & Brewster sont trés comparables a celles obtenues en incidence quasi-
normale. Pour I’échantillon Pi2, le seuil est plus élevé passant d’environ 190 mW a 250 mW,
mais 'efficacité est améliorée passant de 6,1 % a 7,3 %. Pour I’échantillon Pil, le seuil est
augmenté, passant de 250 mW & 490 mW, et l'efficacité trés légérement améliorée passant de
7.7 % a 7,9 %. L’absence d’ameélioration significative peut surprendre étant donné qu’a priori
les pertes de Fresnel aux interfaces sont inférieures lorsque le cristal est a ’angle de Brewster.
Nous verrons dans le chapitre suivant ot nous abordons ce point plus en détail, que cette
différence provient trés probablement de 'apparition de cavités parasites dans le résonateur
laser, permettant de compenser les pertes aux interfaces lorsque le laser est en incidence quasi-
normale.

De I’ensemble de ces essais, il ressort donc que l'utilisation pratique des cristaux dépend
essentiellement de leur qualité, et de 'homogénéité de leurs performances en fonction de la zone
du cristal traversée par le faisceau laser. A cet égard, les cristaux Pil et Pi2 offrent le plus de
souplesse. Il ressort également que la mise en ceuvre expérimentale d’une cavité laser avec un
cristal placé en incidence normale ou quasi-normale est nettement plus aisée qu’avec un cristal a
incidence de Brewster pour deux raisons : d'une part la cavité est beaucoup plus tolérante donc
plus facile & aligner, et d’autre part l'inclinaison du cristal & Brewster rend son positionnement
tres sensible du fait des inhomogénéités de performance. Ces deux constatations nous ont donc
amenées a choisir de traiter anti-reflets les faces des cristaux, afin de les utiliser en incidence

normale.
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3.2.3 Caractérisations complémentaires du cristal Pil

L’objectif de cette partie est d’approfondir la compréhension du fonctionnement du laser
ZnSe:Cr** par le biais d’expérimentations complémentaires réalisées sur le cristal Pil. Il s’agit

du cristal qui sera utilisé dans toute la suite du manuscrit.

Apports du traitement anti-reflets

Le but est ici de mieux comprendre la différence de performance observée dans la partie
précédente entre la configuration Brewster et la configuration en incidence quasi-normale. Pour
cela, nous avons évalué les performances du laser ZnSe:Cr?" en fonction de I'angle d’incidence
sur les interfaces du cristal. La Fig. 3.14 montre la puissance de sortie pour le cristal Pil en
fonction de l'inclinaison du cristal et pour différents coupleurs de sortie. Cette expérience a

d’abord été réalisée pour un cristal Pil non traité anti-reflets.

100- 1o

+ R=95% 0,8
_ 75 ® R=925% ] 5
—_ 0, c
% B R =85% 06 o
hug 504 ® Tl i i
8 ‘ IR ry ! 0.4 3
ko e T o £
o 2517, S+ Jdo2 2

%o +Y °s |
2 5
O'l i ————————1——7—+———10,0
0O 10 20 30 40 50 60 70 80
Theta °

FIGURE 3.14: Puissance de sortie du laser ZnSe:Cr?* en fonction de I'angle d’incidence sur le cristal.
L’angle de Brewster pour le ZnSe est d’environ 67°. La puissance de pompe est 700 mW.
La courbe pointillée représente les pertes de Fresnel en fonction de 'angle d’incidence.

Le calcul des pertes de Fresnel suppose que la fraction de puissance réfléchie aux interfaces
sur le cristal de ZnSe:Cr?* est définitivement perdue. Or, comme nous pouvons le constater
Fig. 3.14, la puissance de sortie ne suit pas les variations des pertes calculées. En particulier,
entre 10° et 50° le laser n’oscille pas alors que dans cet intervalle la fonction perte est décroissante
avec I'angle. On en déduit que pour les angles faibles, ¢’est-a-dire en incidence “quasi-normale”,
I’énergie réfléchie sur les faces du cristal n’est pas perdue et reste piégée dans la cavité optique.
La Fig. 3.15 résume de maniére schématique la possibilité d’existence de sous-cavités a 'intérieur
de la cavité principale lorsque I'angle d’incidence sur le cristal de ZnSe:Cr*" est faible. Ces
sous-cavités permettent a la lumiére réfléchie aux interfaces de revenir dans le cristal et par

conséquent d’étre amplifiée par le gain laser. En revanche, lorsque I'angle d’incidence devient
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trop important, la lumiére réfléchie aux interfaces sort définitivement de la cavité sans pouvoir
étre interceptée par la surface des miroirs.

Il existe d’importantes différences de puissance de sortie entre un cristal a 'incidence de
Brewster et un cristal en incidence normale, comme l'illustre la Fig. 3.14 pour le coupleur
R.3 = 85 %. 1l n’est cependant pas immédiat de comparer 'incidence normale et I'incidence
de Brewster, notamment parce que ’autocollimation réalisée par le cristal laser sur le faisceau
de pompe en incidence normale se traduit par le déclenchement de la pompe, et 'appartion
du régime déclenché par le gain sur le ZnSe:Cr?*. Il n’est donc pas directement possible de
comparer 'efficacité relative de I'incidence normale et de l'incidence de Brewster du fait que

les régimes de fonctionnement du laser sont différents.

Pompe

FIGURE 3.15: Exemple de résonnance en sous-cavité pour un cristal laser non traité en incidence
normale. Une partie de ’énergie est réfléchie sur la face arriére du cristal laser.

Pour compléter ces caractérisations, nous avons reproduit ’expérience décrite précédemment
avec le méme cristal, dont les faces ont été traitées antireflets a la pompe et au laser. L'utilisation
de traitements AR a deux conséquences : d’une part le cristal est utilisable en autocollimation
sans perturber le laser de pompe, et d’autre part I'effet de résonnance dans les sous-cavités est

éliminé. La Fig. 3.16 donne le résultat de I'expérimentation pour le coupleur R, = 96,5 %.
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FIGURE 3.16: Puissance de sortie du laser pour le cristal Pil avec ou sans traitement, pour le coupleur
de sortie Rq.1 = 96,5 %, et une puissance de pompe de 700 mW.
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Pour le cristal traité, la courbe de puissance extraite en fonction de ’angle d’incidence est
lentement décroissante, et connait une chute brutale vers 8 = 40°. Cette évolution correspond
a la diminution de Defficacité du traitement anti-reflet. Par ailleurs, en incidence normale ou
quasi-normale, la puissance extraite de la cavité est nettement supérieure lorsque le cristal est
traité que lorsque le cristal est non traité et a angle de Brewster, nous avons donc tout intérét

a utiliser un cristal de ZnSe:Cr?* dont les faces sont traitées anti-reflets.

Pertes passives

Dans la perspective d’une modélisation du verrouillage de modes du laser ZnSe:Cr?* par
miroir non linéaire, nous avons besoin d’évaluer les pertes passives du laser. Pour cela, nous
montons le laser ZnSe:Cr?"™ dans la configuration en Z permettant a terme d’accueillir le miroir
non linéaire. Une fois 'oscillation laser obtenue, nous caractérisons la puissance de sortie du
laser pour différents coupleurs de sortie afin de mener ’étude des pertes. Notons que 'oscillation
de la cavité en Z n’est permise que par 'utilisation d’un cristal traité anti-reflets, utilisé par
conséquent en incidence normale. La Fig. 3.17 résume ces caractérisations en puissance pour

une cavité en Z contenant le cristal Pil traité anti-reflets aux longueurs d’onde pompe et laser.

7)1 —
175 N ® R = 96,5 %
150 ] ® R =925%
125 h R, =85%
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Puissance de pompe incidente (mW)

Puissance en sortie (mW)

FIGURE 3.17: Caractérisation en puissance du laser avec le cristal de ZnSe:Cr?* Pil traité AR placé
en incidence normale dans une cavité en Z.
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FIGURE 3.18: Analyse des pertes passives de la cavité selon les méthodes Caird et Findlay-Clay.

(a) Méthode Caird. L’inverse de l'efficacité est une fonction affine de l'inverse de la

transmission du coupleur: =1 = 170_1 x (1+ LC~1)0u L est le coefficient de pertes

et C' la transmission du coupleur. (b) Méthode Findlay-Clay. Le seuil du laser est une
fonction affine de la transmission du coupleur: Pseyyi — a(L 4+ C'), ot L est le coefficient
de pertes et C' la transmission du coupleur.

L’évaluation des pertes peut se faire selon deux méthodes : la méthode Caird [Cai86| qui
repose sur I’évolution de lefficacité en fonction du coupleur, et la méthode Findlay-Clay [Fin66]
qui repose sur I’évolution du seuil en fonction du coupleur. Le résultat de ’analyse des pertes
selon ces deux méthodes est résumé sur la Fig. 3.18. Les deux méthodes donnent des valeurs
similaires pour les pertes passives qui sont de I'ordre de 6 % pour le cristal Pil traité anti-reflets
utilisé dans une cavité de type Z. Ces pertes peuvent s’expliquer en grande partie par les trai-
tements anti-reflets. La mesure au FTIR du spectre de transmission infrarouge de ’échantillon
Pil traité antireflets indique que le traitement & 2,5 jpm n’est pas totalement efficace, et présente

une transmission d’environ 98 % du signal incident.

Mode spatial et polarisation

Dans cette partie, nous nous intéressons dans un premier temps a la qualité spatiale du
faisceau laser émis par le laser ZnSe:Cr?T. Nous verrons notamment que les inhomogénéites de
performances constatées dans le Chap. 3.2.2, peuvent étre corrélées a de fortes déformations du
profil spatial tansverse du faisceau laser. Dans un second temps, nous nous intéresserons aux
propriétés de polarisation du laser.

Le montage expérimental utilisé pour réaliser ces caractérisations est schématisé sur la
Fig. 3.19.

Les caractéristiques de sortie du laser sont mesurées par une caméra pyroélectrique pour le
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FIGURE 3.19: Schéma du montage de caractérisation du laser Pil. Le cristal laser peut étre translaté
dans les directions x et z.

mode transverse, et par un polariseur a grille monté sur une rotation pour la polarisation. Par
ailleurs, nous superposons au faisceau du ZnSe:Cr?>* un laser He-Ne polarisé dont nous pouvons
mesurer les propriétés aprés avoir traversé le cristal laser de ZnSe:Cr?T. Le laser He-Ne est
focalisé dans le cristal de ZnSe:Cr?* de sorte que sont rayon soit approximativement de la méme
taille que le mode laser, soit un rayon au waist d’environ 65 pm. Le cristal de ZnSe:Cr?* est

monté sur platines de translation afin d’étudier différents points de fonctionnement transverses.

Regardons dans un premier temps le profil transverse du faisceau laser ZnSe:Cr?**. La
Fig. 3.20 donne quelques échantillons du profil spatial lorsque le cristal est translaté dans
la direction x pour une cote z donnée. La figure donnée en référence coincide avec un point de
fonctionnement du laser ot le mode transverse est de qualité correcte, en méme temps que la

puissance de sortie du laser est optimale.

Tout d’abord, il est a noter que les inhomogénéités de performance en termes de puissance
de sortie évoquées au Chap. 3.2.2 coincident exactement avec les sauts de mode tranverse subis
par le laser tels que ceux relevés sur la Fig. 3.20. Ces sauts de mode coincident également tous
avec de fortes déformations subies par le faisceau He-Ne. L’He-Ne étant parfaitement neutre
pour le cristal de ZnSe:Cr?T, les inhomogénéités de performances relevées correspondent donc
probablement a des défauts présents sur le trajet du faisceau laser lors de sa propagation dans
le ZnSe:Cr?**. Parmi les cristaux que nous avons pu tester, le Pil est celui qui présente le moins
d’inhomogénéités de ce type.

Nous nous sommes ensuite intéressés aux propriétés de polarisation du laser ZnSe:Cr?*.
Nous avons d’abord vérifié la polarisation du laser. En I'absence de contrainte de polarisation,
I’émission est non polarisée. Dans le cas ol une lame de ZnSe & incidence de Brewster est insérée
dans la cavité, alors la polarisation est rectiligne avec un taux de polarisation supérieur a 0,9.
Ces propriétés semblent valables quel que soit le point de fonctionnement du laser. Cependant,
nous avons pu constater des phénoménes de dépolarisation trés légers sur le faisceau He-Ne.
Pour cela nous avons placé le laser He-Ne entre deux polariseurs de Glan croisés comme indiqué

sur la Fig. 3.19. Dans la plupart des cas, nous pouvons obtenir une extinction compléte du spot
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Points dans le cristal correspondant a une perte de puissance laser

He-Ne
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FIGURE 3.20: Echantillons de profil spatial du laser ZnSe:Cr?* Pil pour différents points de fonction-
nement dans le cristal. Les images du hauts correspondent au profil spatial du laser
ZnSe:Cr?*, les images du bas correspondent au profil spatial de ’'He - Ne aprés la tra-
versée du cristal laser. Les différents points sont obtenus en translatant le cristal dans
la direction x. Les sauts de mode transverse sont localisés en des points particuliers o
le laser HeNe subit lui aussi de forte déformations.

He-Ne sur la caméra CCD de détection. Néanmoins, pour certaines positions du cristal de

ZnSe:Cr?*, le laser He-Ne se dépolarise. Cet effet est illustré par la Fig. 3.21.

Cet effet de dépolarisation est trés particulier. En effet, contrairement aux sauts de mode ob-
servés sur le laser (Fig. 3.20), la dépolarisation de ’HeNe ne se produit pas localement mais sur
des plages de translation du cristal relativement grandes, de 'ordre du millimétre typiquement,
et il n’y a aucune corrélation apparente entre les positions du cristal ou le profil transverse est
dégradé, et les zones oi1 ’'He-Ne est dépolarisé; les profils montrés sur la Fig. 3.21 correspondent
a des points de fonctionnement o le laser ZnSe:Cr?* fonctionne correctement sans déformation
du mode transverse. D’autre part, cet effet de dépolarisation n’est pas modifié lorsque la pompe
est arrétée, ou lorsque ’émission laser seule est arrétée. Ce dernier constat nous indique que
I'effet de dépolarisation est bien une propriété intrinséque du cristal de ZnSe:Cr?* indépendante
du fonctionnement laser. Enfin, la dépolarisation est trés faible : la puissance de I’He-Ne résiduel
aprés le second polariseur est typiquement de quelques microwatt, pour une puissance totale
de 1,5 mW lorsque les deux polariseur sont alignés, soit un taux de dépolarisation de 'ordre
de 1:1000. De tels effets de dépolarisation sont donc négligeables pour le fonctionnement laser.

Une caractérisation plus compléte de la dépolarisation par une expérience d’ombroscopie entre
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FIGURE 3.21: Dépolarisation de I’HeNe pour différents points de fonctionnement obtenus en transla-
tant le cristal Pil dans la direction x.

analyseur et polariseur croisés est proposée en Annexe D.

3.2.4 Syntheése

L’étude et la caractérisation de différents types de cristaux se sont avérées étre des étapes
déterminantes dans la perspective de la réalisation d’une source continue robuste. La principale
difficulté a surmonter s’est révélée étre la grande dispersion de la qualité des échantillons de
ZnSe:Cr** que nous avions a notre disposition, si bien qu’un nombre trés limité de cristaux a pu
étre retenu comme susceptibles d’étre utilisés de maniére courante pour la suite des expériences.

D’une maniére générale, la mise en ccuvre d’une cavité laser contenant un cristal de
ZnSe:Cr** a incidence de Brewster a posé probléme. D’une part parce que I'inhomogénéité
des cristaux limite les performances lorsque ceux-ci sont inclinés, et d’autre part du fait de la
lentille thermique dans ZnSe:Cr?*. La lentille thermique est une limitation difficile & contourner
lorsque des niveaux de pompage élevés sont visés. Son principal effet est de réduire considé-
rablement la stabilité de l'oscillateur laser, effet largement amplifié lorsque le cristal laser est
incliné a I'angle de Brewster. Afin de réduire la contrainte sur la stabilité de 'oscillateur laser,
nous avons donc opté pour l'utilisation de traitements anti-reflets sur les faces du cristal de
ZnSe:Cr?T. De cette maniére le cristal laser peut étre utilisé en incidence normale, ce qui nous
a notamment permis de mettre en oeuvre la configuration de cavité en Z, alors que cette méme
configuration n’a donné aucun résultat probant avec un cristal incliné & Brewster.

L’ensemble de ces travaux a donc convergé vers la réalisation d’une source laser ZnSe:Cr?*+
continue dont les caractéristiques en puissance sont celles de la Fig. 3.17, avec une certaine
robustesse étant donné que le cristal Pil utilisé fournit de nombreuses zones de fonctionnement
comparables en termes de puissance et de qualité de faisceau. Dans la partie suivante, nous
abordons le verrouillage en phase des modes de cette source laser par la technique du miroir

non linéaire d’ordre deux.

129



Chapitre 3 - Miroir non linéaire pour la production d’impulsions bréves dans l'infrarouge
moyen

3.3 Le MNL d’ordre 2 dans 'infrarouge moyen : Générali-

tés

Nous avons rappelé le principe du miroir non linéaire d’ordre 2 au Chap. 3.1. Ici nous rap-
pelons en préambule certains éléments de dimensionnement dont la justification a été effectuée

numériquement lors de travaux antérieurs [Mel07].

Comme nous l'avons dit, le verrouillage de modes par miroir non linéaire d’ordre 2 a été
appliqué avec succés sur les sources laser de Iinfrarouge proche autour de A = 1 pm. Etant
donné que son principe repose sur de l'optique non linéaire d’ordre 2 non résonante, il est
transposable & n’importe quelle longueur d’onde. Cependant, la transposition du concept vers
linfrarouge moyen nécessite de relever plusieurs défis. Le premier est celui de D'efficacité de
doublage. Dans le cas du laser ZnSe:Cr?t (X = 2,5 pm), les photons émis sont 2,5 fois moins
énergétiques que pour un laser néodyme, ce qui réduit Uefficacité de conversion pour une in-
tensité équivalente. Par ailleurs, méme si un gros effort de recherche est consacré a la montée
en puissance des lasers ZnSe:Cr?T [Mos08b], les puissances typiquement accessibles dans le cas
de notre expérience, de 'ordre du watt moyen intracavité, restent trés modestes par rapport
aux puissances accessible avec les lasers néodyme. Ces deux facteurs limitants ne peuvent étre
compensés que par l'utilisation d’un cristal doubleur trés efficace. Dans les précédents travaux
de Jean-Michel Melkonian [Mel07] sur le verrouillage de modes d’un laser ZnSe:Cr?* par miroir
non linéaire d’ordre 2, il a été mis en évidence un niveau de rendement de doublage minimal
a atteindre en continu. Dans nos conditions expérimentales, ou la transmission du coupleur
de sortie a w est de l'ordre de quelques pourcents, le seuil de doublage en dessous duquel le
verrouillage de modes ne peut s’amorcer a été estimé a environ 0,1 % en simple passage dans
le cristal doubleur. Une telle efficacité pour quelques watts de pompe en continu ne peut étre
atteinte en pratique que par le biais d’un cristal micro-structuré présentant un coefficient non
linéaire effectif trés élevé. Le choix du cristal s’est donc naturellement porté vers le niobate de
lithium & domaines ferro-électriques périodiquement retournés (PPLN) dont le coefficient non
linéaire (deg— 16 pm/V) est le plus élevé parmi les matériaux non linéaires transparents dans
la fenétre spectrale utile pour notre expérience. Afin d’atteindre un rendement de 'ordre de
0,1 % pour environ 1 - 2 W de laser focalisé sur un waist d’environ 100 pm dans le doubleur,

un cristal de 20 mm de longueur a été retenu.

Outre lefficacité de conversion, I’acceptance spectrale de doublage est un critére de sélection
important. En effet, dans un laser & modes verrouillés par miroir non linéaire, la durée des
impulsions est limitée par 'inverse de la bande passante de I’ensemble du systéme. Dans le
cas du laser ZnSe:Cr?", la bande de gain est extrémement large, plusieurs centaines de nm

a 2,5 pm soit plus de 10 THz, de sorte que le facteur limitant la bande passante du laser a
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modes verrouillés sera généralement I'acceptance spectrale de doublage du cristal non linéaire.
A titre de comparaison, I'acceptance d’un cristal de PPLN de 20 mm de longueur est de ordre
de 1 THz a 2,5 pm, soit un rapport de 1/10 par rapport a la bande de gain du milieu laser.
L’intérét du PPLN est qu’il présente 'une des plus larges acceptances spectrales parmi les
cristaux non linéaires de l'infrarouge moyen dans la fenétre 1 - 3 pm. Plus précisément, le

maximum d’acceptance se situe autour de 2,5 pm?

, soit typiquement dans la zone d’intérét
pour le laser ZnSe:Cr?*. La Fig. 3.22 donne la courbe d’acceptance d’un cristal de 20 mm de

longueur calculée d’aprés Fejer [Fej92] :
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FIGURE 3.22: Acceptance spectrale de doublage d’un cristal de PPLN en quasi-accord de phase de
type 0 de 20 mm de longueur en fonction de la longueur d’onde fondamentale. La
convention considérée est la largeur totale & mi-hauteur.

Une autre problématique liée au domaine de 'infrarouge moyen est celui de la gestion de
la phase. Comme nous I'avons évoqué Fig. 3.1, le principe du miroir non linéaire repose sur le
retour des ondes & w et 2w avec une phase relative modifiée telle que ®yp = Py, — 20, = —7
contre Py = +7 a Paller, soit un déphasage de 7, de sorte que le transfert d’énergie se fasse
du second harmonique vers le fondamental. Pour cela, la dispersion de ’air sur une épaisseur
de quelques centimétres suffit & obtenir le déphasage adéquat lorsque le fondamental se situe
dans l'infrarouge proche autour de 1 pm. En revanche, a 2,5 pm, la dispersion de l'air devient

insuffisante pour obtenir le déphasage nécessaire sur une distance réaliste comme le montre la

3. D’une maniére générale, la position du maximum d’acceptance spectrale dépend de I’angle d’incidence
dans le PPLN. Pour des longueurs d’onde différente de 2,5 pm, la technique du quasi-accord de phase angulaire
peut donc étre envisagée, afin de maximiser ’acceptance du processus de doublage de fréquence [Bral0].
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Fig. 3.23; il est donc nécessaire d’insérer un élément dispersif entre le cristal non linéaire et le
coupleur de sortie du laser.
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FIGURE 3.23: Dispersion de l'air en fonction de la longueur d’onde. La courbe rouge indique ’épais-
seur d’air nécessaire pour obtenir un déphasage de m sur la phase non linéaire en
fonction de la longueur d’onde du fondamental.

3.4 Modélisation et dimensionnement d’une expérience de

démonstration sur ZnSe:Cr?*

3.4.1 Reéflectivité non linéaire en régime picoseconde

D’un point de vue qualitatif, le mécanisme du verrouillage de modes passif d’un laser peut se
comprendre simplement par I'intermédiaire du facteur de rétrécissement d’une impulsion aprés
réflexion sur le miroir non linéaire. Le facteur de rétrécissement se définit simplement comme
étant le rapport entre la durée de I'impulsion aprés réflexion et la durée d’impulsion incidente
sur le miroir non linéaire. Ce paramétre est particuliérement intéressant, puisqu’il donne une
information sur le comportement “dynamique” du miroir non linéaire dans le sens ou il nous
renseigne sur la faculté du miroir & creuser temporellement une impulsion, le comportement
“statique” pouvant étre décrit par la valeur de la réflectivité non linéaire pour une impulsion
donnée.

Afin d’illustrer ce propos, prenons l'’exemple d’une impulsion gaussienne de largeur a mi-
hauteur égale a 70 ps dont nous cherchons a calculer le rétrécissement apres réflexion. Pour cela
nous réalisons le calcul numérique schématiquement décrit sur la Fig. 3.24.

Le calcul du doublage de fréquence puis de la reconversion se fait par résolution numérique

des équations non linéaires couplées tenant compte de la différence de vitesse de groupe entre
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FIGURE 3.24: Simulation de la réflectivité non linéaire en régime picoseconde. L’impulsion incidente
a une durée de 70 ps. Le cristal non linéaire est un PPLN a ’accord de phase de 20 mm
de longueur dont le coefficient non linéaire vaut deg — 16 pm/V. Le modéle ne tient pas
compte du profil spatial des faisceaux (ondes planes). Entre 1’aller et le retour, le second
harmonique est déphasé de Ap = —m de sorte qu’au retour le transfert d’énergie se
fait du second harmonique vers le fondamental.

le fondamental et son second harmonique selon le schéma numérique décrit au Chap. 1. La
simulation est menée pour un miroir dichroique dont la réflectivité a w vaut 0,9, et 1 & 2w. La
Fig. 3.25 donne la réflectivité non linéaire et le rétrécissement de I'impulsion fondamentale en

fonction de l'intensité créte de 'impulsion.

Ce type de représentation permet de bien visualiser le role central joué par la saturation dans
le miroir non linéaire. En effet, il existe une intensité optimale pour laquelle le rétrécissement
de I'impulsion incidente est minimum. Les points de fonctionnement pour lesquels le pouvoir
rétrécissant du miroir non linéaire est le plus fort se situent dans l'intervalle ou la variation

de la réflectivité avec la puissance incidente est la plus rapide, c’est-a-dire ou la dérivée de la

dRNL
deoy

laquelle le rétrécissement est optimal définit la puissance de saturation du miroir non linéaire.

réflectivité avec la puissance moyenne approche sa valeur maximale. La puissance pour
Si la puissance moyenne incidente est trop importante, alors la réflectivité du miroir est saturée
(R — 1), et 'impulsion incidente n’est pas rétrécie, tandis que pour des puissances moyennes
trop faibles, lefficacité de la conversion / reconversion est trop faible , et I'impulsion ne subit

que la réflexion linéaire a w du miroir dichroique.

Cette puissance de saturation dépend majoritairement des caractéristiques du miroir non
linéaire, longueur du cristal et réflectivité a w, et peut étre considérée comme indépendante de
la durée de I'impulsion incidente. La limite de cette propriété est dictée par la bande passante
du cristal doubleur. En effet, du fait de la différence de vitesse de groupe entre le fondamental

et son second harmonique, I'impulsion a w et I'impulsion & 2w sont séparées temporellement
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FIGURE 3.25: Rétrécissement d’une impulsion fondamentale de 70 ps et réflectivité non linéaire cal-
culés aprés réflexion sur le miroir non linéaire en fonction de l'intensité créte. La ré-
flectivité non linéaire a w, RN correspond & un coefficient de réflexion en énergie.

L — L) ~ 1,5 ps aprés un aller retour dans un cristal de
Vgw Vg2w

d’'une quantité At = ’2Lcrisml(
PPLN de 20 mm de long. Le rétrécissement de 'impulsion incidente sera donc efficace si le
décalage temporel entre le fondamental et le second harmonique est faible devant la durée de
I'impulsion. Notre miroir non linéaire concu avec un cristal de PPLN de 20 mm de long est

donc adapté a des durées d’'impulsions de plusieurs dizaines de picosecondes.

Dans la perspective du verrouillage de modes d'un laser ZnSe:Cr?*, il sera nécessaire que
le laser fournisse une puissance moyenne de 'ordre de grandeur de la puissance de saturation
du miroir non linéaire pour que le rétrécissement des impulsions soit efficace, et des durées
d’impulsion de 'ordre de quelques dizaines de picosecondes peuvent étre prédites. Le calcul
exact de la durée d’impulsion pour un verrouillage de modes passifs est complexe car le mé-
canisme d’interaction entre le laser et le miroir non linéaire est fortement... non linéaire, sans
controle possible par un signal extérieur. En conséquence, une détermination précise du régime
stationnaire et de la durée d’impulsion requiert un traitement numeérique. Malgré cela, Il est
possible de conduire un traitement analytique du mécanisme de mise en phase des modes laser
par miroir non linéaire [Bar89a, Cou95|. Nous renvoyons le lecteur a la thése de J.-M. Melko-
nian [Mel07| pour I'évaluation analytique du verrouillage de mode d’un laser ZnSe:Cr?*. Dans

le Chapitre qui suit, nous présentons uniquement les résultat d’analyses numériques.
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3.4.2 Modélisation du verrouillage de modes d’un laser ZnSe:Cr?* par

miroir non linéaire

Principe du modéle
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FI1GURE 3.26: Principe du modéle du verrouillage de modes d’un laser par miroir non linéaire.

Le principe et les étapes essentielles du calcul numérique réalisé sous MATLAB sont repré-
sentés de maniére schématique sur la Fig. 3.26. L’enveloppe du champ électrique est décrite par
un tableau de valeurs complexes de taille N, (typiquement 2048 points), définissant une fe-
nétre temporelle allant de —Ttay /2 & Tiay /2, 00 Tiay est le temps d’aller-retour dans la cavité. La
fréquence d’échantillonnage f = Nps/Teay maximale définit donc la taille de la fenétre spectrale
dans laquelle est défini le spectre du signal. La fenétre temporelle est synchrone avec 'impulsion
laser de fréquence centrale wy. Les effets transverses ne sont pas pris en compte (ondes planes).
La cavité est linéaire, et les effets d’onde stationnaire existant en régime continu (spatial hole
burning) sont négligés. Dans ces conditions le gain en amplitude dans le milieu laser pour un
tour complet de cavité est

g (w) = exp (ANo,l,f (w))

ou AN est I'inversion de population moyenne du milieu laser, o, est la section efficace d’émission
laser, [, la longueur du milieu laser, et f (w) la forme de la raie laser, supposée de profil Lorentzien
et de largeur Aw = /T, oit Ty le temps de décohérence de la transition. A chaque tour de
cavité, 'inversion de population est mise a jour pour tenir compte de la saturation du milieu a

gain. Ceci se fait en résolvant 1'équation différentielle classique [Sie86] :

dAN 1

)
=T (ANO — AN —22 AN—) (3-8)

sat

T7 est le temps de vie effectif du niveau excité, ANy est la valeur qu’atteint AN en I’absence
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d’oscillation, Iy, = 1/T10, est Uintensité de saturation, et (I) est l'intensité laser en s~'.m™2

dans la cavité, moyennée sur la fenétre temporelle. Le facteur 2 provient du fait qu’il y a un
aller-retour dans le milieu a gain. Le facteur 2*, ou bottleneck factor introduit par Siegman, tient
compte de la durée de vie du niveau inférieur de la transition laser, qui réduit 'inversion de
population disponible. Il vaut 1 pour un laser a 4 niveaux idéal, et 2 pour un laser a trois niveaux.
En pratique, il permet un ajustement du modéle aux résultats expérimentaux. Par la suite, nous
prendrons la valeur 2* = 1. Par ailleurs, le temps de vie T7 n’est pas forcément confondu avec
le temps de vie de la transition laser, car il peut exister d’autres modes de relaxation pour
le niveau excité. Néanmoins, pour simplifier 'analyse, nous confondrons 7} avec le temps de
fluorescence mesuré dans la littérature pour le ZnSe:Cr** [Sor04] (typiquement 77 = 5 ps).

Le fait de prendre une intensité moyenne revient a négliger I’épaisseur du cristal, ainsi que
les effets de faconnage de I'impulsion par la saturation, ce qui est possible pour des lasers a
gain modéré comme celui caractérisé au Chap. 3.2.3. Ceci est également justifié par le fait que
le temps de vie de ce laser (5 jis) est trés long devant le temps d’aller-retour de la cavité (4 ns)
ou la durée d’impulsion attendue (< 100 ps). La saturation du milieu laser se fait donc grace
a plusieurs impulsions successives, aprés plusieurs tours de cavité, et non par une impulsion
individuelle.

L’interaction dans le cristal non linéaire est décrite par une résolution numeérique des équa-
tions non linéaires couplées de la méme maniére que celle décrite Fig 3.24. Le calcul prend
notamment en compte la bande passante du cristal par le biais de la différence de vitesse de
groupe entre I'onde fondamentale et le second harmonique. De cette maniére, nous serons en
mesure de visualiser le faconnage des impulsions par le cristal doubleur.

Un filtre fréquentiel de type Fabry-Perot, de transmission en amplitude tpp (w), élevée au
carré car la lumiére passe deux fois dans le filtre par tour de cavité, est appliqué a la trans-
formée de Fourier du signal a chaque tour de cavité. L’utilité de ce filtre est principalement
numérique, afin d’éviter les problémes d’aliasing*, et de couper les hautes fréquences selon le
critére d’échantillonnage de Nyquist. D’un point de vue pratique, ce filtrage spectrale simule
les éléments filtrants de la cavité.

Pour accélérer le temps de calcul, I'oscillation laser est démarrée avec les conditions initiales
du régime continu, soit une intensité et une inversion de population correspondants a la solution
stationnaire gain = pertes. Ces valeurs sont I, = lsa (r — 1) /(22%) et AN, = p/20,l,, ol
P = q + Ppassives SONt les pertes totales de la cavité, somme des pertes du miroir non linéaire

¢ = In1/R et des pertes passives ppassives, mesurées expérimentalement au Chap. 3.2.3, et

4. La bande passante du signal numérique est limitée par la fréquence d’échantillonnage f = Npts/Teqn,
en général trés inférieur & Aw. Cette fenétre joue le role d’un filtre aux flancs abrupts, ce qui provoque des
oscillations non physiques dans le domaine temporel. Ces rebonds sont ceux du sinus cardinal, transformée
de Fourier de la fonction carrée. Cet effet doit étre prévenu par un filtre numérique, réle joué ici par le filtre
Fabry-Perot.
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r = ANy/AN, est le taux de pompage. Partant de ces conditions initiales, quelques milliers
de tours de cavité sont nécessaires pour que l'oscillation se stabilise au niveau de la précision
de calcul, selon le taux de pompage. Un pic de bruit, d’amplitude correspondant a celle de
I’émission spontanée dans le mode laser, est ensuite injecté au milieu de la fenétre temporelle
pour initier le verrouillage de modes. Le régime stationnaire est ensuite évalué & l'issue d’un
grand nombre de tours de cavité, typiquement 10°, ce qui correspond physiquement & environ

4 ms, afin d’évaluer le déclenchement du laser.

Résultats caractéristiques

Intéressons nous tout d’abord au laser seul sans miroir non linéaire, c’est-a-dire au régime
continu servant d’initialisation au calcul du verrouillage de modes détaillé précédemment. Les

paramétres servant a décrire le laser ZnSe:Cr?* en continu sont rassemblés dans le Tab. 3.4.

Grandeur Notation Valeur
Longueur d’onde fondamentale A 2490 nm
Section efficace d’émission o, 0.8 10718 ¢m?
Section efficace d’absorption op 0.6 1078 ¢m?
Epaisseur du cristal laser L, 5 mm
Dopage g 6 108 cm =3
Temps de vie Ti D s
Paramétre Bottleneck [Sie86] 2* 1 (laser 4 niveaux)
Pertes passives Dpassives 7%
Réflectivité du coupleur a w R, 92,5 %
Rayon au waist laser Wy 65 pm
Puissance de saturation % . ;—7‘:’1 1,3 W

TABLE 3.4: Valeur des paramétres de modélisation du laser ZnSe:Cr?+

Comme nous ’avons détaillé précédemment, lors du calcul du gain laser ’épaisseur du cristal
est négligée, I'inversion de population est donc considérée comme étant uniforme sur la longueur
du cristal. Cette approximation se traduit donc par une surestimation du taux de pompage du

laser en continu.
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Afin de palier cette limitation, 'absorption de la pompe peut étre prise en compte en
calculant le taux de pompage a partir de la puissance moyenne absorbée plutot qu’a partir
de la puissance de pompe incidente afin de prendre en compte le fait que le gain est moins
important en sortie de cristal qu’en entrée. Cette approximation consiste donc & multiplier

I'intensité de la pompe incidente par un facteur correctif tel que :

Lgntap

(3.9)

[effective = Ipompe effective X

1 —exp(—Lyniop)
La Fig. 3.27 illustre 'effet de cette correction sur la caractéristique en puissance simulée (courbe
rouge) en prenant les paramétres du Tab. 3.4. De plus, leffet du hole burning spatial peut étre
pris en compte par une correction a posteriori de la caractéristique en puissance en multipliant
la pente par un facteur 2/3 [Sie86], ce qui réduit encore 1’écart entre les points expérimentaux et
la simulation. Néanmoins, dans les simulations du verrouillage de modes, I'effet de hole burning
spatial ne sera pas pris en compte étant donné qu’il s’agit d’un effet d’onde stationnaire dans

le cristal qui n’existe donc pas en régime pulsé.
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FIGURE 3.27: Caractéristique laser en continu calculée avec les paramétres du Tab. 3.4 et pour un
coupleur de sortie Reo = 92,5 %

Intéressons nous désormais a I'interaction entre le milieu laser ainsi modélisé et le miroir non
linéaire, dont les paramétres sont décrits dans le Tab. 3.5 en méme temps que les paramétres
d’échantillonnage °.

Les principaux paramétres sur lesquels il est possible de jouer pour modifier le point de

fonctionnement de I’ensemble {laser + miroir non linéaire} sont le taux de pompage et la

5. En pratique, pour le calcul de la conversion dans le cristal doubleur, 'impulsion fondamentale est échan-
tillonnée sur une fenétre temporelle de durée Toxiract plus petite que le temps Te,y d’aller-retour dans la cavité
afin d’augmenter le taux d’échantillonnage sans augmenter le temps de calcul de maniére superflue.
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Grandeur Notation Valeur
Temps d’aller-retour dans la cavité Teav 4 ns
LTMH du filtre spectral Avpp 1 THz
Fenétre temporelle effective Texiract 500 ps
Nombre de points Npts 2048
Longueur du cristal non linéaire Lo 20 mm
Rayon au waist dans le cristal Weri 100 pm
Réflectivité du coupleur & w R, 90 % - 93 %
Non-linéarité du cristal et 14 pm/V

TABLE 3.5: Paramétres du miroir non linéaire.

valeur de la réflectivité du coupleur & w, en d’autres termes, le gain et les pertes linéaires
respectivement %. Dans les exemples développés ci-aprés, la puissance de pompe est maintenue
constante, égale a 1,1 W en continu, ce qui correspond a une valeur pouvant étre atteinte en
pratique, tandis que la réflectivité du coupleur est de 93 % puis 90 %.

La Fig. 3.28 présente I’évolution de la puissance créte et la durée d’une impulsion lorsque le la
réflectivité du coupleur vaut 93 %. Dans ce cas, le laser est & modes verrouillés en régime quasi-
continu. Le temps de construction du verrouillage de modes est d’environ 50 ps. Ce temps de
construction n’a cependant pas de véritable sens pratique et dépend fortement de 'amplitude
du bruit de fluorescence injecté en initialisation du calcul. La durée de I'impulsion diminue
alors trés rapidement pour atteindre une durée de 25 ps en régime stationnaire. Parallélement
la puissance créte en sortie de cavité passe d’environ 200 mW a prés de 12 W. La Fig. 3.28b
montre la forme de I'impulsion calculée en régime permanent. Sous l'effet de la différence des
vitesses de groupe entre I’'onde fondamentale et le second harmonique, la forme de 'impulsion est
fortement asymétrique. En effet le second harmonique posséde une vitesse de groupe inférieure
a celle du fondamental. De ce fait, la conversion puis la reconversion dans le cristal non linéaire
ont tendance & se produire du coté du front descendant de I'impulsion d’ott un front montant
de 'impulsion beaucoup plus long que le front descendant. Le fait que le front descendant de

I'impulsion soit quasiment instantané est néanmoins peu réaliste. Cette propriété semble étre le

6. L’étude paramétrique du régime de fonctionnement du laser en fonction des paramétres de gain et de
pertes a fait l’objet de travaux antérieurs [Mel07]. Le principal apport de la thése provient de la résolution
numérique des équations de doublage autorisant la prise en compte des différences de vitesses de groupes entre
le fondamental et le second harmonique. Nous rendons donc compte en priorité de 'influence de la conversion
dans le cristal doubleur sur le fagonnage des impulsions laser, tout en rappelant les résultats caractéristiques
quant au comportement dynamique du laser.
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résultat d’une limitation intrinséque du modéle en ondes planes utilisé. En effet, augmenter la
résolution temporelle en multipliant le nombre de points d’échantillonnage ou encore ajouter au
calcul de la conversion non linéaire un terme de dispersion des vitesses de groupe, qui peut étre
considérée comme 1’équivalent temporel de la diffraction, ne permettent pas d’obtenir un profil
d’impulsion plus lissé. Quoi qu’il en soit, malgré cette limitation, la simulation du verrouillage
de modes du ZnSe:Cr?* indique que sous 'effet de la différence de vitesses de groupes dans le
PPLN, le profil de I'impulsion doit présenter une forte asymétrie. Ce résultat est a rapprocher
du profil d’'impulsion calculé dans le cas du verrouillage de modes d’un laser par non-linéarités
en cascades " calculé dans [ZR98], et qui s’avére également fortement asymétrique en I’absence

de compensation de la dispersion.
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FIGURE 3.28: Evolution du verrouillage de modes dans le ZnSe:Cr?t avec un miroir non linéaire
d’ordre deux. Les paramétres sont ceux des Tab. 3.4 et Tab. 3.5 avec Rw— 93 % et un
taux de pompage r = 5,7. (a) Evolutions de la durée d’impulsion & mi-hauteur et de
la puissance créte en sortie de cavité. (b) Forme de 'impulsion calculée.

Nous nous sommes assurés de la stabilité du verrouillage de modes dans le cas décrit Fig. 3.28
en doublant le nombre d’itérations de 10° & 2- 108 tours de cavité. La puissance et la durée des
impulsions demeurent stables sur cette durée sans que la dynamique du laser ne soit modifiée.

En revanche, si la valeur de la réflectivité du coupleur passe de 0,93 a 0,9, alors la fonction
de reflectivité non linéaire du laser est modifiée sans modification du gain. Il s’avére alors que
le laser se déclenche passivement au bout d’un nombre restreint de tours de cavité. Ce cas
est présenté sur la Fig. 3.29. Lorsque le laser est déclenché passivement, la puissance créte
varie fortement dans le temps, contrairement au cas ou le laser et en régime quasi-continu
(Fig. 3.29b). La période des impulsions déclenchées est d’environ 1,45 ps, ce qui est du méme

ordre de grandeur que le temps vie du ZnSe:Cr*™ (T; = 5 ps), et la durée des impulsions

7. Phénoméne que nous aborderons plus en détail dans le Chap. 4.2.2
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FIGURE 3.29: Evolution du déclenchement passif dans le ZnSe:Cr?T avec un miroir non linéaire
d’ordre 2. Les parameétres sont ceux des Tab. 3.4 et Tab. 3.5 avec Rw= 0,9 et un
taux de pompage r = 4,7. (a) Inversion de population normalisée. (b) Puissance créte.
(¢) Durée des impulsions.

déclenchées est de 'ordre de 600 ns. L’évolution de I'inversion de population en fonction du
temps (Fig. 3.29a) confirme que le régime dynamique du ZnSe:Cr** est bien celui d’un laser
déclenché ou l'inversion de population oscille entre une valeur minimale, lorsque la puissance
créte des impulsions déclenchée est maximale, et une valeur maximale, lorsque la puissance
créte tombe quasiment a zéro. Néanmoins, les modes du laser sont toujours verrouillés en phase
puisque la durée des impulsions oscille de maniére réguliére entre 8 ps et 30 ps (Fig. 3.29¢). Le
laser se trouve donc dans un régime dynamique hybride déclenché / verrouillage de modes qui

apparait classiquement pour les lasers ayant un temps de vie relativement long [Kel96|.

La simulation du verrouillage de mode d’un laser ZnSe:Cr?* par miroir non linéaire fait donc

apparaitre le role central joué par la saturation relative du laser et du miroir non linéaire. En
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effet, le fait de modifier, méme légérement comme nous ’avons fait dans les exemples précédents,
la réponse du miroir non linéaire en fonction de 'intensité incidente peut faire passer le laser d’un
régime de pur verrouillage de modes a un régime déclenché hybride. Il a notamment été montré

dans [Mel07, Kel96] que le régime déclenché était généralement favorisé par une augmentation

de la non-linéarité des pertes, qui peut étre vue comme une augmentation du produit %—iﬁ “Proy-
En effet, augmenter la puissance moyenne aura tendance & rapprocher le laser de sa puissance
de saturation, ce qui est favorable au régime déclenché, et une augmentation de la dérivée
%TN[Z aura tendance a rendre trés sensible la puissance moyenne intracavité aux moindres
perturbations, ce qui est également favorable au déclenchement d’oscillations de relaxation du
laser, et ce d’autant plus que le temps d’aller retour dans la cavité sera court.

Le verrouillage de modes de notre laser ZnSe:Cr?* caractérisé en continu dans le Chap. 3.2
est donc possible d’aprés nos simulations. Le calcul prédit des impulsions de ’ordre de quelques
dizaines de picosecondes, et un profil d’impulsion fortement asymétrique du fait de la diffé-
rence des vitesses de groupe dans le PPLN entre le fondamental et le second harmonique. Le
ZnSe:Cr** présente avantage d’avoir un temps de vie relativement long, ce qui permet d’at-
teindre une efficacité laser suffisante pour amorcer le verrouillage de modes, méme avec des
taux de pompage relativement faibles, moins de 4 fois le seuil d’oscillation. D’un point de vue
qualitatif, il est attendu que le laser soit susceptible de fonctionner en régime déclenché pour
certains parameétres de la réflectivité non linéaire. Ces paramétres doivent étre étalonnés en

fonction des résultats expérimentaux afin de donner un caractére quantitatif aux simulations.

3.5 Caractérisation expérimentale du miroir non linéaire

en régime picoseconde

3.5.1 Dimensionnement du miroir non linéaire

Le miroir non linéaire est composé de trois éléments : un cristal doubleur, une lame dispersive
pour assurer le déphasage entre le fondamental et le second harmonique au retour, et un miroir
dichroique. Le Chap. 3.4 sur la modélisation du verrouillage de modes a mis en évidence quelques
caractéristiques fondamentales concernant le cristal non linéaire et la réflectivité du miroir
dichroique. Pour atteindre une efficacité non linéaire suffisante, un cristal de PPLN de 20 mm
de long a été retenu. La réflectivité R, est le paramétre fondamental qui va définir la réflectivité
non linéaire du miroir non linéaire. Comme nous ’avons vu, un contraste de réflectivité trop
important entre R, et Ry, est favorable au déclenchement passif du laser. Nous avons donc
opté pour un jeu de miroirs diélectriques de forte réflectivité & w : Ry = 96,5 %, R = 92,5 %,
et ch =85 %
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Outre son efficacité et sa bande passante, le PPLN offre de nombreuses opportunités en
termes d’ingénierie, puisqu’il est possible d’obtenir I'accord de phase sur de larges plages spec-
trales en modulant le pas du réseau d’inversion des domaines ferro-électriques. Cette modulation
peut notamment se faire par le biais d’'un réseau de pas variable a l'intérieur d’'un méme cris-
tal. Cette géométrie de réseau d’inversion en éventail est communément désignée par le terme
“fan-out”. La Fig. 3.30 représente schématiquement le principe d’un cristal de PPLN fan-out.
Le pas du réseau varie linéairement dans la direction transverse, de sorte que I'accord de phase
peut étre déplacé sur une large plage spectrale par simple translation du cristal sans nécessité
de modifier sa température. Nous avons adopté une telle structure pour le cristal doubleur de
notre miroir non linéaire afin de pouvoir accorder le dispositif de verrouillage de modes a la
longueur d’onde d’émission du laser, 'objectif étant de pouvoir bénéficier d’une source laser a

modes verrouillés largement accordable dans I'infrarouge moyen.

Pas A

variable variable

Ak:kZm - 2km - kréseau

AveC K ggoay = 2T/A

FIGURE 3.30: Représentation schématique du PPLN “fan-out” et de la lame de phase de YAG.

Le design du fan-out a été réalisé en tenant compte de plusieurs contraintes. L’intervalle
dans lequel le pas du réseau varie doit tout d’abord couvrir la zone spectrale d’émission du laser.
La Fig. 3.31 permet de visualiser la plage de pas de réseau utile pour notre laser ZnSe:Cr?*. Sur
cette figure est représentée la longueur d’onde fondamentale d’accord de phase pour le doublage
de fréquence en fonction de la température du cristal pour différents pas de réseau. La fonction
de variation de l'indice avec la température correspond a la fonction de Sellmeier mesurée dans
[Jun97| que nous avons légérement modifiée afin de faire correspondre les valeurs de pas de
réseau aux longueurs d’onde d’accord de phase mesurées expérimentalement (voir Chap. 3.5.2).
L’autre contrainte a respecter est celle de I'acceptance du fan-out sur la section du faisceau
incident, de sorte que la variation du pas du réseau sur la section du faisceau incident induise
un désaccord de phase négligeable.

[lustrons cet aspect par un calcul de tolérance. Considérons un faisceau de rayon au waist
wo = 100 pm dans un cristal doubleur de largeur D.,; dans la direction ot le pas varie. Le pas

du réseau évolue linéairement avec la position transverse avec un angle 6 entre deux valeurs
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Amin €t Amax, et supposons que 'accord de phase est réalisé au centre du faisceau pour un pas

de réseau A. Entre le centre du faisceau et la périphérie, le pas varie donc d’'une quantité :

0N = tan Owy ~ Owy

ou
— Apin ) AA

AmaX
0 = Arctan(

Dcri Dcri
Si nous prenons comme critére sur le désaccord de phase
AkL AkL
5 < 0,221 <= sinc( ) > 85 %,
sachant que
ok 21
Ak(A) ~ 0N - — =0A - —

alors la contrainte sur l'intervalle de variation du pas devient :

% <0.221 <= AA L —0'22A2Dcri. (3.10)
2 Lwy

Pour un cristal de 20 mm de long et 10 mm de large, un rayon au waist de 100 pm, et un
pas central de 35,3 pm, la condition sur le désaccord de phase se traduit par la condition
AA < 1,37 pm sur l'intervalle de variation du pas d’inversion. Par sécurité, nous avons appliqué
un facteur 2 a cette contrainte en choisissant un pas variant sur 0,7 pm entre 35 pm et 35,7 pm.
Un tel dimensionnement autorise théoriquement une accordabilité du miroir non linéaire entre
A=245pm et A =255 um & T = 74°C.

La lame de phase doit étre dimensionnée selon des contraintes d’acceptance similaires, la
variation de la phase, aprés un aller-retour, sur la section transverse du faisceau devant étre
négligeable devant ’acceptance du cristal doubleur. Cette contrainte se traduit par une condi-
tion sur 'angle du prisme qui doit étre inférieur a4 une certaine valeur. Le dispositif final retenu
est une lame de YAG prismatique de 12,7 mm de diamétre traitée anti-reflets et présentant un

angle de 1°. En calculant la variation de la phase non linéaire Ay, ot :

nyac(2w) ,nyac(w)

Ap =2
4 Tr( >\2w >\w

) Liame, (3.11)

sur une section de 12,7 mm et pour un aller-retour dans la lame de phase, alors Ay varie
entre 0 et 10m. Par conséquent, il existe théoriquement au maximum 5 positions de la lame
périodiquement réparties qui donnent le déphasage adéquat entre le fondamental et le second

harmonique pour assurer la reconversion au retour dans le cristal non linéaire. Par ailleurs, sur
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FIGURE 3.31: Longueur d’onde d’accord de phase pour différents pas d’inversion. L’écart, entre deux
courbes est de 0,1 pm sur le pas de réseau a température ambiante.

une section de faisceau de 100 pm de diamétre, la phase non linéaire varie de 0,17, ce qui est

AkL
2

En conclusion, avec le PPLN fan-out couplé a la lame prismatique de YAG, nous disposons

équivalent a un désaccord de phase = 0,057, ce qui est négligeable.

d’un miroir non linéaire dont nous pouvons paramétrer précisément I’accord de phase et la phase

non linéaire au retour sans désalignement. Ces propriétés sont illustrées par les caractérisations

expérimentales présentées ci-apres.
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3.5.2 Expériences de caractérisation du miroir non linéaire

Afin de vérifier le comportement du miroir non linéaire avant son utilisation en cavité, nous
avons dans un premier temps mené une expérience de caractérisation extra-cavité. Le montage
expérimental utilisé est décrit Fig. 3.32. Il s’agit d’une expérience similaire a celle menée dans
[Ime98], a la différence que nous sommes en régime picoseconde, et que I'utilisation d’un cristal
fan-out autorise un degré supplémentaire dans I'exploration du rendement de doublage en

double passage.

OPO synchrone At=8ps
picoseconde Pav=2W
idler @ A =2.49 ym AA<2nm
Lame dispersive
prismatique de YAG
?2::85% f=100 mm 20 mm PPLN o=1° traitée AR
A W Fan-out
P2 w)=fAp) < — N§————= = '//I \\\: ;]
v 2w
Ak A

FIGURE 3.32: Schéma du montage de caractérisation de la réflectivité non linéaire en régime picose-
conde.

La source de pompe utilisée est le faisceau complémentaire du SP-OPO PPLN étudié au
Chap. 2. Les impulsions de 8 ps sont envoyées vers le miroir non linéaire au moyen d’une
lentille de 100 mm de focale, le rayon au waist du fondamental dans le cristal étant d’environ
100 pm. Cette focalisation reproduit approximativement les conditions existant dans la cavité
laser ZnSe:Cr?* en 7 étudiée au Chap. 3.2. La réflectivité non linéaire est étudiée de maniére
indirecte par ’analyse de la puissance a 2w renvoyée par le miroir non linéaire en fonction des
paramétres modulables du miroir non linéaire Ak et Ap. Les points de fonctionnement ou la
puissance a 2w en double passage s’annule correspondent aux points ot le second harmonique
est reconverti en fondamental, ¢’est-a-dire aux points de fonctionnement du miroir non linéaire
adaptés au verrouillage de modes du laser ZnSe:Cr?*,

Nous étudions dans un premier temps le rendement de doublage en simple passage dans
le cristal PPLN fan-out. La Fig. 3.33 donne le rendement de doublage en simple passage en
fonction de la position transverse du cristal doubleur, pour une puissance de pompe moyenne
de 1,9 W a longueur d’onde fixée \ = 2,46 pm.

Cette figure montre que le rendement de doublage en simple passage a I'accord de phase
est de 40 %, et que 'acceptance géométrique en translation du cristal fan-out est de 0,6 mm,
ce qui est trés largement supérieur a la taille transverse du faisceau de pompe (wy ~ 100 pm)

confirmant ainsi que la pente du réseau fan-out a été correctement dimensionnée (Eq. 3.10).
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FIGURE 3.33: Rendement de doublage en simple passage en fonction du déplacement du cristal. Le
désaccord de phase est proportionnel au déplacement : Ak ~ 2raAz/ A(Q) oll o est la
pente du réseau fan-out, Ag la valeur du pas en Ak = 0, et Az le déplacement relatif
du cristal par rapport a la position absolue ot Ak = 0 (ici environ 4 mm).

Par ailleurs, afin de vérifier les propriétés d’accordabilité du cristal fan-out, nous avons mesuré
la position de 'accord de phase, en fonction de la longueur d’onde du complémentaire émis
par 'OPO synchrone. La courbe d’accordabilité est représentée Fig. 3.34. Comme attendu, la
position de I'accord de phase dans le cristal fan-out évolue linéairement avec la longueur d’onde
incidente. L’ensemble de la dimension transverse du cristal n’a cependant pas pu étre testé
étant donné que la puissance du complémentaire émis par le SP-OPO chute trés rapidement

au-dela de 2,5 pm.

=
N

Position du cristal doubleur (mm)
B P
e eR

2425 2450 2475 2500 2525 2550
A idler (nm)

FIGURE 3.34: Accordabilité du doublage par translation du cristal dans la direction transverse.
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Nous nous sommes ensuite intéressés au rendement de doublage en double passage. Pour
cela un miroir de renvoi de 100 mm de rayon de courbure est placé derriére le cristal doubleur.
Le second harmonique est analysé une fois séparé du faisceau fondamental par le biais d’une
lame dichroique (voir Fig. 3.32). En I'absence de lame de phase, la courbe expérimentale de
rendement de doublage en double passage en fonction de la position transverse du fan-out est

représentée Fig. 3.35.

0,6

—@— Double passage
—il— Simple passage

rendement de doublage

o 1 2 3 4 5 6 7 8
Translation du cristal doubleur (mm)

FI1GURE 3.35: Rendement de doublage en double passage en fonction de Ak.

Les conditions expérimentales sont les mémes que pour la mesure du rendement en simple
passage. Le rendement de doublage a 'accord de phase est donc augmenté, de 40 % a 57 %. Le
rendement en simple passage étant déja relativement élevé, le rendement en double passage est
probablement saturé d’oti un écart relativement faible entre le simple et le double passage, alors
que la longueur effective de cristal est multipliée par deux. Il est d’ailleurs intéressant de noter
que 'acceptance de doublage en double passage est légérement plus importante qu’en simple
passage, typiquement 1 mm, ce qui confirme ’hypothése de saturation.

Nous avons ensuite étudié 'influence de la lame de phase sur le rendement de doublage en
double passage afin de visualiser les zones de reconversion du second harmonique vers le fonda-
mental au retour. Pour cela nous insérons la lame prismatique de YAG entre le cristal doubleur
et le miroir de renvoi, et relevons le rendement de doublage en double passage en fonction de la
position transverse de la lame de phase. Le résultat de I'expérience est représenté Fig. 3.36. Les
conditions expérimentales sont légérement différentes par rapport a précédemment, la longueur
d’onde du complémentaire est A\ = 2,49 pm, et la puissance moyenne de pompe est 1,6 W; les
rendements de conversion sont donc légérement inférieurs a ceux décrit précédemment.

Le fonctionnement du miroir non linéaire est bien celui attendu, avec au moins quatre
positions de la lame périodiquement réparties pour lesquelles le rendement de doublage s’annule,

correspondant aux points de fonctionnement pour lesquels le second harmonique est reconverti.
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FIGURE 3.36: Rendement de doublage en double passage en fonction de la position de la lame.

Afin de bien comprendre I'influence du réglage des paramétres Ak, ajustable par la position
du fan-out et Ay, ajustable par la position de la lame prismatique, sur la fonction de rendement
de doublage, et donc indirectement de la fonction de réflectivité du fondamental, nous avons
mené des simulations de doublage en double passage dans 'espace des paramétres {Ak, Ayp}.
Pour cela, nous avons repris le code de calcul de la réflectivité non linéaire en régime picoseconde
décrit Fig. 3.24. Pour reproduire au mieux les conditions expérimentales, nous avons pris comme
critére de dimensionnement du calcul le rendement de doublage en simple passage. En effet,
dans les simulations, Uefficacité de doublage est nettement supérieure a la pratique puisque
nous utilisons un modéle ondes planes. En particulier pour les fortes intensités, le rendement de
doublage peut saturer & 100 % dans les simulations, alors qu’en pratique le rendement saturé
est nettement inférieur, de 'ordre de 60 % en double passage d’aprés la Fig. 3.35. La simulation
est donc réalisée avec des impulsions pompe de 8 ps & mi-hauteur, dont 'intensité créte vaut
2 MW /cm?. Dans ces conditions, le rendement de doublage en simple passage a 'accord de
phase est de 37 %, et le rendement en double passage monte a prés de 75 %. Le calcul prend
en compte le désaccord de phase® Ak et la phase variable au retour Aep.

Le résultat de la simulation est présenté Fig. 3.37. Une telle représentation du rendement de
doublage peut étre vue comme une courbe d’acceptance du cristal en double passage en trois
dimensions.

La Fig. 3.37b indique que la courbe expérimentale de rendement en fonction de la position de
la lame de phase présente une certaine asymeétrie contrairement a la courbe théorique représentée

lorsque AkL = 0. Cette propriété provient du fait que le cristal n’est pas exactement a ’accord

8. Le désaccord de phase est supposé étre le méme a ’aller et au retour. En pratique cette condition n’est pas
simple & remplir, car elle suppose notamment que les faisceaux retour sont exactement superposés aux faisceaux
aller, c’est-a-dire un alignement parfait.
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FIGURE 3.37: (a) Cartographie simulée dans l'espace des parameétres {Ak, Ap} du rendement de
doublage en double passage dans un cristal de PPLN de 20 mm de long, et des impul-
sions pompe de durée 8 ps et d’intensité créete 2 MW /cm?. (b) Rendement en fonction
de Ay pour Ak = 0 (ligne pointillée sur (a)). Comparaison expérience / simulation.

de phase sur l'aller-retour complet. En effet, si expérimentalement il est relativement aisé de
régler ’accord de phase du cristal en simple passage en maximisant le rendement de conversion,
le retour dans le cristal dépend de paramétres supplémentaires tels que ’alignement du miroir
de retour et la valeur de la phase non linéaire Ay, dont la valeur absolue est a priori inconnue,
si bien qu’il n’existe pas de procédure simple d’optimisation du rendement en double passage.
Par exemple, un léger désalignement au retour induit un désaccord de phase qui se traduit
par une dégradation asymétrique de la courbe de rendement en double passage en fonction
de la position de la lame. La méthode d’alignement que nous avons utilisé en pratique a été
de maximiser le contraste de la fonction de rendement en double passage en fonction de la
position de la lame de phase. Comme le révele la cartographie Fig. 3.37, une méthode plus
rigoureuse consisterait 4 maximiser le contraste en méme temps que la symétrie de la figure
de rendement en fonction de Agp. Néanmoins cette méthode s’avére fastidieuse et superflue,
puisque le probléme de I'alignement ne se pose plus lorsque le miroir est inséré dans la cavité
laser, celui-ci étant imposé par la cavité a l'aller comme au retour. Le réglage du doubleur a
laccord de phase peut alors se faire plus simplement en maximisant le rendement de doublage
en double passage.
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FIGURE 3.38: (a) Cartographie du rendement de doublage en double passage dans l’espace des
parameétres {Ak, Ap}. (b) Rendement en fonction de Ak pour différentes valeurs de
Ay (lignes pointillées sur (a)), d’apres la simulation du doublage en double passage.
(c) Rendement de doublage en double passage expérimental en fonction de la position
du cristal fan-out pour différentes positions de la lame de phase (correspondant aux
lignes pointillées sur (a)).

Nous nous sommes ensuite intéressés a 1’évolution de la courbe d’acceptance de doublage
en double passage pour différentes positions de la lame de phase. Le résultat de la modélisation
comparé aux mesures expérimentales est présenté sur la Fig. 3.38. Il faut noter qu’en faisant
varier Ay, la courbe d’acceptance du doubleur en double passage évolue progressivement d’une
structue a un lobe principal vers une structure a deux lobes. Il est particuliérement intéressant
de remarquer que lorsque la phase non linéaire au retour est réglée a Ap = —m, le rendement de
doublage tombe bien & 0 lorsque le cristal doubleur est parfaitement a I'accord de phase, mais
qu’en dehors du point Ak = 0 la courbe d’acceptance présente deux lobes ot le rendement de

doublage n’est pas nul. Cette propriété peut avoir son importance lorsque le miroir non linéaire
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est inséré dans une cavité laser, puisque contrairement a ’expérience hors cavité réalisée ici ou
le spectre de la source de pompe est fixé, le spectre du laser & modes verrouillés peut évoluer
ou étre suffisamment large pour occuper tout ou partie de la courbe d’acceptance de doublage :
un intervalle spectral de 3 nm autour de A = 2,5 pm correspond a une variation de % de 27
dans le cas d’'un PPLN de 20 mm de long. Il est donc envisageable que pour un spectre laser
large, la réponse du miroir non linéaire soit modifiée car dans ce cas, toute la puissance a 2w
ne participe pas nécessairement a la reconversion.

En conclusion, I’étude paramétrique compléte du miroir non linéaire dans 'espace { Ak, Ap}
nous a permis de verifier le bon fonctionnement du dispositif en régime picoseconde. Il ressort
de cette étude que le réglage de I'accord de phase dans le cristal doubleur est une étape critique
dans l'optimisation du point de fonctionnement recherché pour le miroir non linéaire en cavité
laser qui est {Ak =0, Ap = —7}.

3.6 Expériences de verrouillage de modes

3.6.1 Accord de phase et rendement de doublage

Le montage utilisé pour la réalisation et I’étude du verrouillage de modes de notre laser
ZnSe:Cr** par le miroir non linéaire étudié en détail précédemment est décrit Fig. 3.39. Nous
utilisons le cristal Pil traité anti-reflets qui a donné les meilleurs résultats lors de I’étude en
régime continu au Chap. 3.2.3, et nous avons repris la géométrie de cavité en Z avec quelques
modifications. Une modification majeure est le changement de la source de pompe. En effet
le laser Tm3*:YLF utilisé initialement lors des premiéres expériences a été remplacé par un
laser thulium fibré. La nouvelle source de pompe fibrée est nettement moins bruitée, plus stable
et plus robuste vis-a-vis des perturbations extérieures que ne lest le laser solide Tm3*:YLF.
Elle présente en outre 'avantage d’étre plus puissante, jusqu’a 7 W en continu. Les deux bras
focalisés de la cavité accueillent le cristal laser et le miroir non linéaire. Les miroirs diélectriques
traités My, My, et M3 sont hautement réfléchissants a la longueur d’onde laser et transparents
a la longueur d’onde pompe. M; a pour rayon de courbure 50 mm, tandis que My, M3 et le
coupleur ont pour courbure 100 mm. La cavité est dimensionnée de sorte que le rayons au waist
dans le cristal laser soit de 65 pm, le rayon du laser dans le cristal doubleur étant égal a 100 pm.

Une lame de ZnSe & incidence de Brewster est placée dans le bras collimaté de la cavité afin
d’assurer une polarisation rectiligne, de méme qu’un filtre fréquentiel est utilisé pour contraindre
la longueur d’onde d’émission du laser. Le filtre fréquentiel est une lame de quartz biréfringente
(filtre de Lyot) dimensionnée de sorte que sa bande passante spectrale soit équivalente a Pac-
ceptance spectrale théorique du PPLN, soit environ Arv = 1 THz a 2,5 pm. En tournant la lame

de quartz dans sont propre plan, le laser peut étre accordé entre 2,35 pm et 2,6 um [Mel07].
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FIGURE 3.39: Schéma du montage utilisé pour le verrouillage en phase des modes longitudinaux d’un
laser ZnSe:Cr?+.

Procédure de réglage du miroir non linéaire

Au préalable, nous avons voulu mesurer le rendement de doublage en simple passage, afin
notamment de vérifier que 'efficacité de doublage en continu dépasse le seuil théoriquement
évalué pour le déclenchement du verrouillage de modes (Chap. 3.4). Pour cela, nous avons
remplacé la lame de YAG de la Fig. 3.39 par une lame dichroique & 45° hautement réfléchissante
au second harmonique et transparente au fondamental, de sorte que tout le 2w généré en simple
passage soit extrait de la cavité laser. La Fig. 3.40 représente la courbe de rendement de doublage
en simple passage lorsque le laser fonctionne en continu. La longueur d’onde d’émission alors
imposée par le filtre de Lyot est A = 2,55 nm. Le rendement de doublage en simple passage
est de l'ordre de 1y, ~ 0,25% pour une puissance moyenne fondamentale de 'ordre de 2
W intracavité;pour cette expérience, la puissance de pompe est typiquement de 4.5 W et la
puissance de sortie de 200 mW en continu pour un coupleur de sortie R = 92,5%. Cette
valeur de rendement de doublage est donc bien de 'ordre de grandeur du rendement minimum
estimé a environ 7)o, ¢, ~ 0,1 % d’aprés I’étude théorique du verrouillage de modes effectuée
dans |[Mel07]. L’acceptance géométrique du quasi-accord de phase est d’environ 0,6 mm, ce qui

est cohérent avec la mesure effectuée lors de ’étude extracavité.

Une fois efficacité de doublage vérifiée, il s’agit d’insérer entre le cristal doubleur et le
miroir dichroique la lame de YAG qui doit gérer la phase au retour entre fondamental et second
harmonique. La méthode de réglage consiste alors a jouer sur les paramétres Ak (translation
du cristal doubleur) et Ay (translation de la lame de phase) afin de maximiser le rendement
de doublage en double passage. L’efficacité de doublage en double passage peut étre évaluée
a la photodiode derriére le miroir M3 partiellement transparent a 2w. L’oscillogramme de la

Fig. 3.41 représente le signal typiquement relevé derriére le miroir M3. Pour faciliter la détection
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FIGURE 3.40: Puissance de doublage intracavité en continu et en simple passage en fonction de la po-
sition transverse relative du cristal doubleur. La puissance moyenne du laser intracavité
est estimée a environ 2 W au moment de la mesure.

et optimisation du signal & 2w sur la photodiode, un chopper est installé sur le trajet du
faisceau de pompe afin de moduler la puissance. Le signal a w est simplement relevé en sortie
de laser. Le signal a 2w mesuré a la photodiode est perturbé, et ne suit pas rigoureusement la
puissance du laser. Il est difficile d’interpréter a priori 'origine de ces variations dans le temps
de la puissance du second harmonique en double passage, mais il est probable que malgré la
contrainte spectrale imposée par le filtre biréfringent, le laser cherche & sortir de 'acceptance
du doubleur en modifiant sa longueur d’onde, ce qui expliquerait que la puissance a 2w n’est

pas continue.
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FIGURE 3.41: Optimisation du rendement de doublage en double passage dans la cavité lager et ré-
gime impulsionnel obtenu par translation de la lame de YAG & partir du point continu.
La puissance de pompe est modulée par un chopper ouvert périodiquement. (a) Laser
et second harmonique optimisé aprés un double passage dans le cristal doubleur. (b)
Verrouillage de modes du laser et second harmonique une fois la reconversion du second
harmonique optimisée.
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Une fois le signal & 2w maximisé en double passage, le réglage du miroir non linéaire peut
étre considéré comme étant trés proche du point de fonctionnement {AkL = 0, Ap = 0} il
suffit donc, & partir de ce point, de translater la lame prismatique de sorte que la phase non
linéaire au retour prenne la valeur —7 afin d’optimiser la reconversion. Cette procédure nous
a permis d’obtenir le verrouillage de modes du laser ZnSe:Cr?" en différents points du spectre
d’émission du laser. Lorsque le laser entre dans le régime impulsionnel, nous obtenons le type
de signal représenté Fig. 3.41b pour le fondamental et le second harmonique. Cet oscillogramme
montre qu’au maximum, I’émission du laser devient pulsée sur environ 5 ms. Par ailleurs, le
second harmonique n’est pas complétement éteint aprés un aller-retour dans le cristal doubleur,
ce qui laisse supposer que le cristal non linéaire n’est pas nécessairement réglé a l'accord de

phase exact. Nous reviendrons en détail sur ce point particulier dans le Chap. 4.

Sensibilité du verrouillage de modes aux réglages du miroir non linéaire

Nous nous sommes intéressés a I’évolution du verrouillage de modes en fonction des différents
parameétres du miroir non linéaire, a savoir le désaccord de phase et la phase non linéaire au

retour.

Dans un premier temps, nous avons voulu verifier la périodicité du réglage du miroir non li-
néaire avec la position transverse de la lame prismatique de YAG. Pour cela, nous nous sommes
placés en un point de fonctionnement pour lequel le laser ZnSe:Cr?* est dans un régime de
verrouillage de modes stable. Nous relévons les impulsions laser au détecteur HgCdTe, et nous
observons a l'oscilloscope la présence du verrouillage de modes en fonction de la position tran-
verse de la lame de phase. Nous observons alors qu’il existe plusieurs positionnements trans-
verses de la lame de phase espacés périodiquement d’environ 2 mm, pour lesquels le laser est a
modes verrouillés. Cette observation est cohérente avec la périodicité du doublage de fréquence
en double passage avec la position de la lame de phase mesurée en extracavité Fig. 3.37. Dans
un second temps, nous faisons la méme expérience en translatant cette fois-ci le cristal non li-
néaire a partir d’un réglage ou le verrouillage de modes est stable. Le positionnement transverse
du PPLN fan-out présente alors une acceptance de 'ordre de 1 mm, en dehors de laquelle le
laser est continu, ce qui correspond approximativement a 'acceptance de doublage mesurée en
simple passage Fig. 3.40. D’apreés ces deux tests, il est possible de conclure que le verrouillage
de modes du laser résulte d’un effet de réflectivité non linéaire, pour lequel il existe un optimum

de réglage du couple {Ak, Ap}.
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3.6.2 Propriétés du verrouillage de modes
Caractéristiques temporelles

La plupart des caractérisations expérimentales sont effectuées en modulant la puissance de
pompe par un chopper afin de réduire la puissance moyenne et donc la lentille thermique dans le
cristal laser. La Fig. 3.42a représente un train d’impulsions en sortie de laser sur des périodes de
400 ms. La Fig. 3.42 représente des oscillogrammes du train d’'impulsions enregistrés a différentes
échelles de temps. Les mesures sont effectuées a I'aide d’'un détecteur HgCdTe rapide, dont le
temps de montée est de 'ordre de la nanoseconde. Ces enregistrements indiquent que le laser
émet des impulsions a 220 MHz, ce qui correspond au taux de répétition de la cavité, nous

sommes donc bien en présence d’un laser & modes verrouillés en phase.
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FIGURE 3.42: Train d’impulsion a différentes échelles. Le taux de répétition des impulsions est de
220 MHz. (a) Train d’impulsions laser. La pompe est modulée par un chopper de cycle
régulier d’environ 400 ms. (b) Train d’impulsions sur 250 ns. Les fluctuations du train
de verrouillage de modes sont dues & un sous-échantillonnage de l'oscilloscope (¢) Zoom
de (b) sur 80 ns.
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FIGURE 3.43: Schéma de montage de 'autocorrélateur.

La durée des impulsions étant théoriquement de ’ordre de quelques dizaines de picosecondes,
il n’est pas envisageable d’en faire une mesure directe; les détecteurs les plus rapides dans
Iinfrarouge moyen ayant au mieux un temps de montée de quelques dizaines de picoseconde.
La mesure de la durée d’'impulsion nécessite donc une mesure optique par autocorrélation. Pour
effectuer cette mesure, nous avons monté un autocorrélateur optique basé sur un interférométre
de Michelson et une détection a deux photons [Boil0O] représentés schématiquement sur la
Fig. 3.43.

Le détecteur employé est une photodiode InGaAs de longueur d’onde de coupure . =
1,8 pm, sur laquelle est focalisée la recombinaison des deux bras de l'interférométre par une
lentille de trés courte focale (f =5 mm). L’intérét de la détection a deux photons est qu’elle re-
pose sur une transition électronique non résonnante directement dans le détecteur utilisé, ce qui
autorise une trés large bande spectrale de détection®. La mesure de la trace d’autocorrélation a
posé plusieurs problémes pratiques. Il a en effet tout d’abord été nécessaire de pouvoir stabiliser
I’émission pulsée du laser pendant une durée supérieure au temps de I'acquisition (30 secondes).
Ceci a pu étre réalisé au meilleur point de fonctionnement obtenu pour Apge; = 2,55 pm (voir
Fig. 3.45) pour lequel nous avons pu enregistrer le verrouillage de modes du laser sur plusieurs
minutes. Dans un second temps, il s’est avéré que l'interférométre n’était pas neutre pour le la-
ser. En effet, 'alignement de 'autocorrélateur impose que les bras de I'interférométre soient en
autocollimation sur le faisceau laser incident. Cette autocollimation s’accompagne de retours,

qui, méme trés atténués en intensité par des densités optiques, ont pour effet de perturber le

9. Contrairement au doublage de fréquence fréquemment utilisé dans les dispositifs de mesure de durée
d’impulsion par autocorrélation, limité spectralement par l’acceptance de doublage du cristal.
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laser et le train d’impulsions & mesurer. Ainsi, pour éviter d’éteindre I’émission impulsionnelle
du laser, nous avons di désaligner légérement l'interférométre de sorte que le laser ne sorte pas
de son régime impulsionnel pendant la durée de la mesure. La trace d’autocorrélation mesurée
dans ces conditions est représentée sur la Fig. 3.44.

Intensité (u.a.)

-100 -80 -60 -40 -20 O 20 40 60 80 100
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FIGURE 3.44: Trace d’autocorrélation (orange) enregistrée par détection a deux photons en sortie
d’un interférometre de Michelson.

L’interférogramme relevé n’est pas complétement contrasté, en partie du fait du léger désali-
gnement imposé sur les bras de l'interférométre. Par ailleurs, la trace d’autocorrélation n’est pas
parfaitement symétrique, ce qui est dii a la dérive en puissance du laser (voir Fig. 3.47) pendant
le temps de 'acquisition. Malgré toutes ces contraintes expérimentales, nous sommes en mesure
d’évaluer la durée des impulsions émises par le laser. La trace d’impulsion est tirée de l'inter-
férogramme en filtrant les hautes fréquences afin d’extraire la partie utile du signal, a savoir
la trace d’autocorrélation en intensité des impulsions. La durée a mi-hauteur de I’enveloppe
d’autocorrélation en intensité est de 85 ps. Les impulsions émises par le laser & modes ver-
rouillés ont par conséquent une durée inférieure & 85 ps. Néanmoins, comme nous l’avons vu au
Chap. 3.4 sur la modélisation numérique du verrouillage de modes, nous nous attendons a avoir
un profil d’impulsion trés asymétrique. Il est donc difficile de supposer un profil d’impulsion
pour remonter & une mesure de la largeur & mi-hauteur a partir de la trace d’autocorrélation.

Plusieurs remarques peuvent étre formulées concernant la mesure de la trace d’autocorréla-
tion :

— L’interférogramme, et par conséquent la trace d’autocorrélation, ne sont pas parfaitement

contrastés. Ce manque de contraste provient en partie du léger désalignement imposé sur
les bras de I'interférométre dans le but d’annuler les retours de lumiére dans le laser. Cette
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imperfection pose probléme, puisqu’il n’est pas possible d’affirmer que le verrouillage de
mode est complétement construit (i.e. tous les modes sont bien en phase).

Par ailleurs, la durée des impulsions (> 50 ps si I’on supposait un profil d’impulsion gaus-
sien) est trés importante par rapport a ce que ’'on pouvait attendre. En effet, le facteur
limitant théoriquement la durée des impulsions est ’acceptance spectrale du cristal dou-
bleur qui est dans notre cas de 'ordre du THz. Dans la littérature, la durée des impulsions
obtenues expérimentalement sont généralement supérieur a 'inverse de cette acceptance
spectral d'un facteur 3 4 4. Néanmoins, dans notre cas, la durée des impulsions est prés
de 60 fois supérieure a l'inverse de la bande passante du cristal doubleur, et plus de deux
fois supérieure a la valeur numérique calculée dans le Chap. 3.4.2. Cet écart peut avoir
diverses origines. Une hypothése intéressante consiste a dire que le rendement de doublage
est trop important en régime pulsé, ce qui peut se traduire par un rallongement de la durée
d’impulsion en sortie de laser du fait de la saturation de la SHG au pic de 'impulsion. De
tels effets ont été étudiés a la fois théoriquement et expérimentalement [Buc94, Agn99.
Il est également possible d’envisager que la modulation d’amplitude soit insuffisante pour
mettre tous les modes de cavité en phase, ce qui se traduirait par I'existence d’un fond
continu dans le train d’impulsions du laser. Cette hypothése serait cohérente avec la re-

marque précédente sur le manque de contraste de la trace d’autocorrélation expérimentale
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FIGURE 3.45: Accordabilité du laser ZnSe:Cr?* a modes verrouillés en phase par miroir non linéaire
en fonction de la position transverse du cristal fan-out.

L’un des résultats expérimentaux importants de ce travail de thése est la réalisation d’un
verrouillage de modes largement accordable dans l'infrarouge moyen. Cette large accordabilité
est permise a la fois par la large bande de gain du ZnSe:Cr?", et par la possibilité d’accorder
en longueur d’onde le miroir non linéaire par I'utilisation d’un cristal fan-out. La sélection en

longueur d’onde est réalisée par le filtre biréfringent inséré dans la cavité. Une fois que nous
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avons sélectionné une longueur d’onde ot le laser est efficace en puissance, le miroir non linéaire
peut étre réglé simplement selon la procédure décrite précédemment.

La Fig. 3.45 donne les points de fonctionnement en longueur d’onde pour lesquels nous avons
pu mettre en oeuvre le verrouillage de modes du laser. La température du cristal doubleur
est maintenue constante a 74 °C, et Iaccordabilité a pu étre démontrée entre A = 2,43 pm
et A = 2,55 pm. Cette propriété montre le fort potentiel d’'un tel dispositif par rapport au
verrouillage de modes passif par miroir a absorbant saturable (SESAM), I'absorption saturée
étant, dans le cas d’'un SESAM, optimisée pour une longueur d’onde donnée. Dans notre cas, la
gamme spectrale accessible n’est en fait limitée que par la gamme de pas du réseau dans le cristal
de PPLN; une accordabilité encore plus large est donc envisageable sur plusieurs centaines de
nanométres autour de la longueur d’onde d’émission naturelle du ZnSe:Cr?* (A = 2,49 yum),

simplement en augmentant la dimension transverse du cristal.

Stabilité du verrouillage de modes, caractéristique en puissance, profil spatial, et

lentille thermique

La plupart des mesures et caractérisation du verrouillage de modes ont été réalisées lorsque
le miroir non linéaire est monté avec le coupleur de sortir R = 92,5 %. En pratique, le
verrouillage de modes a pu étre obtenu avec les deux autres coupleurs a notre disposition, mais
le régime pulsé le plus stable a été obtenu avec le coupleur R.. La principale caractéristique
du verrouillage de modes est que pour atteindre le régime impulsionnel, le gain dans le laser
doit étre important. Ceci nécessite donc un niveau de puissance de pompe élevée : en pratique
Pyompe = 5 W. Pour de tels niveaux de puissance, la lentille thermique qui s’installe dans le
cristal laser devient trop importante pour que I’émission soit stable sur le long terme.

La Fig. 3.46 représente la puissance de sortie du laser ZnSe:Cr?* en fonction de la puissance
de pompe incidente pour le coupleur R. = 92,5 %. Pour faire cette mesure, nous n’utilisons
pas le chopper. Le laser est démarré en régime impulsionnel. La puissance moyenne dérive alors
lentement en diminuant, du fait de 'intallation de la lentille thermique dans le cristal laser,
puis le laser passe en régime continu. La puissance de sortie en régime pulsé est donc mesurée
avant que la lentille thermique ne déstabilise I’émission du laser.

La caractéristique en continu est différente de celle relevée dans le Chap. 3.2.3 pour le méme
coupleur de sortie. En particulier le seuil d’oscillation est nettement plus élevé. Cette propriété
provient du fait qu’entre les deux expériences, de nombreux éléments ont été introduits dans
la cavité du laser : la lame de ZnSe a Brewster, le filtre de Lyot, et le miroir non linéaire.

Par ailleurs, en continu, la puissance de sortie sature puis diminue lorsque la puissance de
pompe dépasse les 5 W. Cette saturation de la puissance est due aux instabilités de mode

spatial induites par la lentille thermique dans la cavité. Et c’est typiquement pour ces niveaux
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FIGURE 3.46: Caractéristique en puissance du laser ZnSe:Cr?* a modes verrouillés comparée a la
caractéristique en continu. Le coupleur de sortie est Reo = 92,5 %. La puissance en
régime pulsé est relevée en ’absence de modulation par le chopper pendant le laps de
temps (en général de l'ordre de la minute) pendant lequel I'émission laser est pulsée
avant de retomber au régime continu.

de puissance que le verrouillage en phase des modes du laser a pu étre obtenu. Cette propriété

est la principale limite rencontrée durant les expériences de verrouillage de modes.

En ce qui concerne le profil spatial du mode laser émis par le ZnSe:Cr?*, il v a une nette
différence entre le régime impulsionnel pour lequel le profil spatial est circulaire, et le régime
continu pour lequel le profil spatial est dégradé. Cette observation confirme que I'instabilité du
verrouillage de modes est a mettre en relation avec la dégradation progressive du profil spatial

du faisceau laser du fait de I'installation de la lentille thermique dans le cristal.

Pour mieux visualiser la dynamique temporelle de la lentille thermique dans le cristal laser,
nous avons repris le schéma de montage Fig. 3.4, dans lequel un laser He-Ne vient sonder la
lentille thermique dans le cristal laser. Aprés le passage de 'He-Ne dans le ZnSe:Cr?**, nous
focalisons le faisceau sur un diaphragme, et relevons I’évolution de l'intensité transmise en
fonction du temps sur une photodiode. De cette maniére, lorsque la lentille thermique s’installe,
la taille du faisceau He-Ne sur le diaphragme varie, et par conséquent, l'intensité relevée sur
la photodiode suit les variations de la lentille thermique dans le cristal laser. Nous relevons
en paralléle de ce signal le train d’impulsions émis par le laser en sortie. Le résultat de cette

expérience est représenté Fig. 3.47.

La Fig. 3.47 donne I’évolution du verrouillage de modes et de la lentille thermique dans le
temps. En premier lieu, la focale thermique oscille dans le temps avec une période qui s’allonge
au fur et & mesure : de quelques dizaines de ms a quelques secondes. En pratique, I'intensité de
I’He-Ne sur la photodiode de détection atteint un niveau continu au bout de quelques minutes.

Ce que nous observons ici est donc un régime transitoire thermique. Pendant ce temps, le laser
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FIGURE 3.47: Visualisation des variations de la lentille thermique dans le ZnSe:Cr?* (courbe noire)
et de I’évolution du train d’impulsion (courbes rouges) avec un pompage en continu.

ZnSe:Cr?* est & modes verrouillés sur une durée de quelques dizaines de seconde, environ 25 s,
avant de repasser en régime continu sous 'effet de la thermique sur la stabilité de la cavité.
Ensuite, la puissance de sortie en continue diminue progressivement. En définitive, la puissance
du laser en continu diminue jusqu’a ce que la thermique trouve son régime stationnaire dans
le cristal. La puissance en continue donnée sur la Fig. 3.46 correspond au niveau atteint par le
laser une fois que la thermique s’est stabilisée, alors que la puissance de verrouillage de modes
relevée correspond & la puissance de sortie au démarrage du laser lorsque le cristal est encore
“froid”, et que I’émission est pulsée.

Lors de nos expériences, la principale limitation qu’il sera nécessaire de surmonter a [’avenir,
est donc 'installation d’une forte lentille thermique, de quelques centimétres de focale, dans le
cristal laser, lorsque de forts taux de pompage sont recherchés. Réduire I'impact de la lentille
thermique sur la stabilité de la cavité n’est pas aisé. En régle générale, refroidir le cristal
n’apporte pas beaucoup d’améliorations, car comme nous ’avons abordé au Chap. 3.2.1, en
régime stationnaire la focale thermique dépend uniquement du gradient de température entre
le centre et les bords du faisceau laser, et non de la température moyenne. L’air étant un
mauvais conducteur de chaleur, une premiére solution consiste a améliorer le contact thermique
entre le cristal et ’extérieur, en adoptant une monture métallique pour le cristal. Néanmoins, le
principal point sur lequel il est possible d’apporter une optimisation significative, est la stabilité
de la cavité. A cet égard, nous avons notamment vu dans le Chap. 3.2.1 que Dutilisation de
traitements anti-reflets sur les faces du cristal laser diminuait considérablement les contraintes

sur la cavité laser. Un redimensionnement plus complet de la cavité serait néanmoins nécessaire
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avec pour objectif de grandir la taille du rayon au waist laser dans le cristal si I’on veut pouvoir
atteindre sans perturbation les niveaux de gain laser pour lesquels le verrouillage de modes a

pu étre mis en évidence.
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Synthése

Apreés un important travail préparatoire, une expérience de démonstration du verrouillage

de modes d’'un laser ZnSe:Cr?** par miroir non linéaire d’ordre 2 a pu étre démontrée. Pour

cela, nous avons di étudier la faisabilité du verrouillage de modes par le biais de simu-

lations numériques modélisant I'interaction couplée entre le milieu laser et le miroir non

linéaire. Il nous a également fallu étudier en profondeur le laser ZnSe:Cr?** en continu,

étape préalable nécessaire a la réalisation de la source finale. Cette étude s’est avéré

d’autant plus nécessaire que le ZnSe:Cr?* est un matériau récent dont la maturation est

encore l'objet d’un important travail, d’oti une certaine dispersion dans la qualité des

échantillons que nous avons pu collecter. Par ailleurs, du fait de la forte lentille thermique

dans le ZnSe:Cr** pompé en continu, nous avons été amenés a évaluer la stabilité rela-

tive de différentes configurations de cavités. L’utilisation de traitements anti-reflets sur

le cristal laser a permis d’assouplir ces contraintes thermiques en autorisant I'utilisation

du cristal en incidence normale. Une fois ces étapes franchies, I'étude expérimentale du

miroir non linéaire a été 'occasion d’identifier et d’éliminer progressivement les degrés de

liberté du systéme afin d’avoir le maximum de controle sur le réglage de la réflectivité

non linéaire. [’étude de la réflectivité non linéaire sur les impulsions infrarouges picose-

conde d’un OPO synchrone en dehors de la cavité laser s’est donc avérée étre un outil

de caractérisation précieux. Ce travail a constitué une bonne introduction aux subtilités

du doublage de fréquence en double passage avant l'introduction du miroir non linéaire

dans la cavité du laser ZnSe:Cr?*. Le verrouillage de modes a ainsi pu étre obtenu, et une

caractérisation compléte de la source ZnSe:Cr?* impulsionnelle a révélé des propriétés

tout a fait prometteuses. Grace a l'utilisation d'un cristal de PPLN fan-out, une large

accordabilité de I’ensemble du systéme {laser + miroir non linéaire} a été démontrée, et

les caractéristiques de sortie du laser, notamment en termes de durée d’impulsions, sont

cohérentes avec les simulation numériques menées initialement. Malgré les précautions

prises, les effets thermiques dans le ZnSe:Cr?* se sont révélés étre la principale limitation

du verrouillage de modes en continu, et les développements futurs devront se concentrer

principalement sur un redimensionnement de la cavité afin de réduire I'impact de la ther-

mique. Enfin, lors du réglage du verrouillage de modes, nous avons avons constaté que le

second harmonique n’était pas intégralement reconverti. Cette propriété, de méme que la

possibilité de régler avec précision le désaccord de phase dans le PPLN ainsi que la valeur

de la phase non linéaire au retour, nous a amenés a considérer plus en détail I'influence des

parameétres du miroir non linéaire sur le fonctionnement du laser en régime impulsionnel.

Les travaux relatifs a cette étude font 'objet du chapitre qui suit.
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Chapitre 4

Miroir non linéaire généralisé

Objectifs

Nous avons vu au Chap. 3 que le design original de notre miroir non linéaire pour le ver-
rouillage de modes d’un laser ZnS:Cr?* offrait la possibilité de naviguer dans I'espace des
paramétres {Ak, Ap} par translation du cristal de PPLN fan-out, et par translation de
la lame prismatique de YAG. En particulier, la possibilité de modifier largement la condi-
tion d’accord de phase dans le PPLN nous a permis de mettre en évidence 'accordabilité
du systéme laser a modes verrouillés. Nous avons également pu constater que le réglage
du verrouillage de modes pouvait étre obtenu pour différentes positions transverses de
la lame de phase espacées réguliérement, avec la méme période que la période d’oscilla-
tion du doublage de fréquence mesurée au Chap. 3.5.2, ce qui prouve que le processus de
conversion puis reconversion du fondamental est bien a 'origine du régime impulsionnel.
Dans ce chapitre, nous proposons une exploration plus détaillée de I'influence des para-
métres du miroir non linéaire sur la dynamique de notre laser ZnSe:Cr?*. Sur la base de
nos observations expérimentales, nous avons été amenés a revisiter la notion de réflecti-
vité non linéaire. Pour cela, nous avons mené une étude numérique de la réflectivité non
linéaire dans l'espace des paramétres {Ak, Ay}, afin d’illustrer la plausibilité de scenarii
de verrouillage de modes différents de celui envisagé en introduction du Chap. 3, a savoir
la conversion puis la reconversion a ’accord de phase exact de 'onde laser fondamentale.
Nous verrons notamment comment le miroir non linéaire peut jouer le role de modulateur
d’amplitude en dehors de I'accord de phase parfait. Nous aborderons la possibilité d’utili-
ser le miroir non linéaire en tant que modulateur de phase, en introduisant en particulier
le phénomeéne de non-linéarités en cascade, et nous expliciterons enfin les conditions dans
lesquelles le miroir non linéaire peut jouer a la fois le role de modulateur de phase et

d’amplitude, pour aboutir a la notion de miroir non linéaire généralisé.
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4.1 Influence des paramétres du miroir non linéaire sur la
dynamique du laser ZnSe:Cr?>" - Approche expérimen-

tale

4.1.1 Influence du désaccord de phase et du déphasage au retour sur

le verrouillage de modes

Au Chap. 3.6.2 nous avons observé que le verrouillage de modes était périodique avec le
positionnement transverse de la lame de phase.

En paralléle de la visualisation du verrouillage de modes, nous relevons la puissance a 2w
émise en double passage derriére le miroir de cavité Mz, dans des conditions similaires a la
Fig. 3.41b. Le résultat de ce test est représenté sur la Fig. 4.1. Les conditions expérimentales
sont les suivantes : la puissance de pompe est Ppompe = 5 W, la puissance de sortie du laser

7ZnSe:Cr?* est alors typiquement de 150 mW .

50 -

40

30

Mode-Locking

P2w (MW)

O T I T I T I T I T I
0 1 2 3 4 5
Position relative de la lame de YAG (mm)

FIGURE 4.1: Puissance a 2w extraite de la cavité derriere M3 en fonction de la position relative de la
lame de phase. La limite rouge pointillée indique la zone de puissance pour laquelle le
laser est dans un régime de verrouillage de modes stable avec des impulsions nettement
contrastées pendant les cycles d’ouverture du chopper. La puissance moyenne est me-
surée lorsque le faisceau de pompe est haché, ce qui signifie que la puissance moyenne
pendant une cycle d’ouverture du chopper est deux fois plus importante.

Lorsque le laser est en régime impulsionnel, la puissance du second harmonique est élevée (2

35 mW ?) derriére le miroir M3. En dessous de cette limite, les impulsions apparaissent instables

1. Avec le faisceau de pompe haché, ce qui signifie que la puissance moyenne pendant le cycle d’ouverture du
chopper est d’environ 300 mW. Pour le coupleur R.o = 92,5 %, la puissance laser moyenne intracavité pendant
un cycle d’ouverture du chopper est donc de ’ordre de 4 W.

2. Quasiment 100 mW en moyenne en tenant compte de ’ouverture du chopper. Ce niveau de puissance
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pendant la période d’ouverture du chopper, ou présentent un fond continu. L’interprétation
physique de cette courbe est complexe et dépend d’un grand nombre de paramétres. La forte
puissance de second harmonique apres le double passage des ondes dans le miroir non linéaire
indique que la reconversion vers le fondamental n’est pas intégrale lorsque le laser est & modes
verrouillés. Cet effet peut sembler en contradiction avec le concept de modulation d’amplitude
par conversion puis reconversion du fondamental ?, puisque la présence de second harmonique
au retour indique 'existence d’un désaccord de phase dans le cristal ou d’un décalage de la phase
non linéaire qui ne soit pas exactement égal a m au retour. Nous allons voir dans ce chapitre que
Pexistence de légers désaccords de phase n’est pas en contradiction avec 1’établissement d’un
verrouillage de modes efficace, et qu’il est méme envisageable que le réglage optimum du miroir
non linéaire se situe en dehors de 'accord de phase exact pour les processus de conversion
et de reconversion. Par conséquent la puissance & 2w peut servir d’indicateur de efficacité
du verrouillage de modes, puisque 'efficacité avec laquelle le second harmonique est généré
dépend de l'intensité créte du fondamental. Cette assertion est cohérente avec 'observation
expérimentale, puisque le régime impulsionnel le plus stable pour le laser* coincide avec les
puissances de second harmonique les plus élevées. Par ailleurs, autour des maxima principaux
de puissance a 2w, situés sur la Fig. 4.1 en 0,75 mm, 2,75 mm, et 4,75 mm, il existe une certaine
acceptance sur la position de la lame de phase pour laquelle le laser est toujours en régime de
verrouillage de modes stable. Cette acceptance est de l'ordre de 0,3 mm, ce qui correspond
théoriquement a un intervalle de déphasage important sur la phase non linéaire de 'ordre de
App ~ /3. Plus surprenant, en dehors des positions principales de la lame pour lesquelles le
laser est en régime pulsé, il existe des positions, que nous qualifierons de secondaires, en ce sens
qu’elles sont beaucoup plus sensibles au positionnement de la lame donc moins intéressantes
du point de vue robustesse du verrouillage de modes, situées aux abscisses 1,6 mm et 3,6 mm
sur la Fig. 4.1. Ainsi, méme si nous ne pouvons pas connaitre de maniére absolue la valeur
de la phase non linéaire en fonction de la position de la lame de phase, les deux propriétés
expérimentales que nous venons de relever indiquent qu’il existe une gamme de points de
fonctionnement correspondant & une gamme de déphasage de la phase non linéaire Ay pour
laquelle le verrouillage de modes est possible. En conclusion, le déphasage au retour ne doit pas

nécessairement prendre la valeurAp = —7 pour que le laser soit verrouillé en phase.

En revanche, si le méme type d’expérience est effectué en translatant non plus la lame

moyenne est trés nettement supérieur & ce qui est mesuré lorsque le laser fonctionne en continu, et que le
maximum de rendement de doublage est recherché.

3. Principe sur lequel a reposé le dimensionnement et ’analyse du miroir non linéaire d’ordre 2 avant sa mise
en ceuvre expérimentale.

4. La qualité du verrouillage de modes est jugée par la présence ou non d’un fond continu visible par le
détecteur rapide, et par la stabilité du train d’impulsion sur les périodes d’ouverture du chopper mécanique qui
module la pompe.
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de phase, mais le cristal doubleur fan-out, le verrouillage de modes apparait trés sensible a la
position transverse du cristal, c’est-a-dire a la condition d’accord de phase, avec une acceptance
sur la position d’environ 1 mm en dehors de laquelle le laser est purement continu. Cette
valeur est trés proche de I'acceptance géométrique de doublage mesurée en simple passage. Le
verrouillage de modes n’est donc permis que lorsque le cristal doubleur est réglé proche de

I’accord de phase.

4.1.2 Reégime déclenché

Par ailleurs, nous avons pu mettre en évidence un régime de fonctionnement impulsionnel
trés différent du verrouillage de modes décrit précédemment. Les principales caractéristiques
de ce régime sont représentées sur le Fig. 4.2. Sur ces oscillogrammes des impulsions longues
d’environ 200 ns répétées a une cadence de 1,5 MHz (7" = 0,7 ps) sont relevées.

La Fig. 4.2c montre que les macro-impulsions nanoseconde contiennent des impulsions de
verrouillage de modes a la fréquence de cavité, 220 MHz, qui ne sont pas trés bien contrastées.
La cadence des impulsions nanosecondes est cohérente avec les constantes temporelle de la
cavité. En effet, I'inverse de la moyenne quadratique du temps de vie du niveau excité dans
ZnSe:Cr?T et du temps d’aller-retour dans la cavité est 1/1/71.T.q, = 4 MHz [Sie86], ce qui est
de l'ordre de grandeur de la cadence observée f = 1,5 MHz, et les impulsions peuvent étre
entretenues indéfiniment. Contrairement au pur verrouillage de modes, ce régime nanoseconde
a pu étre obtenu en continu dans le temps pour des puissances de pompe inférieures au seuil de
saturation thermique et sans 'utilisation d’un chopper. Il s’agit donc bien d’un régime déclenché
passivement, et non d’oscillations de relaxations. Ce régime de fonctionnement a d’abord été
interprété comme étant un régime hybride de verrouillage de modes / déclenchement passif
théoriquement accessible avec le miroir non linéaire (Chap. 3.4), également prévu par [Mel07],
et décrit dans [Kel96]. Cependant, il a été constaté que la dépendance aux parameétres du miroir
non linéaire de ce régime temporel est trés faible. Ainsi, lorsque le laser atteint ce régime de
fonctionnement, il est possible de translater la lame de phase de maniére indifférente sans induire
la moindre modification. En translatant le cristal non linéaire, les impulsions nanoseconde
disparaissent au profit du régime continu, mais la sensibilité est beaucoup moins importante,
plusieurs mm de translation sont autorisés, que pour le régime de verrouillage de modes pur,
sensible & des décalages de moins de 1 mm par rapport a la position optimale. Ce régime
déclenché est donc trés peu sensible aux paramétres Ap, et Ak, ce qui exclut que le miroir

non linéaire ait besoin d’étre réglé précisément au voisinage du point {Ak, Ap} = {0, —7}°.

5. La faible dépendance du régime déclenché aux réglages du miroir non linéaire nous a dans un premier
temps amenés & considérer I’éventualité d’une modulation d’amplitude par lentille de Kerr dans le cristal de
ZnSe:Cr?*. Cependant les intensités crétes mises en jeu dans la cavité laser rendent une telle hypothése peu
probable. Plus de précisions sur l’effet Kerr dans ZnSe:Cr?* sont apportées dans 1’Annexe B.
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Compte tenu de ces observations, diverses hypothéses peuvent étre avancées pour expliquer ce
régime temporel trés particulier, hypothéses que nous explicitons plus en détails dans la suite

de ce chapitre.

Di5b A B

I L} L} I I I L} L}
-1500 -1000 -500 0 500 1000 1500
t(us) t(ns)

(a) (b)

UL L L L L e
-200 -150 -100 -50 0 50 100 150 20¢
t (ns)

(c)

FIGURE 4.2: Oscillogramme du régime déclenché du laser ZnSe:Cr?T. Le coupleur de sortie & w a
une réflectivité Reo = 92,5 %, et la puissance moyenne de sortie est de 150 mW (avec
la pompe hachée) soit une puissance moyenne effective d’environ 300 mW. (a) Train
d’impulsions de relaxation. (b) zoom de (a). (¢) zoom de (b).

Conclusion

Nous avons pu évaluer expérimentalement la sensibilité du verrouillage de modes du laser

ZnSe:Cr?** aux variations des paramétres Ay et Ak. Il est trés intéressant de remarquer que
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le verrouillage de modes admet une certaine acceptance quant au réglage de ces paramétres.
L’acceptance sur le réglage de ’accord de phase dans le cristal correspond approximativement
a l'acceptance de doublage en simple passage. Ainsi, méme si nous ne sommes pas en mesure de
faire une mesure absolue de la valeur de Ak, nous pouvons conclure que le cristal doubleur doit
étre réglé proche de 'accord de phase. L’acceptance sur le réglage de la lame de phase semble
plus complexe a cerner. En effet, si nous avons pu mettre en évidence des positions de la lame
espacées périodiquement pour lesquelles le laser est a modes verrouillés avec une acceptance
non négligeable de 0,3 mm sur la position de la lame, I'expérience a révélé I'existence de posi-
tions secondaires moins tolérantes mais distinctes des positions principales. Enfin, nous avons
pu mettre en évidence un régime déclenché pour notre laser ZnSe:Cr?*, mais contrairement au
verrouillage de modes, ce régime est treés peu dépendant des paramétres du miroir non linéaire.
Ces observations nous invitent donc & explorer plus en détail les différents modes de fonction-

nement possibles du miroir non linéaire en dehors de la condition {Ak, Ap} = {0, — 7}.

4.2 Différents modes de fonctionnement du miroir non li-
néaire

Dans la plupart des expériences de verrouillage de modes laser par réflectivité non linéaire
d’ordre 2, I'effet d’absorption saturée équivalente est expliqué par la dépendance en intensité
de la conversion / reconversion qui s’opére dans le dispositif [Sta88b, Sta88a, Sta91b, Dat04b,
Ham91, Dan94|. Cette interprétation repose principalement sur 'hypothése que lors du réglage
expérimental du miroir non linéaire, le désaccord de phase Ak est nul dans le cristal non
linéaire et le déphasage introduit entre l’aller et le retour dans le doubleur par la lame de
phase Ap vaut 7. Dans ce cas le miroir non linéaire se comporte comme un pur modulateur
d’amplitude dans le temps. C’est également principalement sous cet angle que le verrouillage de
modes du laser ZnSe:Cr?* a été abordé au cours de ce travail. Néanmoins, comme nous ’avons
vu expérimentalement, les paramétres Ak et Ay peuvent étre ajustés et sont généralement
optimisés afin d’obtenir le train d’impulsions le plus stable et la durée d’impulsion la plus courte
possibles. Cet ajustement se fait sans pouvoir rigoureusement connaitre la valeur absolue de ces
deux parameétres, et comme nous le verrons, il est tout a fait envisageable que le fonctionnement
du laser & modes verrouillés en phase se situe en dehors du point {Ak,Ap} = {0, &+ 7} que nous
nommerons point “Stankov”, en référence au concept de réflectivité non linéaire initialement
proposé par Stankov [Sta88b|. L’idée générale de cette partie est de montrer que le miroir non
linéaire peut encore jouer le role d’une fonction de modulation de I'amplitude par la réflectivité
en dehors du point {Ak, Ap} = {0, —7}. Nous verrons notamment que cette propriété est

compatible avec les observations expérimentales, en particulier, pour un faible désaccord de
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phase, la périodicité des points de fonctionnement avec la phase au retour Ay est conservée. Le
fait que le miroir non linéaire puisse étre a priori réglé en dehors de I'accord de phase exact, va
nous permettre d’introduire un phénomeéne supplémentaire pouvant intervenir dans le cristal : la
modulation de phase par non-linéarités en cascades. Ce phénoméne sera étudié dans un second

temps.

4.2.1 Le miroir non linéaire en tant que modulateur d’amplitude

Dans cette partie, nous reproduisons le type de simulations décrites au paragraphe 3.5. Le
principe est le suivant : nous injectons dans le miroir non linéaire une impulsion picoseconde,
et nous mesurons la réflectivité non linéaire en énergie de 'onde fondamentale en fonction des
paramétres Ak et Ay afin de définir une cartographie théorique de la réflectivité non linéaire. En
paralléle de la réflectivité non linéaire, nous mesurons le facteur de rétrécissement de I'impulsion
fondamentale, p = T"HT%“ est le rapport entre la durée & mi-hauteur de I'impulsion réfléchie
sur la durée & mi-hauteur de I'impulsion incidente, afin de visualiser les zones o 'impulsion
est effectivement comprimée aprés réflexion (les zones oit p < 1 sont a priori favorables au
verrouillage de modes dans le laser), et de les superposer & la cartographie de la réflectivité
non linéaire. Afin d’approcher notre cas expérimental d’un laser ZnSe:Cr?* & modes verrouillés,

nous choisissons le jeu de parameétres décrits dans le Tab. 4.1.

Grandeur Notation Valeur

Durée d’impulsion (LTMH) To 50 ps

Intensité créte Ireto 0,1 -20 MW /cm?
Puissance laser moyenne intracavité “équivalente”  Pj,q ~0,1-20W
Réflectivité du fondamental R, 0,9

Reéflectivité du second harmonique R, 1

Longueur du cristal de PPLN Loy 20 mm

TABLE 4.1: Valeurs des paramétres de I’étude théorique de la réflectivité non linéaire. La puissance
laser “équivalente” correspond & 'ordre de grandeur de la puissance moyenne intracavité
dans le laser ZnSe:Cr?* que nous aurions pour une durée d’impulsion de 50 ps, une
cadence de 200 MHz, et un rayon au waist de 100 pm dans le cristal doubleur. Les
valeurs de puissance moyenne données ici ne sont qu’indicatives, et dépendent de la durée
d’impulsion. Dans notre expérience, la puissance moyenne intracavité est d’environ 3 W
lorsque le laser est en régime impulsionnel.
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FIGURE 4.3: Cartographie de la réflectivité non linéaire moyenne en fonction de Ak etAyp, pour les
parameétres du Tab. 4.1 et différentes intensités crétes du fondamental en entrée. L’échelle
de couleurs est la méme pour toutes les figures. Le point Stankov, repéré par une croix

noire, correspond aux coordonnées {0; +1}.
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Cette étude numérique de la réflectivité non linéaire et du facteur de rétrécissement est
inspirée par les travaux expérimentaux de Chekhlov |[Che98| sur 'optimisation du verrouillage
de mode d’un laser & 1 ym par miroir non linéaire. Dans ces travaux, le laser est initialement
verrouillé en phase par une modulation d’amplitude active (indépendante du miroir non li-
néaire), puis, il est expérimentalement démontré que le rétrécissement des impulsions du laser
est d’autant plus efficace que le miroir non linéaire est réglé légérement en dehors du points
Stankov. L’analyse du facteur de rétrécissement permet donc de juger de la possibilité d’obtenir
un verrouillage de modes efficace a condition de se placer en régime permanent. En particulier,
le facteur de rétrécissement seul ne permet pas de discuter du mécanisme de démarrage du
régime impulsionnel.

Sur la Fig. 4.3 nous retrouvons le méme type de courbe que dans le Chap. 3.5.2 avec une
simple inversion du code couleur. L’analyse de ces figures doit rester qualitative car le modéle
utilisé est en ondes planes et exagére la saturation®, mais 'interprétation qualitative reste
correcte.

La réflectivité maximale est obtenue lorsque {%,Agp} = {0, £ 7} et est comprise entre
0,9 et 1 selon l'intensité créte incidente du fondamental. Pour les faibles intensités, 1'efficacité
de conversion est faible et la réflectivité non linéaire maximale tend vers R, = 0,9 (Fig. 4.3a),
tandis que pour les fortes intensités, 'efficacité de conversion augmente, et la réflectivité non
linéaire tend vers Ry, = 1. Ce point correspond au cas du miroir de Stankov.

Il est ensuite intéressant de réaliser le méme type de cartographie du facteur de rétrécis-
sement de I'impulsion incidente aprés réflection sur le miroir non linéaire, afin de visualier les
zones de fonctionnement du miroir non linéaire favorables & une diminution de la largeur a
mi-hauteur de 'impulsion incidente. Comme nous ’avons vu au Chap. 3.3, un facteur de ré-
trécissement inférieur a 1 est une condition nécessaire, mais non suffisante, au verrouillage de
modes pour le systéme couplé {laser + miroir non linéaire}.

Pour les faibles intensités, le miroir non linéaire ne rétrécit pas ou peu la durée de 'impulsion
fondamentale du fait de la faible efficacité de conversion a I’aller comme au retour dans le cristal.
Le facteur de rétrécissement commence & prendre des valeurs significatives lorsque l'intensité
créte du fondamental est supérieure & 1 MW /cm?. Les lignes de niveau correspondant au cas
Terete = 2,5 MW /em? sont reportée sur la Fig. 4.4a. Dans ce cas de figure, les zones favorables au
verrouillage de modes se situent a proximité du point de fonctionnement Stankov {%,A(p} =
{0, £ 7} ot la réflectivité non linéaire prend sa valeur maximale. Il est cependant remarquable
que les rétrécissements les plus importants se situent légérement en dehors de ce point. Il
est donc tout a fait légitime de faire ’hypothése que le verrouillage de modes du laser puisse

exister en dehors du point Stankov. A noter également que le motif des lignes de niveau se répéte

6. notamment autour des points extrémes comme {Ak, Ap} = {0,0} ou le rendement de doublage peut
atteindre 100 %.
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4.2 Différents modes de fonctionnement du miroir non linéaire

de maniére périodique avec la valeur du déphasage Ay. Ainsi, en supposant que le point de
fonctionnement du laser & modes verrouillés par miroir non linéaire se situe en un point proche
de 'accord de phase mais différent de Ak = 0, il est possible de retrouver périodiquement ce
point en variant la phase au retour, c’est-a-dire, expérimentalement, en translatant la lame de
phase prismatique. Tous les points de fonctionnement décrits par les lignes de niveau de la figure
ne sont néanmoins pas adaptés au verrouillage de modes en cavité laser, puisque les zones ol
la réflectivité non linéaire est faible, en bleu sur la figure Fig. 4.4a, correspondent a des pertes
moyennes trop importantes pour un laser tel que celui décrit dans le chapitre expérimental.
Afin de mieux cerner les zones utiles de la figure, nous éliminons les valeurs de réflectivité qui
sont inférieures a 80 %. Ce choix n’est pas complétement arbitraire puisque nous avons pu faire
osciller et verrouiller en phase notre laser ZnSe:Cr?* en continu avec un coupleur de 85 %, tout
en étant largement au dessus du seuil; il est donc possible de considerer qu'une perte moyenne de
20 % est acceptable du point de vue laser. Puis nous zoomons la fenétre autour du point Stankov
{%,Agp} = {0, & w}. Cette figure indique qu’il est a la fois possible d’obtenir un facteur de
rétrécissement inférieur & 1 ainsi qu'une réflectivité non linéaire supérieure & R,, = 0,9 dans des

régions légérement décalées par rapport au point de fonctionnement Stankov.
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FIGURE 4.4: Cartographie de la réflectivité non linéaire en énergie et facteur de rétrécissement (lignes
de niveaux) pour Icréte = 2,5 MW /cm?. Sur la Fig. (b), le point Stankov est repéré
par une croix noire, et le point particulier {—0,18; 1,4} est repéré par une croix rose.
(a) Figure globale. (b) Zoom de (a) -+ supression des réflectivités inférieures a 80 %.

Afin de mieux comprendre cet effet de décalage entre les zones de compression de 'im-
pulsion et les zones de fortes réflectivité, observons ce qui se passe en un point particulier

de la carte en fonction de l'intensité. Pour cela, fixons arbitrairement la valeur du couple

[AEL A

S } = {-0,18; 1,4}, et relevons la réflectivité non linéaire en fonction de l'intensité

créte. La figure Fig. 4.5 donne cette réflectivité en fonction de 'intensité pour le point de

fonctionnement {—0,18; 1,4} que nous comparons a la méme courbe pour le point de fonction-
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Chapitre 4 - Miroir non linéaire généralisé

nement Stankov {0; 1}. Les caractéristiques du miroir non linéaire sont toujours celles décrites
au tableau Tab. 4.1.

~, 0.6 1 Point hors accord de phase
mz 4 point Stankov
0.4 4
0.2 4
0-0 T ||||||I T T ||||||I T T ||||||I T LELLELRLLLI
0.1 ] 10 100
Intensité (MW /cm?)
(a)
10— _=
0.95 —-___-//m\\
0.90 4 \“.
z |
o i !
0.85 4 ‘\
- i
0.80 - ‘-!
] |
i
0-75 L L |||||I T T T |||||I T T |||||‘|I
0.1 . 1 10
Intensité (MW/cm?)
(b)

FIGURE 4.5: Réflectivité non linéaire comparée entre le point Stankov {M' &} = {0; 1}, et un

21 ) -

point hors accord de phase {%’;L; %} = {-0,18; 1,4}. (a) Figure globale. (b) Zoom
autour de I = 2.5 MW /cm?.

Pour le point Stankov, la courbe de réflectivité prend une forme de porte optique du type

absorbant saturable, qui favorise les intensités élevées : Ry;, — Rs, = 1 quand I — oo,
et Ry, — R, = 0,9 quand I — 0. La courbe correspondant au point choisi hors accord
de phase est plus complexe, mais présente elle aussi de fortes non-linéarités avec l'intensité.
D’apreés cette courbe, la réflectivité atteint un maximum entre 2MW /cm? et 5 MW /cm?, il est

donc envisageable qu’une impulsion dont l'intensité créte se situe dans cette zone subisse un
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rétrécissement puisque la réflectivité non linéaire va favoriser la créte de 'impulsion. Cet effet
est illustré par le cas d’une impulsion dont U'intensité créte vaut 2,5 MW /ecm? (partie rouge de
la courbe sur la figure Fig. 4.5b) : le miroir non linéaire favorise la créte de I'impulsion avec
une réflectivité supérieure a 0,9 pour T = 2,5 MW /ecm?, mais il inflige aussi des pertes aux
faibles intensités qui sont, pour certaines, relativement plus importantes qu’au point Stankov.
En effet, au point Stankov, la réflectivité maximale (pour I = 2,5 MW /cm?) est de 0,95 et la
réflectivité minimale est de 0,90 (pour I — 0 MW /cm?), tandis qu’au point hors accord de
phase, la réflectivité maximale est d’environ 0,90 4 T = 2,5 MW /cm? et la réflectivité minimale
est de 0,79 (pour I = 0,8 MW /cm?), d’ott un meilleur contraste et un un meilleur rétrécissement

a mi-hauteur de 'impulsion.

Remarque

Nous rappelons que ces interprétations reposent sur une analyse en régime permanent du
verrouillage de modes, c’est-a-dire indépendamment du phénomeéne de construction du régime
impulsionnel. La Fig. 4.5b indique que la réflectivité non linéaire est une fonction décroissante
de lintensité pour les faibles intensités (I < 0,8 MW /cm?) dans le cas du point hors accord de
phase. Par conséquent, un laser qui démarrerait en continu n’aurait pas tendance a favoriser
le régime impulsionnel, puisqu’une légére augmentation de son intensité se traduirait par une
augmentation des pertes de la cavité. Il est donc a premiére vue nécessaire d’envisager des effets
de modulation supplémentaires en dehors de la pure modulation d’amplitude par réflectivité non
linéaire. Nous verrons dans le Chap. 4.3 qu’en dehors de I'accord de phase exact, le miroir non
linéaire peut également jouer le réle de modulateur de phase. L.a combinaison de la modulation
de phase et de la modulation d’amplitude permet alors d’envisager un mécanisme de verrouillage

de modes entiérement passif.

Importance de la puissance moyenne

Les figures de réflectivité en fonction de l'intensité indiquent que les meilleurs facteurs de
rétrécissement correspondent en fait & des zones dans I’espace {%, Agp} ou la réflectivité non
linéaire varie fortement en fonction de l'intensité, tout en opérant une sélection favorable a
I'intensité créte par rapport aux intensités inférieures. Ces deux conditions doivent en effet étre
réunies : par exemple dans la zone située entre I = 10 MW /cm? et I = 40 MW /cm? sur la courbe
de la figure Fig. 4.5, la réflectivité varie rapidement avec l'intensité, mais elle est défavorable
aux fortes intensités. Ainsi, en injectant dans le miroir non linéaire une impulsion d’intensité
créte I = 10 MW /em?, la créte de 'impulsion sera plus atténuée que les bords, et il en resultera
non pas un effet de compression de 'impulsion mais un effet d’élargissement. Cette conséquence

est illustrées sur la figure Fig. 4.6, ol les cartographies du rétrécissement de I'impulsion pour
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Icréte égale & 10 MW /em? et 2,5 MW /cm? sont comparées. Sur ces figures, il est clair que le
point {%; % = {—0,18; 1,4}, représenté en mauve, permet & une impulsion dont I'intensité
créte vaut 2,5 MW /em? de se rétrécir aprés réflexion, tandis que pour une impulsion d’intensité
créte égale & 10 MW /em?, ce méme point de fonctionnement sort complétement des zones de

compression.
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FIGURE 4.6: Réflectivité non linéaire et facteur de rétrécissement pour différentes intensités. Le point
AkL A@} _

indiqué par une croix rose correspond au point particulier étudié en { et
™ ™

{-0.18,1.4}. (a) Icrete = 2,5 MW /em? . (b) Icréte = 10 MW /em?.

Toutes ces informations sur la réflectivité non linéaire convergent donc vers le fait que le
point de fonctionnement effectif du verrouillage de modes du laser ZnSe:Cr?* peut se situer en
dehors de 'accord de phase parfait {AQ—’;L; %} = {—0; 1}. En effet, il existe pour le laser une
certaine tolérance sur le réglage du miroir non linéaire vis-a-vis a la fois des pertes, et de la
fonction de transmission. Cette propriété est illustrée par les cartographies de réflectivité non
linéaire présentées dans ce chapitre. Ces cartes montrent qu’a proximité de ’accord de phase,
il existe des zones ou la réflectivité moyenne peut étre supérieure a R, et ou le facteur de
rétrécissement est inférieur & 1. Cette conclusion est cohérente avec le fait que le verrouillage
de modes a pu étre mesuré dans une certaine acceptance de réglage du désaccord de phase Ak,
et du décalage de phase non linéaire Ap. Enfin, la possibilité d’étre réglé légérement a coté
de l'accord de phase parfait reste cohérent avec la périodicité du régime impulsionnel selon la
position de la lame de phase constatée expérimentalement (Chap. 3.6), puisque les motifs de

réflectivité et les lignes de niveau du facteur de rétrécissement sont périodiques avec Agp.
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4.2.2 Modulation de phase par non-linéarités en cascade dans un cris-

tal doubleur
Origine physique des non-linéarités en cascade

Dans le cas général d’'un processus de doublage de fréquence ou il existe un désaccord de
phase entre les ondes & w et 2w, 'onde fondamentale subit une succession de conversions/
reconversions, d’oti appelation de non-linéarités en cascades’, au cours de sa propagation a
intérieur du cristal doubleur (voir Fig. 4.7), dont 'efficacité dépend directement de la valeur
de Ak. Cette succession de conversions / reconversions imprime sur le champ fondamental un
déphasage qui s’accumule au fur et a mesure de la propagation dans le cristal [Sal99, Ste96].
Ainsi, en simple passage, l'efficacité de conversion diminue et I'onde fondamentale subit un
déphasage supplémentaire noté A¢gyps (pour “nonlinear phase shift”) qui dépend directement de
Ak et de 'intensité laser. L’origine et les conséquences de ce déphasage A¢npsg seront détaillées

dans le paragraphe suivant.
E(w) = aexplie)
/< / E o)

E(®)

g B, (®) = a, exp(i¢,)
N / fordam ental moarmert

t

t

/ E(w) E_,(0)=E(0)+E,(®)

t

D &phasage ror-lingadie

dit 2 la cascade Py ® Ay

FIGURE 4.7: Origine physique du déphasage non linéaire d’aprés [Sal99]. L’onde & w issue de la
reconversion (deuxiéme ligne) est déphasée par rapport a l'onde d’origine. L’onde totale
a donc un déphasage A¢nps.

En double passage, le désaccord de phase introduit de la méme maniére un déphasage
A¢nps sur 'onde fondamentale & D'aller et au retour, mais le déphasage global cumulé va

en plus dépendre du déphasage fixe introduit entre l'aller et le retour. Dans cette situation

7. Derriére cette dénomination se trouve un phénomeéne connu depuis longtemps [Arm62b], mais dont les
propriétés n’ont été mises en évidences et appliquées au verrouillage de modes laser que plus récemment [Ste96,
Sal99, DeS92].
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le miroir non linéaire se comporte a la fois comme un modulateur d’intensité, 'intensité du
fondamental réfléchie dépend des paramétres Ak, Ay, laser, €t de la réflectivité du miroir
de retour R, et comme un modulateur de phase, par le biais de la phase A¢npg imprimée
sur 'onde fondamentale. Comme nous le verrons par la suite, le déphasage A¢nps dépend
directement de I'intensité lumineuse. Par conséquent, un faisceau gaussien va subir un déphasage
inhomogéne, plus important au centre du faisceau qu’a la périphérie, qui se traduira par un effet
d’autofocalisation similaire & de 'effet Kerr optique (voir Annexe. B). Le miroir de Stankov
correspondant a {Ak; Ap} = {0; £7} est donc un cas particulier dans un espace de paramétres
ou peuvent a priori exister différents régimes de fonctionnement du verrouillage de modes du

laser.

Analogie avec ’effet Kerr optique

Dans un premier temps, nous considérons la modulation de phase introduite par un cristal
doubleur de fréquence réglé hors accord de phase en simple passage. A partir des équations de
propagation d’'une onde plane monochromatique dans un cristal doubleur hors accord de phase,
il est possible de dégager une expression approchée du décalage de phase de 'onde fondamentale.
Moyennant une hypothése de faible dépeuplement de I'onde fondamentale®, I’expression du

déphasage induite par cascading est, d’aprés [DeS92] :

A¢NPS =~

AZL“H {1 — [14 (2T/Ak)?] 1/2} (4.1)

Ey(Lei) = |Eol x exp(—iA¢nps(Leri)) est le champ fondamental en sortie de cristal, Ey est

le champ fondamental incident, et I' = :i%in(". En supposant de plus que le désaccord de phase
est important (I' < |Akl), le déphasage non linéaire devient :
212,
A ~ 4.2
NS AL (4.2)

D’apres ces expressions, le déphasage non linéaire peut physiquement s’interpréter de la
maniére suivante : le fondamental est converti en second harmonique qui est lui-méme reconverti
en fondamental sous 'effet du désaccord de phase; la phase A¢nps est donc proportionnelle

N . .. . . R 2 . ,
a Ak. Mais Defficacité de conversion est proportionnelle a AF—kQ, de sorte qu’il en résulte un

déphasage proportionnel a ﬁ. En outre, dans I'hypothése I' < |Ak|, le champ en sortie de

cristal peut s’écrire sous la forme :

8. En dehors de 'acceptance de doublage, le rendement de conversion est faible, ce qui justifie I’hypothése.
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LW
El(Lcri) = ’E0| X exp(—zz * Noeff * IO . Lcri)a (43)

avec

A L d? 1
Mo = — = el (4.4)

Tout se passe donc comme si I’onde fondamentale avait traversé un milieu supplémentaire
d’épaisseur optique noeg - Iy - Lepi. Cet effet est similaire a de l'effet Kerr optique puisque le
chemin optique traversé dépend de l'intensité, et 'indice effectif nqeg est 'analogue de I'indice
non linéaire ny introduit dans le Chap. B.1, Eq B.7. Ainsi, un faisceau gaussien traversera une
épaisseur optique plus importante en son centre qu’en périphérie, et va donc subir un effet
d’autofocalisation analogue a la focalisation par lentille de Kerr. Dans le cas de l'effet Kerr
optique, 'indice non linéaire responsable de ’autofocalisation dépend uniquement de la non-
linéarité d’ordre trois y® du matériau. Dans le cas du Y en cascade, 'indice non linéaire
équivalent dépend d'un grand nombre de paramétres, et notamment du désaccord de phase, il
est donc possible d’obtenir un effet équivalent Kerr largement variable en ajustant la valeur de
Ak. Il est méme possible d’envisager des effets de défocalisation lorsque Ak prend des valeurs
positives, puisque nqeg prend alors des valeurs négatives. Par ailleurs, la valeur absolue de noeg
permet d’atteindre des indices non linéaires souvent bien plus importants que par Ueffet Kerr
optique. D’aprés la formule approchée Eq. 4.4, qui est valable pour les grandes valeurs de AkL,
pour notre cristal de PPLN et un désaccord de phase AkL = —10 rad, la valeur de I'indice
non linéaire équivalent est de l'ordre de 1072 cm?/W, c’est-a-dire deux ordres de grandeur
supérieure a celle de I'indice non linéaire du cristal laser de ZnSe:Cr?** (voir Annexe.B). Cet effet
d’autofocalisation paramétrable par I'intermédiaire du désaccord de phase est potentiellement
trés intéressant puisqu’il suffit d’adapter les techniques de KLM décrites au chapitre Chap. B.3,

pour réaliser le verrouillage des modes d’un laser [ZR98|.

4.2.3 Le miroir non linéaire en tant que modulateur de phase

Depuis leur mise en évidence expérimentale [DeS92|, les non-linéarités en cascade sont la
plupart du temps considérées dans des configurations ot le doubleur est utilisé en simple passage
[Ass93]. Dans ce cas le décalage non linéaire de la phase du fondamental dépend uniquement
du désaccord de phase et de I'intensité. Cependant, dans une configuration en double passage,

le phénoméne de non-linéarités en cascade existe toujours, et peut méme étre exalté lorsque le
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second harmonique est renvoyé avec le fondamental®. Dans ce cas, le déphasage A¢ypg aprés
Paller-retour dépend du désaccord de phase Ak, de Iintensité du fondamental, mais aussi du
déphasage Ap de la phase non linéaire au retour [Ste96]. Dans cette partie, nous proposons
de développer en détail la fonction de modulation de phase dans un cristal doubleur utilisé en
double passage en fonction des parameétres {Ak, Ap} du miroir non linéaire, lorsqu’il y a a la

fois rétro-action du fondamental et du second harmonique.

Etude paramétrique théorique de la phase non linéaire induite en double passage

par les non linéarités y® en cascade

Nous reprenons exactement les simulations de réflectivité non linéaire présentées dans le
Chap. 4.2.1 avec les paramétres du Tab. 4.1, en relevant le déphasage A¢nps imprimé sur
I'onde fondamentale aprés réflexion en fonction des paramétres de réglage {Ak, Ap} du miroir
non linéaire. La figure Fig. 4.8a montre le décalage de phase accumulée aprés réflexion sur le
miroir non linéaire par une impulsion d’intensité créte Icréte = 2,5 MW /cm? en fonction des
paramétres Ak et Ap. A proximité de I'accord de phase exact, le déphasage non linéaire varie
le plus fortement, et dépend largement du paramétre de phase au retour Ay. Au point de
fonctionnement Stankov, le décalage de phase non linéaire est nul. En dehors de ce point, le
décalage de phase varie rapidement et atteint des valeurs maximales importantes. Dans le cas

décrit ici, Ieréte = 2,5 MW /cm?; on atteint environ |A¢y ps| ~ %. Il est également a noter

max

que la structure de la cartographie est périodique avec Ay lorsque Ak est proche de 0.

9. En supposant que seul le fondamental est renvoyé dans le doubleur, alors le déphasage non linéaire sur
I’aller-retour vaut environ le double du déphasage non linéaire sur un aller simple. Lorsqu’une rétro-action
du second harmonique est ajoutée, les décalages de phase non linéaire peuvent atteindre des valeurs encore
supérieures pour certaines valeurs de Ay. Dans I'exemple développé au paragraphe suivant, il est possible
d’obtenir jusqu’a 4 fois le déphasage non linéaire en simple passage.
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FIGURE 4.8: A¢nps en fonction du désaccord de phase Ak et du déphasage au retour Ay en un point
particulier. (a) Décalage de phase non linéaire en fonction de Ak etAy pour Icréte =

2,5 MW /cm?. Les lignes pointillées localisent le point {% A@} = {0,18; 0,6}. Les

27 0w
croix indiquent les positions du point Stankov. (b) A¢nps en fonction de AkL /2w, pour
Ap/m =14. (c) Apnps en fonction de Ap/m, pour AkL/2m = 0,18.

Plagons nous de nouveau au point particulier {%,%ﬁ} = {-0,18; 1,4} étudié au Chap. 4.2.1.
Les Fig. 4.8b, et Fig. 4.8c montrent que le décalage de phase non linéaire varie fortement avec
les paramétres Ak etAp. De ces graphes nous pouvons tirer plusieurs informations. La premiére
est que le décalage de phase A¢yps dépend fortement du déphasage au retour entre le fonda-
mental et le second harmonique A lorsque le désaccord de phase est proche de 0. Typiquement

lorsque AkL/2 est compris entre - et +m, A¢dyps est une fonction périodique de Ap a Ak
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fixé (voir Fig. 4.8¢). Dans cette zone les non-linéarités en cascades sont donc modulables par
simple variation du parameétre Ay et peuvent donner lieu & des indices effectifs trés impor-
tants. Par exemple, pour la ligne AQ—';L = —0,18, le déphasage induit a pour valeur maximale
Adnps max = 0,81 rad, ce qui correspond & un indice non linéaire effectif noeg = 6,5 . 10712
cm?/W, plus de 60 fois I'indice non linéaire du ZnSe:Cr®". En revanche, pour les désaccords
de phase important, le décalage de phase est quasiment invariant avec Ayp, et ne dépend plus
que de Ak, pour atteindre des valeurs analogues a ce qui serait obtenu en simple passage dans
le cristal doubleur (Fig. 4.8b).

Dans le cadre du verrouillage de modes d’un laser, plusieurs conclusions peuvent étre tirées :

— Dans I'hypothése ou seule la possibilité de verrouiller les modes par effet Kerr équi-
valent est considérée, les plus forts effets d’autofocalisation peuvent étre obtenues pour
Ak proche de 0. Ceci est vrai en simple passage, mais également en double passage. En
double passage, l'effet Kerr équivalent peut méme étre fortement exalté si le second har-
monique est réutilisé en méme temps que 'onde fondamentale, et pour un choix judicieux
des paramétres Ak et Agp. Dans ce cas de figure, les plus fortes non-linéarités en cascade
se situent dans une gamme de paramétres {Ak; Ap} qui est la méme que pour le ver-
rouillage de modes par modulation en amplitude de la réflectivité non linéaire, 1a ol le
facteur de rétrécissement est inférieur a 1 Fig. 4.4b.

— Pour les valeurs de Ak importantes, le déphasage au retour n’a quasiment plus d’effet
sur le déphasage non linéaire, et c’est principalement le désaccord de phase qui détermine
leffet d’autofocalisation puisque l'indice ngeg varie alors linéairement en fonction de 1/Ak
de maniére équivalente & la configuration simple passage (Eq. 4.4). Dans cette situation,
pour une valeur donnée de Ak, I'autofocalisation dépend principalement de l'intensité
créte des impulsions laser; pour les grandes valeurs de Ak, A¢yps devient méme une
fonction linéaire de l'intensité (voir Eq. 4.2). Cette situation est donc trés proche du
KLM, puisque la phase relative des ondes n’a quasiment plus d’importance, et seule
I'intensité créte compte. Ce cas de figure permet d’envisager la réalisation d’un laser a
modes verrouillés en phase sans la moindre gestion du second harmonique, en utilisant
uniquement l'effet Kerr équivalent obtenu pour les grandes valeurs de Ak, et pour les

fortes intensités.
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Si nous considérons I'ensemble des possibilités de verrouillage de modes par 1'utilisation
d’un miroir non linéaire, ¢’est-a-dire si nous tenons compte a la fois de 'effet de réflectivité non
linéaire en amplitude et de l'effet équivalent Kerr, il y a un trés grand nombre de configura-
tions, et potentiellement des fonctionnements hybrides. Dans cette partie, nous proposons un
récapitulatif de ces configurations, et proposons les hypothéses les plus probables permettant
d’interpréter les phénomeénes observés expérimentalement et présentés en introduction de ce
chapitre.

Dans un premier temps, nous avons passé en revue les différentes configurations rencontrées
dans la littérature sur le verrouillage de modes par miroir non linéaire. Nous verrons que les
effets de modulation d’amplitude ou de phase sont considérés de maniére indépendante. Dans
un second temps, nous revenons sur la notion de miroir non linéaire généralisé en nous basant
sur I'analyse du cas expérimental de notre laser ZnSe:Cr?*, et des simulations de réflectivité

non linéaire que nous avons exposées précédemment.

4.3.1 Etude bibliographique

Le Tab. 4.2 regroupe ’ensemble des conditions d’utilisation d’un doubleur intracavité pour
le verrouillage de modes. Dans I'immense majorité des cas, le doubleur est utilisé en double
passage dans une cavité laser linéaire. Nous avons donc réalisé cette classification en distinguant
les conditions de la rétro-action, c’est-a-dire la réflectivité aux différentes longueur d’onde du
miroir de renvoi, et en distinguant les conditions d’accord de phase selon les paramétres Ak,
et Ap. La majorité des techniques présentées reposent sur de la modulation d’amplitude pure
(miroir de Stankov), ou sur de la modulation par effet Kerr équivalent (Cascading). Nous
avons également inclu quelques références concernant le verrouillage de modes par rotation de
polarisation. Cette technique, bien que différente du miroir non linéaire, repose sur un principe
similaire d’introduction intracavité d’un doubleur de fréquence induisant des pertes non linéaires
avec l'intensité du laser 0.

Plusieurs remarques concernant ce tableau :
1. La valeur optimale de Ay dans les cas différents du miroir de Stankov varie d’une expé-
rience a I'autre d’ou l'indication générale |Ap| € [0,27]

2. Seuls les travaux relatifs au verrouillage de modes de laser ont été pris en compte dans
ce tableau. En réalité de nombreuses autres applications du miroir non linéaire, ou plus

généralement du doublage intracavité, et des non linéarités en cascades sont envisageables,

10. Cette technique nécessite un accord de phase de type I ou II, et ne peut donc s’appliquer & notre situation
puisque nous travaillons en type 0.
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AkKL =0 |AKL| > 0
[Ap| = |Agp] € [0,27] |Agp] € [0,27]
R,=1 - Cascading
Ry, =1 - [Cer95h, Cer95a, ZRIS,
Toc98|
R, =1 Rotation de polarisation [Cou03, Lou01b] Rotation de polarisation
Ry, =0 [Sal99, Lou01a
R, <1 Rotation de polarisation [Lou0la] Cascading
R, = [11i10, Hol05, Scho6]
Cascading + APM
|Car90]
R, <1 Stankov Modulation de phase Stankov optimisé
Ry, =1 | [Bar89b, Bar89a, Bar91, [Ste96, Zha92| [Che98, Agn99|
Buc91a, Buc91b, Buc94,
Dan94, 11i10, Cer95a,
Dat04b, Dat04a, Ham91,
Sta88b, Sta88a, Sta89a,
Sta89b, Sta89c, Sta9lb,
Sta9lc, Sta9ld, Sta9la,
Sta92, Sta93, Tzo091,
Sai03, Man99, Thol0,
Lin05, Agn97, Agn99|

TABLE 4.2: Regroupement des principaux cas de figure rencontrés dans la littérature dans 'utilisation
du miroir non linéaire ou tout dispositif semblable. La présence d’une méme référence dans
plusieurs cases signifie que différents cas sont traités, envisagés, ou simplement suggérés
par les auteurs.
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comme notamment le développement d’interrupteurs optique [Ass93|, ou plus simplement
I'optimisation de SHG intracavité en régime continu |Pea99], ou encore la stabilisation de

I'intensité intracavité afin d’éviter les oscillations de relaxation du laser [Agn04, Sto10].

3. Le miroir de Stankov est largement majoritaire dans ce tableau. D’abord pour des raisons
historiques, le cascading ayant été mis en évidence expérimentalement postérieurement
aux travaux de Stankov : [DeS92|. Et ensuite pour des raisons expérimentales, car comme
nous ’avons vu dans les chapitres précédents, la limite entre la modulation d’amplitude
par réflectivité non linéaire & AkL = 0 et |Ap| = 7 et la modulation d’amplitude par
cascading n’est pas nettement marquée; les deux effets pouvant éventuellement contribuer
en méme temps au verrouillage de modes. Ce phénoméne est bien illustré dans les récents
travaux d’Iliev [I1i10] dans lesquels les deux effets sont identifiés. En définitive, il est
possible d’attribuer le verrouillage de modes au cascading seul lorsque R, = Ry, = 1 ou
lorsque R, <1 et Ry, = 0. En revanche, en configuration Stankov, & moins de connaitre
précisément les valeurs de Ak, Ay, et .0, et de coupler les valeurs expérimentales avec
un calcul quantitatif de la réflectivité, il est difficile de conclure a priori. Ceci semble étre

notre cas.

4. L’utilisation d’un coupleur totalement réfléchissant aux deux longueurs d’onde permet
d’obtenir un effet Kerr équivalent maximal, puisqu’il y a exaltation du déphasage non
linéaire grace au retour du second harmonique, et que les pertes en intensité sont nulles

pour le fondamental.

5. Certains travaux comportent des particularités tout a fait notables : dans |[ZR98| 'effet
envisagé est le y? cascading puisque R, = Ry, = 1. Cependant le réglage du cristal
doubleur se fait d’abord par maximisation de la SHG en double passage, puis par I’adap-
tation de la phase au retour Ay afin d’obtenir le verrouillage de modes. Cette procédure
de réglage est identique a celle envisagée pour notre laser ZnSe:Cr?*. La différence réside
dans le fait que le faisceau laser dans [ZR98| est trés fortement focalisé dans le cristal
doubleur, de sorte que 'optimum de SHG se situe non pas en Ak = 0 mais légérement
en dehors, ce qui est donc bien favorable & du x® cascading. Le cas [Car90] dénommé
“cascading + APM” (APM pour Additive Pulse Mode-locking) est également particulier.
Dans ce travail, 'impulsion laser est séparée puis recombinée par un systéme interféromé-
trique. Les deux impulsions, aprés séparation, traversent de maniére contra-propagative
un cristal doubleur hors accord de phase pour acquérir un déphasage dépendant de I'in-
tensité, puis sont recombinées en sortie d’interférométre. Le rétrécissement de 'impulsion
se fait alors par recombinaison interférométrique constructive au centre de I'impulsion et

destructrice aux pieds, d’ot1 'appelation APM.

6. Comme reporté dans le tableau, le verrouillage de modes par modulation de phase pure
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a été envisagé, de maniére théorique dans les références citées, mais elle suppose que le
cristal non linéaire soit hors accord de phase. La modulation de phase s’accompagne donc
nécessairement d’un effet Kerr équivalent, il n’est donc a priori pas possible de dissocier
les deux effets (voir [Zha92]).

7. Le “Stankov optimisé” désigne les travaux dans lesquels il a été constaté que le meilleur
fonctionnement du verrouillage de modes se situait légérement en dehors du point Stankov,
sans pour autant mentionner la possible influence du y® cascading qui peut apparaitre

dans de telles conditions.

En définitive, dans la plupart des travaux sur le miroir non linéaire, la modulation d’ampli-
tude par réflectivité non linéaire et par effet Kerr équivalent sont généralement dissociés. De
plus, en dehors du cas R, = Ry, = 1 ou seules les non-linéarités en cascade peuvent étre
considérées, les cas ot il y a réflexion du second harmonique sont trés largement considérés
comme uniquement favorable a de la modulation d’amplitude par miroir de Stankov ou miroir
de Stankov optimisé alors qu’il s’agit d’une situation également favorable aux non-linéarités en
cascade. Seuls quelques travaux proposent une interprétation plus nuancée du mécanisme de
verrouillage de modes. C’est notamment le cas des travaux d’Iliev [I1i10], dans lesquels I'expé-
rience montre qu’un systéme initialement dimensionné pour faire du verrouillage de modes par
miroir de Stankov s’avére étre plus efficace en dehors de laccord de phase!'!, mais 1a aussi le
verrouillage de modes par miroir de Stankov et par non-linéarités en cascade sont considérés

séparément 2.

4.3.2 Interprétation des observations expérimentales sur le laser
ZnSe:Cr2*

En conséquence de ce que nous venons de voir, il nous parait donc intéressant de faire la
proposition que le verrouillage de modes par miroir non linéaire le plus efficace puisse résulter
d’une combinaison constructive de deux mécanismes passifs lorsque le cristal doubleur est réglé
hors accord de phase : la modulation d’amplitude par réflectivité non linéaire et la modula-
tion d’amplitude par effet Kerr équivalent. Cette assertion est cohérente avec nos observations

expérimentales, et avec les simulations décrites tout au long de ce chapitre.

11. La durée des impulsions augmente lorsque le désaccord de phase s’approche de 0.

12. Une méthode de discrimination des deux effets consistant & remplacer le miroir de renvoi par un miroir
transparent au second harmonique, ce qui supprime la rétro-action a 2w. Comme le laser est toujours & modes
verrouillés dans ces conditions, 'effet Kerr équivalent est considéré comme prépondérant. La combinaison de la
modulation d’amplitude par la réflectivité et par effet Kerr n’est pas envisagée.
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Périodicité du verrouillage de modes avec la lame de phase et puissance a 2w.

Si le cristal doubleur est réglé proche de Paccord de phase (AkL/2 compris entre —7 et
), la réflectivité des impulsions conserve des propriétés non linéaires avec I'intensité pour une
certaine gamme de valeurs du déphasage Ay, ce qui permet de contribuer au rétrécissement
des impulsions sans étre nécessairement au point Stankov. De plus, dans ce méme intervalle
de désaccord de phase, la rétroaction du miroir de renvoi a 2w donne lieu & une exaltation du
déphasage A¢nps du fondamental par cascading. En supposant que les deux effets participent
au verrouillage de modes, il est raisonnable de s’attendre a ce que le réglage de I'accord de
phase et de la phase non linéaire au retour admettent une certaine tolérance. En outre, si le
point de fonctionnement n’est pas exactement le point Stankov, alors le second harmonique
n’est pas intégralement reconverti au retour dans le cristal non linéaire. Enfin, dans I'intervalle
de désaccord de phase considéré, les simulations montrent que la réflectivité non linéaire et
le déphasage non linéaire A¢nps sont périodiques en fonction de Agp. Ces trois conséquences
sont cohérentes avec 'observation expérimentale, et la mesure de la puissance a 2w mesurée en

double passage (Fig. 4.1).

Ordre de grandeur de la modulation d’amplitude par effet Kerr équivalent dans le

laser ZnSe:Cr?* A modes verrouillés par miroir non linéaire.

Afin d’étayer la possibilité de moduler 'amplitude laser par effet Kerr équivalent dans le
PPLN, nous avons calculé les variations théoriques du rayon au waist laser au centre du cristal
de ZnSe:Cr?*. La modulation est le résultat de la variation du recouvrement entre le mode laser
et le mode de pompe 3. Le calcul rigoureux des pertes non linéaires résultant des variations

1 est un probléme

du diamétre d’un faisceau laser dans une fonction de gain non uniforme®
complexe [Her94|. Notre objectif est ici de donner quelques ordres de grandeur significatifs.
Nous faisons donc un certain nombre d’hypothéses simplificatrices. Nous allons tout d’abord
supposer que la répartition spatiale de 'intensité de pompe (et donc du gain) est uniforme a

0 oil w?

~ 2 .
pompe ompe €St 16 rayon & 1/e? au waist

I'intérieur d’un cylindre de section Spompe = Jw
du faisceau pompe dans le cristal laser. Nous supposons que la répartition de I'intensité est
gaussienne, mais nous négligeons la diffraction a 'intérieur du cristal. En d’autres termes, nous
négligeons 'épaisseur du cristal laser, ainsi que la non-uniformité du gain, et supposons que
la modulation résulte du recouvrement entre le mode laser et un diaphragme circulaire qui
aurait pour section Spompe. Dans cette situation, la fonction de modulation d’amplitude, pour

de faibles variations transverses du faisceau laser au niveau du diaphragme, est donnée par la

13. La cavité ne contient pas d’élément diaphragmant : les diamétres des miroirs sont trés supérieurs au dia-
métre du faisceau laser, et le cristal de PPLN est suffisamment épais pour ne pas introduire d’effet d’obturation.
14. L’intensité de pompe étant répartie dans un mode de propagation gaussien.
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fonction [Geo92, Her94:

T<Awlaser) =1~ qr — qnl%
laser
ol wik,.. est le rayon du mode laser lorsque I'effet Kerr est nul,Aw,se, est la variation du rayon
a 1/e? du mode laser sur le diaphragme lorsque l'effet Kerr est non nul, ¢ et g, les facteurs
de perte linéaire et non linéaire respectivement. Pour une ouverture circulaire, les facteurs de

perte ont pour expression :

2
w ompe
@ = exp|-—2 (%) (4.5)

laser

2 2
Gy = 4<@) exp | —2 (@) (4.6)

laser laser

Ensuite nous calculons les variations de mode Awiager en fonction de 'effet Kerr équivalent
dans le cristal de PPLN. Pour cela, nous calculons par la méthode des matrices ABCD (An-
nexe. A) le mode gaussien théorique résonnant dans une cavité dont les propriétés géométriques
sont proches de notre situation expérimentale (Fig. 4.9) et résumés dans le Tab. 4.3. Pour ce
calcul, nous supposons que la cavité est linéaire, I'astigmatisme des miroirs concaves inclinés
n’est donc pas pris en compte. Le ZnSe:Cr?* est décrit comme un milieu épais présentant une
lentille thermique, de focale équivalente d’environ 1,7 cm. Les paramétres géométriques de la
cavités sont tels que le rayon a 1/e? du mode laser fondamental au waist est situé au centre
du cristal laser lorsque leffet Kerr équivalent dans le PPLN est nul*?, et lorsque le paramétre
de réglage Az est également nul. Nous relevons ensuite la taille du mode au centre du cristal
pour différentes lentilles de Kerr équivalentes. Pour une lentille de Kerr donnée, la puissance
de la focale de Kerr équivalente dépend directement de l'intensité lumineuse (voir Annexe. B
sur l'effet Kerr), il est donc possible de remonter & une variation de taille de mode en fonction
de I'intensité lumineuse 6. Pour cette derniére étape de calcul, I'indice non linéaire équivalent
dans le PPLN est choisi égal & nosq ppry = —0,4.1071%m?/W. Du fait des conjugaisons impo-
sées par la géométrie de la cavité, il faut en réalité de 'auto-défocalisation dans le PPLN pour

obtenir de la focalisation dans le milieu laser, d’oti un indice non linéaire équivalent négatif '’

15. La position du waist est légérement modifiée lorsque l'effet Kerr varie. Les simulations montrent que le
waist se décale au maximum de 2,2 mm par rapport au centre du cristal.

16. L’intensité est supposée uniforme sur une section SppLN = SWPPLN-

17. Nous avons vu au Chap. 4.2.3 que l'indice non linéaire pouvait étre négatif du fait de la dépendance du
déphasage non linéaire avec le signe du désaccord de phase dans le cristal non linéaire. Le signe de ’indice non
linéaire est opposé au signe du désaccord de phase Ak.
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La puissance critique d’autofocalisation pour un indice non linéaire équivalent de I'ordre de
1071 m? /W est de I'ordre de 5 MW /cm?, ce sera donc la gamme de travail '®.

R Llas R

ocl

R
Roc3 LPPLN oc
=l

<L> < L,>

FIGURE 4.9: Paramétres de la cavité laser ZnSe:Cr2™T.

Paramétre Valeur Paramétre Valeur
L, 48 mm + Az/2 R 50 mm
Lo 60 mm + Az/2 || Roea = Roes = Roes 100 mm
Ls 390 mm Liaser 5 mm
Ly 60 mm LppLy 20 mm
Ls 95 mm N2eq PPLN —4.1071m? /W

TABLE 4.3: Paramétres de calcul du mode laser au centre du cristal de ZnSe:Cr?*. Az est un pa-
ramétre variable qui permet d’évaluer les variation de la taille du waist pour différents
réglages de cavité.

Dans un premier temps, nous évaluons la taille du faisceau gaussien au centre du cristal
laser en fonction du paramétre de réglage de la cavité Az, et pour différentes lentilles de Kerr
équivalentes (Fig. 4.10a). La taille du spot dans le cristal varie rapidement avec Az. Cet effet
s’explique en grande partie par la présence de la lentille thermique qui rend la taille du faisceau
trés sensible aux tirage Az des miroirs qui entourent le cristal laser. De ce fait, lorsque Az est
différent de 0, la position du waist n’est plus exactement au centre du cristal.

A partir de ces données, nous choisissons de calculer la fonction de modulation autour

de Az = —1,33 mm, la ou les variations du rayon du spot laser selon l'intensité encadrent

18. Cet ordre de grandeur correspond & la gamme de puissance accessible avec notre lase ZnSe:Cr?*. Nous
rappellons que les impulsions sont typiquement de ’ordre de 50 ps, pour une puissance moyenne intracavité de
I’ordre de quelques watts, une cadence de 220 MHZ, et un rayon au waist dans le PPLN de l'ordre de 100 pm,
ce qui donne une intensité créte de 'ordre de 1 MW /cm? dans le cristal.
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la taille du spot de pompe (Wpompe = 65 1m), c’est-a-dire 1a ou la modulation d’amplitude
est potentiellement la plus profonde. Un paramétre caractéristique intéressant est la variation

relative du spot laser au centre du cristal pour les faibles puissance : § = <#d“g—;je‘) (voir
aser p=0

Annexe. B). En prenant pour p la définition normalisée suivante : p = Perste/ Perit, 00 Perig €St
la puissance d’autofocalisation dans le PPLN, alors § ~ —2, ce qui est cohérent avec les valeurs
généralement recherchées pour 'optimisation du verrouillage de modes par lentille de Kerr dans
le Ti:Saphirre [Mag93b].

Une autre donnée intéressante est la distance entre le centre du cristal et la position du
waist pour Az = —1,33mm (Fig. 4.10b). Cette figure montre que le waist du faisceau est
toujours a l'intérieur du cristal puisque la distance entre le centre du cristal et la position
du waist est toujours inférieure & la demi-longueur du cristal laser (Lpger/2 = 2,5 mm). La
longueur de Rayleigh du faiseau dans le milieu laser est d’environ 16 mm. Par conséquent
I’écart de taille entre le spot laser au centre du cristal et le spot au waist est relativement
important par rapport au rayon au waist : une différence d’environ 5 pm pour rayon au un
waist de typiquement 65 pm. Néanmoins les variations de taille Aw au centre ou au waist sont
relativement identiques, d’environ 10 pm d’aprés le calcul. En conclusion le choix de la taille
du spot laser pour calculer la fonction de modulation va influer sur la forme de la modulation,

mais ne changera pas qualitativement I'interprétation.

, B e
T 140 | Se 7]
= ! 3 E 207
_593 120 — : Ss 151
5 . I=0MW/em? | 2.9 104
S 100+ / I 8 3 054
o 1 | © O }
= o 0,04
5 41=1.6 Mw/em? o 8051
® 60 T T 77 =" ~ | &<2-10-
;E L] I L] I Il I L] I L] 'g w -115 ||||||I L] L] ||||||I L] L] ||||||I L]
-6 -4 -2 0 2 a) 0,1 1 10
Az (mm) Intensité créte (MW/cm?)
(a) (b)

FIGURE 4.10: (a) Evolution du rayon & 1/e2 au centre du cristal laser en fonction de 1’étirement des
miroirs M; et Ms. La ligne pointillées rouge indique le rayon du faisceau pompe au waist
(wgompe = 65pm). (b) Distance entre waist et centre du cristal pour Az = —1.33 mm
en fonction de l'intensité créte.

En choisissant comme taille de faisceau référence le rayon a 1/e? au centre du cristal laser, la

fonction de modulation en intensité, avec les hypothéses décrites précédemment, prend alors la

194




4.3 Miroir non linéaire généralisé - Bilan

forme représentée Fig. 4.11. A titre de comparaison, nous avons tracé la modulation d’amplitude
théorique par réflectivité non linéaire du miroir de Stankov en méme temps que la modulation
d’amplitude par effet Kerr équivalent.

Le modéle proposé étant trés simplifié pour le calcul de la transmission non linéaire, I'effi-
cacité de la modulation est probablement trés surestimée. Néanmoins nous pouvons conclure
qualitativement que dans nos conditions expérimentales, les ordres de grandeurs de puissance
créte, de tailles de faisceaux, et de géométrie de cavité peuvent conduire & des modulations
par le gain de I'amplitude du lase ZnSe:Cr** du méme ordre de grandeur que la modulation
théorique du miroir non linéaire au point Stankov. Cette analyse numérique simplifiée corro-
bore donc ’hypothése d’un fonctionnement hybride du miroir non linéaire ou la modulation

d’amplitude est a la fois assurée par la réflectivité non linéaire et 'effet Kerr équivalent.

Modulation par effet Kerr équivalent

1- — Modulation par réflectivité non linéaire
1,00 —

0,95 —

0,90 —

Transmission et réflectivité

0175 T L LR | T L LR | T T T T rrrr
0,01 0,1 1 10

Intensité créte (MW/cm?)
FIGURE 4.11: Fonction de modulation d’amplitude avec I'intensité par effet Kerr équivalent comparée

a la fonction de modulation du miroir de Stankov pour un cristal de PPLN de 20 mm
de longueur, et un coupleur tel que R, = 0,9 et Ra,, = 1.

Méthode expérimentale de vérification

La vérification expérimentale de ’hypothése de fonctionnement hybride n’est pas simple a
premiére vue. Une premiére méthode consisterait a remplacer le coupleur de sortie dichroique
par un miroir de renvoi transparent au second harmonique. Si le laser est toujour & modes
verrouillés, alors I'effet prédominant est 'effet Kerr équivalent. Cependant, si le laser n’est plus
impulsionnel, il n’est pas possible de conclure, puisque le renvoi du second harmonique exalte
le déphasage non linéaire A¢ypg; de ce fait, le changement de miroir supprime la modulation
d’amplitude par la réflectivité non linéaire mais diminue en méme temps 'effet Kerr équivalent.

Une seconde méthode consiste a remplacer le coupleur par un miroir totalement réfléchissant
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aux deux longueurs d’onde. Dans ce cas la modulation par la réflectivité est supprimée, tout
en conservant la possibilité de faire du cascading avec une rétro-action a 2w. Néanmoins, avec
une telle méthode, il y aura modification du couplage, et donc de la dynamique du laser. Une
troisiéme méthode plus générale consisterait a évaluer l'efficacité du verrouillage de modes,
en mesurant la durée des impulsions, en fonction des paramétres Ak et Ap. Notre montage
permet théoriquement une telle étude, et nécessite une connaissance absolue des parameétres du
miroir non linéaire, de méme qu’une émission laser impulsionnelle en continu. Enfin, il peut étre
envisagé de visualiser l'effet Kerr équivalent dans le PPLN par le biais d’une étude a la caméra
pyroélectrique du phénomeéne d’auto-(dé)focalisation, en comparant le mode laser en continu
avec le mode laser en régime impulsionnel. Une telle étude nécessite également une stabilisation

préalable de I’émission impulsionnelle du laser vis-a-vis des effets thermiques.

Régime déclenché

Considérons maintenant que le cristal doubleur est réglé loin de 'accord de phase (|AkL/2| >
), alors la réflectivité des impulsions devient quasiment linéaire, et le seul effet susceptible
de moduler 'amplitude du laser devient l'effet Kerr équivalent. Dans ce cas, le déphasage
non linéaire A¢pyps a lorigine de Veffet Kerr équivalent, devient quasiment indépendant du
déphasage au retour Ayp. Une telle configuration pourrait donc étre a l'origine du régime hy-
bride déclenché / verrouillage de modes observé Fig. 4.2, puisque nous avons pu constater qu’il
était largement indépendant du positionnement transverse de la lame de phase. Ce régime de
fonctionnement est néanmoins peu relaté dans la littérature. Seule la référence [ZR98| sur le
verrouillage de modes par Y cascading mentionne la possibilité de faire entrer le laser dans un
régime hybride verrouillage de modes / déclenché lorsque la lentille de Kerr est mal optimisée,

ce qui se traduit par de faibles non linéarités sur les pertes du laser.
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Synthése

En conclusion, nous avons mis en évidence que l'insertion d’un cristal doubleur dans une
cavité laser est un probléme riche. En particulier, le verrouillage de modes d’un laser par
miroir non linéaire est un processus faisant intervenir de trés nombreux paramétres. La
répartition spatiale de I'intensité dans le mode laser peut notamment étre a l'origine d’ef-
fets d’autofocalisation lorsque le cristal non linéaire est légérement en dehors de I'accord
de phase par le biais des non-linéarités en cascade. Sans pour autant en avoir pu faire
la démonstration expérimentale, ces non-linéarités sont fortement suspectées d’induire de
I’autofocalisation lorsque le laser est & modes verrouillés en phase. Expérimentalement,
nous avons démontré la forte dépendance du verrouillage de modes avec les paramétres
du miroir non linéaires, en particulier la périodicité du verrouillage de modes avec la po-
sition de la lame de phase, démontrant ainsi que le réglage du miroir non linéaire se situe
a proximité du point Stankov dans l'espace des paramétres {Ak, A}, de sorte que la
présence de non-linéarités en cascade soit envisageable. Il est également fort probable que
ces non-linéarités soient a l’origine du régime hybride verrouillage de modes / déclenché
observé sur notre laser ZnSe:Cr?". Ce régime étant trés indépendant de 'accord de phase
et de la phase au retour, il est probable que cet effet corresponde a un verrouillage de
modes par y? cascading sous optimisé lorsque le cristal non linéaire est trés largement
hors accord de phase. L’observation de ces phénoménes nous a amené a une étude plus
approfondie des effets potentiellement autorisés par les grandes puissances créte atteintes
lorsque le laser est en régime picoseconde, ce qui nous a amené a proposer une généralisa-
tion du principe de verrouillage de modes par miroir non linéaire. Le miroir non linéaire
généralisé consiste en ’association d’un cristal doubleur, d’un dispositif de modulation de
la phase au retour, et d’un miroir dichroique totalement réfléchissant au second harmo-
nique et partiellement réfléchissant au fondamental. Dans un tel dispositif, il est possible
d’envisager la combinaison de la modulation d’amplitude par réflectivité, et par effet Kerr
équivalent lorsque le cristal est réglé légérement hors accord de phase. Dans ces conditions,
la rétroaction du second harmonique avec le fondamental permet & la fois d’avoir une ré-
flectivité non linéaire avec l'intensité, et une modulation de phase exaltée par rapport au
phénoméne de non-linéarités en cascade en simple passage. Des expériences complémen-
taires devront donc étre menées afin de déterminer rigoureusement 'importance relative

des deux phénoménes sur le verrouillage de modes du laser ZnSe:Cr?*.

197




Chapitre 4 - Miroir non linéaire généralisé

198



Conclusion et perspectives

Au cours de ce travail, nous avons exploré quelques pistes mettant & profit les processus non
linéaires pour la génération d’impulsions picosecondes largement accordables dans 'infrarouge
moyen. Les principes essentiels communs aux différentes parties de la thése sont le verouillage
en phase des modes longitudinaux dans les cavités optiques pour la génération d’impulsions
courtes, et l'utilisation des spécificités de 'optique non linéaire pour la mise en ceuvre de

dispositifs largement accordables dans I'infrarouge moyen.

Afin de comprendre et prévoir le comportement de ces dispositifs, nous nous sommes tout
d’abord dotés d’outils de calcul permettant de résoudre les équations de propagation du champ
électrique dans un milieu diélectrique non linéaire en régime d’impulsions courtes et a spectre
large. En régime picoseconde ou sub-picoseconde, la dispersion des composantes spectrales de
ces ondes n’est pas négligeable, et nécessite I’écriture de termes de dérivée temporelle du champ
d’ordre supérieur ou égal a 1. Le premier ordre permet de prendre en compte la vitesse de groupe
de chaque paquet d’onde, et le second ordre permet de prendre en compte la dispersion des
vitesses de groupe. La résolution des équations de propagation nécessite alors un traitement
numérique. Nous avons par conséquent développé un code de résolution numérique en nous
appuyant sur deux méthodes : par split-steps, et par différences finies. Afin de déterminer
Pefficacité vis-a-vis du temps de calcul, ainsi que la précision de ces deux méthodes, nous avons
réalisé plusieurs tests comparatifs en prenant un exemple de calcul d’amplification paramétrique
d’impulsions femtosecondes. Cette étude comparative nous a permis de mettre en évidence que
le schéma numérique par différences finies est plus rapide que la méthode par split-steps pour
une précision équivalente. Nous avons enfin souligné I'importance des différences de vitesse de
groupe entre les trois ondes, ainsi que celle de la saturation, sur le faconnage des impulsions

par l'interaction non linéaire.

Par la suite, nous avons mis a profit 'instantanéité du gain paramétrique pour la réalisation
expérimentale de sources OPO & pompage synchrone picosecondes. Le développement d’une
source SP-OPO ZGP émettant a 3,9 pm < Agignat < 4,6 pm et Acomplémentaire ~ 9,6 1m pompée a
Acomplémentaire ~ 2,3 im par un SP-OPO PPLN simplement résonnant proche de la dégénéres-

cence, nous a permis de mettre en évidence 'immense potentiel de I'optique non linéaire pour
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le développement de sources d’impulsions courtes, de forte puissance moyenne, et largement ac-
cordables, dans des régions du spectre infrarouge ou les alternatives sont rares. Dans un OPO
synchrone, le faconnage spectro-temporel des impulsions est complexe, et dépend fortement des
paramétres de la cavité OPO tels que le couplage, le synchronisme, et le caractére faible ou
large bande. Afin de mieux cerner les propriétés physiques du pompage synchrone, nous avons
étudié de maniére approfondie, a la fois expérimentalement et numériquement, le comportement
du SP-OPO PPLN en fonction de différentes configurations de cavité. Nous avons notamment
pu mettre en évidence que dans un OPO large bande, 1’émission s’adapte spectralement et
temporellement a la saturation, ainsi qu’au désynchronisme. En revanche, lorsque I’OPO est
contraint spectralement, les degrés de liberté sont réduits, et les propriétés spectro-temporelles
sont par conséquents plus homogénes. Expérimentalement, le dernier degré de liberté pour un
OPO synchrone contenant un réseau de diffraction en configuration Littrow est la possibilité
d’adapter spatialement le faisceau de 'onde oscillante.

Dans le Chap. 3, nous avons vu que les non-linéarités d’ordre 2 étaient particuliérement
intéressantes lorsqu’elles étaient associées & un milieu & gain stockant de ’énergie, c¢’est-a-dire
un milieu laser. Dans ce contexte, elles permettent de créer des fonctions optiques inédites.
Nous avons illustré cet aspect par un miroir non linéaire d’ordre 2 permettant le déclenchement
passif ou le verrouillage des modes d’un laser ZnSe:Cr?** & 2,5 pm, pompé par un laser thulium
a 1,9 pm. Ce miroir non-linéaire est constitué d’un cristal doubleur de fréquence en PPLN:MgO
fan-out permettant de modifier la condition d’accord de phase, d’une lame prismatique per-
mettant de faire varier la phase non linéaire au retour, et d’un miroir dichroique partiellement
réfléchissant a la longueur d’onde laser et hautement réfléchissant & la seconde harmonique.
Nous avons montré que ce miroir non linéaire était trés bien adapté a la production d’impul-
sions picosecondes dans l'infrarouge moyen, et qu’il pouvait étre accordé a la longueur d’onde
centrale du laser. Pour cela, il a fallu modéliser numériquement le miroir non linéaire dans le cas
du laser ZnSe:Cr?*. Les premiéres expériences ont permis de démontrer la possibilité d’obtenir
une source laser a modes verrouillés largement accordable dans I'infrarouge moyen, émettant
plusieurs centaines de mW moyen, et des impulsions de durée inférieure a 85 ps cadencées a
220 MHz. La forte lentille thermique du cristal laser en pompage continu a été identifiée comme
le principal facteur limitant la stabilité du verrouillage de modes dans le temps.

Enfin, I’étude du régime impulsionnel en fonction des paramétres de réglage du miroir non
linéaire nous a amené a généraliser le concept de verrouillage de modes par miroir non linéaire
en intégrant dans la Chap. 4 les effets de non-linéarités en cascade en double passage. La
proposition d’un miroir non linéaire généralisé repose sur 'observation expérimentale de la
tolérance du régime impulsionnel aux paramétres de désaccord de phase Ak et de déphasage au
retour Ay, ainsi que sur des considérations théoriques par le biais de simulations numériques

de la réflectivité non linéaire dans I'espace des paramétres {Ak; Ap}. Grace a cette étude,
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nous avons proposé quelques éléments d’interprétation et de compréhension du probléme de
I'interaction entre un milieu laser et un milieu non linéaire intracavité.

La plupart des voies explorées au cours de la thése ont donc permis de développer de
nouvelles source cohérentes d’impulsions ultrabréves et largement accordables dans 'infrarouge
moyen. Ces pistes peuvent encore largement étre explorées.

L’architecture du SP-OPO ZGP devra étre optimisée afin d’étendre la plage d’accordabilité
a tout le spectre de transmission du ZGP qui s’étend jusqu’a prés de 10 pm. Il serait également
avantageux de recourir a une source laser picoseconde puissante et accordable (ZnSe:Cr?*par
exemple) pour remplacer la source de pompe actuelle composée d’un SP-OPO PPLN lui-méme
pompé par un laser primaire, et gagner ainsi en compacité et robustesse. D’une maniére générale,
le pompage synchrone devra étre appliqué a d’autres types de cristaux tels que le OPGaAs afin
d’élargir encore le spectre couvert par les sources paramétriques picosecondes. De maniére plus
particuliére, le comportement spectro-temporel d’'un OPO a pompage synchrone monté avec un
réseau de diffraction requiert certains eclaircissements en ce qui concerne la tolérance vis-a-vis
de la désynchronisation.

Le miroir non linéaire d’ordre 2 appliqué au laser ZnSe:Cr?* a prouvé qu’il était un dispositif
efficace pour produire des impulsions picosecondes dans I'infrarouge moyen. De nombreuses
améliorations devront étre apportées afin de réduire les limitations liées aux conséquences de
la thermique sur la stabilité de la cavité et du verrouillage de modes. Une étude originale du
verrouillage de modes en fonction des réglages du miroir non linéaire est également envisageable
grace au design du doubleur et de la lame de phase, qui permettent de paramétrer avec agilité les
processus non linéaires de conversions / reconversions. Elle permettrait de vérifier et quantifier
la contribution des non-linéarités en cascade dans le verrouillage de modes, ce qui n’a encore

jamais été proposeé.
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Annexe A

Matrices ABCD

Avant-propos

Cette annexe rassemble les matrices ABCD utiles au calcul de stabilité d’une cavité laser
contenant des éléments astigmates ainsi que des éléments d’indice variable avec I'intensité
(lentille thermique ou lentille de Kerr). Ces matrices sont utilisée pour les calculs de
stabilité du Chap. 3.2.1, les calculs de modulation d’amplitude par effet Kerr équivalent
du Chap. 4.3.

1 0 1 0
Plan sagittal Plan tangentiel
—2cosf 1 -2
R Rcos6

TABLE A.1l: Miroir sphérique incliné. L’angle d’incidence vaut 6, et le rayon de courbure R.
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Lcri Lcri
Plan sagittal " Plan sagittal "
0 1 0 1

1 Ly ( COS( ) > 1 LL;
Plan tangentiel o \eosn) Plan tangentiel "
0 1 0 1

(a) Incidence quelconque (b) Incidence de Brewster

TABLE A.2: Cristal d’épaisseur Ly et d’indice n. L’angle d’incidence est noté ¢ et l’angle de réfraction
dans le cristal est noté r. Pour un cristal en incidence normale, la matrice devient unique
et égale a la matrice dans le plan sagittal.

COos LCI‘i LSin Lcri

Plan sagittal (BLei) np (BLexi)

_n/BSin<ﬂLcri) COS(BLCﬁ)
cos(BLexi) ﬁsin(ﬁl}cri)

Plan tangentiel (
—n3Bsin(BLyi)  cos(BLe)

TABLE A.3: Cristal d’épaisseur Ly et d’indice n autofocalisant. La force de l'autofocalisation est
déterminée par le parametre p tel que 8 = p/v/nLqi . Par exemple pour une lentille
thermique faible, la focale thermique est finerm ~ 1/p. Pour un cristal en incidence
normale, la matrice devient unique et égale & la matrice dans le plan sagittal.
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Annexe B

Verrouillage de modes par effet Kerr.

Avant-propos

Dans cette partie notre objectif sera de donner quelques éléments de compréhension et
ordres de grandeurs caractéristiques de l'effet Kerr dans ZnSe:Cr?T. L’étude de Deffet
Kerr dans ZnSe:Cr?* ne fait pas directement partie des objectifs de cette thése puisqu’il
a déja largement été utilisé pour générer des impulsions femtoseconde dans la région du
spectre infrarouge située autour de A = 2500 nm. Il y a dans la littérature de nombreux
développements expérimentaux de verrouillage de modes par effet Kerr (Kerr Lens Mode-
locking ou KLM) concernant le Ti : Sapphire et plus récemment le ZnSe:Cr?*, ainsi que
de nombreux traitements analytiques et/ou numériques de Poptimisation de la géométrie
d’une cavité laser pour favoriser I’auto-déclenchement passif par lentille de Kerr. Il nous
parait cependant important d’introduire quelques éléments de réflexion sur V'effet d’auto-
focalisation dans ZnSe:Cr?* qui peut se produire aux fortes puissances crétes. Nous verrons
qu’a premiére vue, dans nos conditions expérimentales, la cavité laser n’est pas adaptée au
KLM, et que le verrouillage de modes par miroir non linéaire produit des puissances crétes
trop faibles pour induire de I'autofocalisation dans ZnSe:Cr?*. Par ailleurs, le formalisme
de I'auto-focalisation par effet Kerr est utile pour aborder les effets de non-linéarités en
cascade qui peuvent avoir lieu dans un cristal non linéaire dans lequel I’onde fondamentale

est doublée puis reconvertie.
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Chapitre B - Verrouillage de modes par effet Kerr.

B.1 Origine de effet lentille de Kerr

En I'absence de terme d’ordre 2, ce qui est le cas pour les matériaux centro-symétriques
comme le ZnSe:Cr?*, la partie de la polarisation non linéaire qui influence la propagation d’un

faisceau de fréquence w est
Pyi(w) = eoX®P(w = w+w —w) |E(w)|]> B(w). (B.1)

Le terme y®est un tenseur de rang 4 décrit par une matrice de 81 coefficients indépendants
dans le cas général. Ce nombre est diminué et varie en fonction de la symétrie d’orientation
du milieu considéré [Bou06, Boy92|. En supposant de plus que le champ électrique est polarisé

linéairement, la polarisation du milieu se simplifie et peut s’écrire sous la forme scalaire :

Pt = eo(XVE(W) + X7 |E()[" EW)) = Xess E(W), (B.2)

ol la susceptibilité effective dépendant de l'intensité du champ électrique local est introduite :

Xert = (X + xP[E()[%). (B.3)

Il est alors possible d’introduire d’un indice de réfraction effectif défini par :

n = /1+47Xes, (B.4)

Avec un développement limité a ’ordre 1 de l'indice de réfraction en fonction de l'intensité du
champ :
n = mng+ nal. (B.5)
En identifiant le terme de gauche de B.4, et en négligeant les termes d’ordre 2 en intensité, il
vient :
nd 4 2ngngl = 1+ dmwegx™ + dmweox® |E(w)]?, (B.6)

Ce qui donne une expression approchée de 'indice de réfraction :

n  =mng+nol
ne =+/1+4meox® (B.7)
Ny = —71—5235(3)
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B.1 Origine de l'effet lentille de Kerr

Dans un résonateur laser, un élément auto-focalisant (barreau laser par effet Kerr, ou cristal
doubleur par non linéarités en cascades) va avoir pour conséquence de moduler les zones de
stabilité de la cavité. En effet, pour un faisceau laser dont 'intensité est repartie de maniére non
uniforme dans 'espace, I'effet Kerr va imposer une variation du front d’onde non uniforme. Par
exemple, dans le cas d’un faisceau a profil spatial gaussien, le centre du faisceau plus intense
voit son front d’onde subir un déphasage plus important qu’a la périphérie du faisceau, ce qui
est équivalent a dire que le centre du faisceau traverse une longueur optique plus grande que sa
périphérie. Si ce phénomeéne est intégré sur 'ensemble du faisceau et sur toute la longueur du
milieu Kerr, tout se passe comme si le faisceau laser traversait une lentille de focale variable avec
lintensité laser. Pour traduire 'effet d’autofocalisation d’un faisceau gaussien a 'intérieur d’un
matériau Kerr, le formalisme des matrices ABCD permet de mettre en évidence 1’équivalence
entre milieu Kerr et lentille mince. Au centre du faisceau, I'intensité d’un faisceau gaussien

peut-étre approximée par une parabole :

I(r) = j—jgexp {—z(wio)?] (B.8)
2 j—jg(l—Q(wLo)z), (B.9)

P est la puissance laser et wy la taille du faisceau au waist. Une expression approchée de 'indice

en fonction de la coordonnée radiale r peut alors étre déduite :

n(r) = mng+nal (B.10)
2no P 4AngoP 1

— ng+ 22 __22 —)? (B.11)

4dny P
= - (L2 (B.12)

2,2

ver
= -1, (B.13)
avec vy = # 8:,2: et nj = no+ 2:;}5 . En régle générale, le terme constant % est négligeable

0 0 0 0

devant ng; dans le cas du ZnSe:Cr**, ny = 16 cm?/PW, et pour une intensité créte dans le cristal
de 100 MW /cm? le terme % ~ 3.107% donc n{ ~ ng. Dans 'approximation parabolique du
profil spatial du faisceau laser, I'indice de réfraction est donc lui aussi de forme parabolique
en fonction de r. Dans ces conditions, 'intégration de la déviation d’un rayon lumineux par

un milieu Kerr d’épaisseur L se conclut par 'obtention d’une matrice de transfert de la forme
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[Sie86] :

cos(yL) %sm(wlz) (B.14)

—ngysin(yL)  cos(yL)

Cette formulation est analogue a I'expression de la matrice de transfert d’un élément contenant
une lentille thermique. Lorsque 7L < 1, la matrice de transfert du milieu Kerr se simplifie a

l'ordre 2 en :

cos(yL) %sin(vL) 1 VQQLQ n%
—ngysin(yL)  cos(yL) —npy:L 1 -— #
L L
N 1 Tns 1 0 1 Ing
0 1 —nogy?L 1 0 1

Ainsi la matrice de transfert d’un milieu Kerr est équivalente au produit de trois matrices
décrivant une lentille mince de focale % = ngy?L placée entre deux lames d’épaisseur optique
%, d’ou la notion de “lentille de Kerr”. Il est alors possible d’évaluer la stabilité d’une cavité laser
contenant un milieu Kerr ainsi que 1’évolution de la taille du mode en fonction de l'intensité

par I'intermédiaire du formalisme des matrice ABCD.

B.2 Puissance critique d’auto-focalisation

L’étude analytique de la propagation d’un faisceau gaussien a travers un milieu Kerr dans
I’approximation parabolique de 'indice fait apparaitre une puissance critique d’auto-focalisation
Pt [Boy92, Hua92, Fib00|, qui peut étre physiquement interprétée comme la puissance & partir
de laquelle I'autofocalisation due a 'effet Kerr compense la diffraction '. Cette puissance critique

s’exprime de la maniére suivante :

a\?

P, crit —
8mngns

(B.15)

Le paramétre « est un facteur de correction supérieur ou égal a 1 dépendant des conditions
expérimentales. D’aprés 1’étude théorique [Fib00|, ce paramétre peut varier entre 1.86 et 6.58 en

fonction de la répartition spatiale de I’énergie incidente a 'entrée du milieu Kerr. Le calcul de

1. Le régime particulier de la compensation exacte correspondant au phénomeéne de filamentation [Bra95].
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B.3 Verrouillage de modes passif par effet Kerr (Kerr Lens Mode-locking ou KLM)

la valeur de P, n’est donc qu’indicatif de I'ordre de grandeur de la puissance créte nécessaire
pour obtenir I'autofocalisation. Rappelons en outre que cette valeur ne correspond pas & un seuil
de déclenchement du KLM, ce dernier dépendant d’un éventail plus large de paramétres tels
que la puissance laser, et les paramétres géométriques de la cavité. Dans le cas du ZnSe:Cr?,
pour a 2 2, et A = 2,5 nm, la puissance critique d’auto-focalisation est de l'ordre de P.;; = 100
kW. Si nous nous référons aux études récentes d’expériences de KLM sur ZnSe:Cr** [Ciz09,
Mos08a, Sor09], les puissances crétes intracavité sont de cet ordre de grandeur 2. Dans le cas de
nos expériences, les ordres de grandeur sont les suivants : une puissance moyenne intracavité
typique de 3 W, une cadence de 200 MHz, et une durée d’impulsion de l'ordre de quelques
dizaines de picoseconde. Ces valeurs donnent donc une puissance créte intracavité de 'ordre
de 1 kW, ce qui est a premiére vue trés insuffisant pour induire de 'autofocalisation dans
notre cristal de ZnSe:Cr?*. En conclusion, vu les puissances crétes atteintes par notre dispositif

expérimental, il est raisonnable d’exclure la présence d’effet Kerr optique dans le ZnSe:Cr?+.

B.3 Verrouillage de modes passif par effet Kerr (Kerr Lens
Mode-locking ou KLM)

Le principe du verrouillage de modes par effet de lentille de Kerr est relativement simple. En
effet lorsqu’une impulsion laser se propage dans un milieu Kerr, sa puissance varie rapidement
au cours du temps avec une forte amplitude. La focalisation du milieu Kerr va donc varier,
et par conséquent les zones de stabilité de la cavité vont se déplacer, en méme temps que le
mode laser verra son diamétre varier dans le temps. Connaissant les variations du mode laser
en fonction de la puissance, il est alors possible de moduler en amplitude les pertes de la cavité
en y insérant un diaphragme (“hard-aperture” KLM) d’ouverture plus faible que la taille du
mode laser en régime continu : Fig. B.1 et Fig. B.2. Toute la stratégie consiste ensuite a choisir
judicieusement le diamétre de 'ouverture, ainsi que son emplacement dans la cavité de sorte
que la transmission du diaphragme en fonction de la taille du mode laser soit la plus non
linéaire possible. Ces phénoménes étant liés & une non linéarité de la polarisation électronique
dans le cristal laser, la modulation d’amplitude par lentille de Kerr est quasi-instantanée, ce qui
en fait un outils particuliérement adapté aux impulsions ultra-bréves. De nombreuses études
donnent les outils théoriques du design et de 'optimisation des paramétres de cavité laser
pour l'obtention d’un auto-verrouillage de modes par lentille de Kerr [Her94, Geo92]; le cas du

Ti:Sapphire a été approfondi a la fois théoriquement et expérimentalement dans les travaux de

2. Dans le cas du travail de Cizmeciyan [Ciz09], la puissance moyenne de sortie est de 40 mW, pour un
coupleur de 99 %, une durée d’impulsion d’environ 100 fs, et une cadence d’environ 100 MHz, ce qui donne une
intensité créte intracavité de 'ordre de 400 kW.
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Chapitre B - Verrouillage de modes par effet Kerr.

Cerullo et Magni [Cer94, Mag93a, Mag93b, Mag96|, de méme que le ZnSe:Cr?* [Kal95, Kal03].

1dw

- (variation
P p=0

Ces travaux mettent en evidence le role critique que joue le paramétre 6 = (

relative du waist laser sur le diaphragme obturateur en fonction de la puissance laser créte) sur
les conditions d’obtention du KLM.

/A\r/ BRENy

(a) Mode laser sans lentille de Kerr (b) Mode laser avec lentille de Kerr

FIGURE B.1: A faible puissance Ueffet Kerr est absent, et le diaphragme obstrue une partie du faisceau
B.1la. A forte puissance le faisceau laser s’autofocalise, le mode laser change de diamétre
et n’est plus diaphragmé B.1b. Dans une telle configuration, le diaphragme favorise le
fonctionnement impulsionnel du laser par rapport au fonctionnement en continu par
modulation des pertes subies par le faisceau.

pump beam

F1GURrE B.2: Configuration standard d’un résonateur pour l'obtention de KLM (d’aprés [Cer94|).

1 dw

Pour une configuration donnée, le parameétre § = ( ) est maximum sur les miroirs
=0

plan Mjet My [Mag93b| d’oui le positionnement des obturateurs Sjet Sa. Dans une telle
configuration, les parameétres critiques expérimentalement ajustables du KLM sont la
distance z entre les miroirs concaves Mz et My, et la position = du cristal laser.

Expérimentalement, il est possible d’obtenir I’auto-déclenchement passif du KLM sans méme
I'utilisation d’un diaphragme solide & Dintérieur de la cavité®. Dans ce cas, la modulation
d’amplitude ne se fait pas par l'intermédiaire d’une transmission variable et non linéaire a
travers un diaphragme, mais par la non-linéarité du recouvrement spatial entre le mode laser
et le faisceau de pompe en fonction de la puissance laser. Le formalisme théorique associé a ce

phénoméne est nettement plus complexe, puisqu’il s’agit d’intégrer sur la longueur du cristal

3. Pour le ZnSe:Cr?™ les travaux expérimentaux suivants ’ont montré : [Mos08a, Sor09, Ciz09].
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B.3 Verrouillage de modes passif par effet Kerr (Kerr Lens Mode-locking ou KLM)

laser le recouvrement entre le faisceau laser et une fonction de gain variable spatialement, et
éventuellement temporellement. En la matiére, les travaux de Herrmann |Her94| proposent un
formalisme théorique lié au recouvrement spatial entre le mode laser et le faisceau pompe.
Dans ce cas, le faisceau de pompe joue un double réle : transversalement le faisceau de pompe
peut étre vu comme un diaphragme (en dehors du faisceau de pompe, pas de gain, la pompe
joue alors le méme role qu’une ouverture dont la transmission serait gaussienne avec des pertes
augmentant radialement), et longitudinalement, laser et pompe ne diffractent pas de la méme
maniére, le gain variant en conséquence avec le recouvrement des faisceaux.

L’obtention d’une émission pulsée par KLM requiert donc un dimensionnement et une op-
timisation des paramétres de cavité en vue d’obtenir une transmission équivalente du systéme
{milieu Kerr + diaphragme} ou {milieu Kerr + zone de pompage} la plus non linéaire pos-
sible en fonction de l'intensité laser. Sans entrer dans les détails d’un tel dimensionnement, les

conditions favorables au KLM sont résumées ci-dessous :

1. Régler le tirage des différents élément du laser (miroirs, cristal ...) de sorte que la cavité soit

en bordure d’une zone de stabilité en continu. Cette condition favorise de larges variations

1dw

relatives de taille du faisceau : il s’agit de maximiser le paramétre § = <w i

) en valeur
p=0

absolue.

2. Se rapprocher d’une configuration de cavité symétrique [Cer94, Mag93b|. Cette condition
a pour effet de maximiser la tolérance sur la condition précédente, et de favoriser 'auto-
déclenchement du KLM. En effet, se placer en bordure de zone de stabilité requiert une
certaine tolérance sur les paramétres géométriques de la cavité, celle-ci devant étre a la

fois stable en continu et en régime de KLM.
3. Travailler avec des tailles de waist trés petites, afin de maximiser 1'effet Kerr.

Dans le cas de la cavité laser que nous avons utilisée, s’il est toujours possible de se placer en
bordure de stabilité, les conditions 2. et 3. ne sont pas remplies. En effet notre cavité n’est pas
symétrique, et notre taille de waist dans le cristal laser est relativement importante par rapport
aux expériences de KLM reportées dans la littérature : 65 pm de waist contre 32 pm par exemple
dans [Ciz09]. Expérimentalement, lors de nos trés nombreux essais en continu sur différentes
configurations de cavité et différents cristaux, nous n’avons pas observé de verrouillage de modes

par la simple présence d'un cristal laser de ZnSe:Cr?*.
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Chapitre B - Verrouillage de modes par effet Kerr.
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Annexe C

Laser en incidence normale

Le fait de mettre un cristal non traité en incidence normale ou quasi-normale peut avoir
des effets négatifs. Parmi ces effets nous pouvons citer I'apparition de sous cavités qui peuvent
rendre 1’émission laser multimode, ou encore 'augmentation des pertes de cavité par le biais
des pertes de Fresnel aux interfaces. Notre objectif n’est donc pas directement la réalisation
d’un laser contenant un cristal en incidence normale, mais de nous mettre dans un premier
temps dans des conditions favorables du point de vue stabilité.

Le fait d’utiliser un cristal en incidence normale a une autre conséquence trés particuliére.
Comme nous l’avons dit dans le Chap. 3.2.2 concernant le laser de pompe, le Cr?>*:ZnSe est un
trés bon absorbant saturable pour le laser Tm3":YLF. Par ailleurs, le fait de mettre le cristal
de Cr?T:ZnSe non traité en incidence normale au waist du faisceau de pompe va se traduire par
un retour de lumiére a la fois intense (du fait de I'indice élevé du ZnSe n = 2,45 correspondant
a un coefficient de reflexion de Fresnel d’environ 18 %), adapté spatialement, et variable, du
fait de la dépendance de I’absorption du Cr?*:ZnSe avec l'intensité de pompe. Ce retour de
lumiére a alors pour effet de déclencher passivement le laser de pompe Tm3":YLF. Dans un tel
régime couplé entre le laser et la pompe, le Cr?T:ZnSe oscille donc en Gain-Switch et non en
continu. La Fig. C.1 donne les caractéristiques temporelles de ce régime couplé.

L’exemple montré ici est celui du cristal Gel. La largeur & mi-hauteur des impulsions du
laser Tm3":YLF déclenché est typiquement de 350 ns, et celle des impulsions Gain-Switch du
Cr?*:ZnSe d’environ 90 ns avec un taux de répétition variant entre 5 kHz et 10 kHz. En réalité
I’émission du laser de pompe dans ce régime est trés instable, la durée des impulsions ainsi que la
période des impulsions variant trés fortement dans le temps. L’émission du Cr?*:ZnSe suit donc
ces instabilités de cadence et de durée d’impulsion. Afin d’éviter ce régime de fonctionnement,
nous avons dans un premier temps légérement incliné le cristal laser de sorte que le retour

de pompe ne soit plus dans alignement du laser Tm3+:YLF. De cette maniére, le laser de
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Chapitre C - Laser en incidence normale
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FIGURE C.1: Premiers essais de cavité Cr2t:ZnSe. Résultats de Gain-Switch sur le cristal Gel

pompe n’est plus perturbé par le retour, et I'émission du Cr?*:ZnSe peut se faire en continu.
La Fig. C.2 illustre la différence entre le régime Gain-Switch et le régime CW en termes de
puissance de sortie. En régime purement continu, le seuil du laser est légérement augmenté, et
que lefficacité passe a 8%, au lieu de 12 % en régime de Gain-Switch.
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FIGURE C.2: Caractéristique en puissance en incidence normale et quasi-normale. Cristal Gel. Dans
les deux cas le coupleur de sortie est OCy = 0.925. L’incidence quasi-normale correspond
a un décalage du cristal laser de 1° par rapport a l'incidence normale.
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Annexe D

Ombroscopie

Afin de mieux visualiser les zones du cristal ol s’opére 'effet de dépolarisation présenté au
Chap. 3.2.3, nous avons mené une expérience d’ombroscopie du cristal placé entre analyseur
et polariseur croisés. Cette expérience a été réalisée a I'Institut Néel de Grenoble. Le schéma
expérimental utilisé est représenté Fig. D.1. L’ombroscopie consiste a éclairer le cristal étudié
par un faisceau laser polarisé et uniforme en intensité. Le cristal est placé entre polariseur et
analyseur croisés, réglés avant insertion de I’échantillon, afin de pouvoir mesurer d’éventuels
effets de dépolarisation ou de biréfringence. La face de sortie du cristal est ensuite imagée sur

une caméra CCD pour acquisition.

Filtrage polariseur analyseur
spatial
HeNe P . . CCD

| |} |}
] : 0B
L L
| L L
] ]
m Crz:ZnSe m

FIGURE D.1: Schéma de I’expérience d’ombroscopie. Le laser HeNe est filtré spatialement par un sys-
téme lentille {convergente + diaphragme} afin d’éliminer les hautes fréquences spatiales
et d’obtenir un éclairement homogeéne du cristal étudié.

La Fig. D.2 donne la figure d’ombroscopie obtenue pour le cristal Pil lorsque polariseur et
analyseur sont alignés (Fig. D.2a) puis croisés (Fig. D.2b).

Sur I'ombroscopie de référence, les défauts présents sur la face arriére du cristal Pil appa-
raissent. Dans le coin supérieur gauche, par exemple, se situe une zone noircie qui correspond
a un endommagement du cristal rendant cette zone inutilisable pour l'oscillation laser. La pré-

sence de nombreux petits endommagements locaux laisse penser que les sauts de mode observés
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Chapitre D - Ombroscopie

el mm

(a) Référence. Polariseur et analyseur alignés (b) Polariseur et analyseur croisés

FIGURE D.2: Ombroscopie du cristal Pil. Les pointillés verts délimitent les bords du cristal. Les ni-
veaux de coloration entre les deux figures ne sont pas comparables. L’ombroscopie de
référence étant beaucoup plus intense, il est nécessaire d’atténuer le flux avant acquisi-
tion sur la caméra.

expérimentalement en sortie du laser correspondent a des défauts de polissage. La figure d’om-
broscopie en polariseur et analyseur croisés est tres particuliere puisqu’il y a de larges zones
ou I’'He-Ne n’est pas éteint par ’analyseur aprés avoir traversé le cristal. La taille de ces zones
est cohérente avec 'expérience précédemment réalisée avec le faisceau HeNe focalisé illustrée
Fig. 3.21, ou des zones de changement de polarisation de 'ordre du millimétre ont pu étre
mesurées. La présence de ces zones suggére que la polarisation de I’'He-Ne a localement été

modifiée sous l'effet d’une biréfringence parasite.

Nous avons par ailleurs enregistré la figure d’ombroscopie entre polariseur et analyseur
croisés pour différentes orientation du systéme {polariseur + analyseur}. Les résultats obtenus

lors de I'expérience sur le cristal Pil sont compilés sur la Fig. D.3.

Il existe bien une structure orientée de la biréfringence dans le cristal étant donné que sur
toutes les acquisitions, les zones de dépolarisation apparaissent toujours dans une direction
parralléle aux arétes verticales du cristal de Cr?*:ZnSe. Par ailleurs, lorsque la polarisation de
la lumiére est modifiée, la figure d’ombroscopie est elle-méme modifiée. Il semble également se
dégager une certaine structure dans la succession des figures d’ombroscopie comme suggéré sur

la Fig. D.3 ol les mémes motifs se répétent aprés une rotation de 80°.

L’origine de cette biréfringence résiduelle n’a pas pu étre complétement caractérisée, mais
le fait que les zones de dépolarisation apparaissent majoritairement dans la méme direction
(lignes verticales sur la Fig. D.2b) suggére que cette biréfringence est le résultat d’une contrainte
excercée sur le cristal. Il est par exemple possible que les contraintes mécaniques exercées sur

le cristal au moment de la croissance, de la découpe ou encore du polissage aient induit une
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FIGURE D.3: Images d’'ombroscopie du cristal Pil pour différentes orientations du systéme {polariseur
+ analyseur croisés}. Chaque acquisition est séparée de la précédente d’une rotation de
40°.
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Chapitre D - Ombroscopie

biréfringence de surface sur les faces du cristal de ZnSe:Cr?*.

Ainsi, lexpérience d’ombroscopie entre polariseur et analyseur croisés nous a permis de
confirmer macroscopiquement I’observation faite sur le changement de polarisation d’un faisceau
He-Ne focalisé aprés avoir traversé notre cristal laser Pil. L’effet moyen sur la polarisation est
cependant minime vue la faible portion du flux HeNe qui n’est pas éteinte par Panalyseur (de
lordre de 0.1 %). Cette biréfringence de contrainte acquise par le cristal laser ne constitue donc

pas un inconvénient pour la source laser.
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Annexe E

Procédures d’alignement

Cette annexe a caractére pratique donne quelques éléments de procédure utilisés lors des

alignements des différents dispositifs présentés dans ce manuscrit de thése.

Cavités OPO synchrones

Parmi les montages expérimentaux étudiés dans ce manuscrit, les cavités OPO synchrones
sont sans doute les plus “simples” a aligner. En effet, & partir du moment ou le trajet des
faisceaux est bien matérialisé, le fait que les cavités soient grandes! rend l'alignement rapide-
ment convergent. Dans ce type de cavité, le seul véritable point critique est I’adaptation de la
longueur de la cavité OPO au taux de répétition de la pompe (condition de synchronisme).

Pour la cavité SP-OPO PPLN, la matérialisation du trajet est directement réalisée grace au
doublage de fréquence (parasite) de la pompe qui fourni un faisceau vert a 532 nm d’intensité
suffisante pour étre visible sur ’ensemble du trajet aller-retour dans la cavité.

Pour la cavité SP-OPO ZGP, la matérialisation du trajet est réalisée & l'aide d’un laser
d’alignement He-Ne. La premiére étape consiste a superposer au mieux le faisceau pompe
(complémentaire du SP-OPO PPLN autour de 2,35 pm) sur le faisceau He-Ne. Cette étape
peut étre faite d’abord grossiérement, a 1’aide du résidu de vert & 532 nm qui sort de la cavité
PPLN, et dont la propagation peut étre considérée comme voisine du complémentaire de 'OPO,

puis de maniére plus précise en utilisant une caméra pyroéléctrique 2. La seconde étape consiste

1. Le taux de répétition de 76 MHz correspond & une longueur optique d’environ 4 m.

2. Cette étape de superposition de la pompe sur I’'HeNe est fait dans les conditions de focalisation de la
pompe dans ’OPO. On notera que du fait de la taille importante des cavités, il est nécessaire d’adapter, méme
grossiérement, la taille du faisceau HeNe & celle du faisceau pompe. Pour cela différentes méthodes peuvent
étre mise en ceuvre : soit I’HeNe est injecté dans la cavité par I'un des bras collimatés de la cavité OPO, dans
ces conditions on utilise directement les focalisations par les miroirs concaves, soit on utilise une lentille de
focalisation de I’'HeNe (qui peut étre directement la lentille de la pompe) pour entrer par le bras focalisé de
I’OPO contenant le cristal non linéaire.
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Chapitre E - Procédures d’alignement

a aligner la cavité ZGP par autocollimation sur ’'He-Ne sans le ZGP, qui absorbe tout le rouge.
Une fois les miroir positionnés, le ZGP est placé par autocollimation sur I’He-Ne sur une des
faces du cristal. En supposant que les face du cristal sont paralléles, on considére alors que
la cavité est alignée. L’intérét de 'accord de phase angulaire en type II, et pour 6 = 90°,
est que l'angle de walk-off est nul. La méthode d’alignement décrite précédemment est alors

relativement précise.

Cavité laser ZnSe:Cr?*

L’alignement de la cavité ZnSe:Cr?T se fait de la méme maniére que celui de la cavité SP-
OPO ZGP, a la différence que l'alignement complet peut se faire en présence du cristal laser,
ce dernier étant suffisamment transparent dans le rouge. La difficulté de I'alignement provient
de la présence de nombreuses réflexions secondaires de I’He-Ne sur les différents éléments de
cavité, qu’il s’agit d’identifier au mieux. De plus, le trajet principal qui matérialise ’aller-retour

du faisceau laser n’est pas nécessairement le plus intense (pour 1’'He-Ne).
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Annexe F

Détection en régime de comptage de
photons dans I'infrarouge par détection a
deux photons non-dégénérée dans

’arsenure de gallium (article)

Avant-propos

L’article qui suit est le fruit d’un travail annexe effectué a TONERA en collaboration avec
Fabien Boitier dans le cadre de son travail de thése [Boil0]. Il porte sur la réalisation et 'étude
d’une détection infrarouge large bande dans le domaine Télécom (1.3 pm - 1.55 pm) en régime
de comptage de photons, basée sur une absorption a deux photons non dégénérée dans un pho-
tomultiplicateur GaAs. L’objectif est de proposer une méthode de détection simple et trés large
bande pour des flux de photons faibles (comptage de photons). Le travail présenté ici illustre
quelques propriétés trés intéressantes du GaAs : sa forte efficacité quantique, son coefficient
d’absorption & deux photons élevé et un gap direct, en font un outils particuliérement adapté
a la détection a deux photons en régime quantique. Par ailleurs son large gap électronique
autorise une large bande de détection (démontrée ici entre 1520 nm et 1600 nm) contrairement
aux techniques d’up-conversion par non-linéarités d’ordre deux limitées par la bande passante

des matériaux non linéaires utilisés.
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We report on infrared quantum counting of photons at optical communication wavelengths based on
nondegenerate two-photon absorption in a GaAs photomultiplier tube. The detected photon energy
is lower than the GaAs band gap and the energy difference is complemented by a high intensity
pump field. This detection setup is simple, compact, has a broad spectral bandwidth, and benefits
from the intrinsic low noise and dark counts of large band gap semiconductor junctions. © 2009
American Institute of Physics. [DOI: 10.1063/1.3089380]

There is a strong interest to develop quantum informa-
tion applications, such as quantum cryptography,1 at optical
communication wavelengths (1.3—1.55 wm) in order to ease
their incorporation in existing optical fiber network.” Current
detectors at such wavelengths are based on InGaAs/InP ava-
lanche photodiodes (APDs) (quantum efficiency >15%) and
still suffer from high dark count rates (up to 10°/s at room
temperature), partly due to the narrow semiconductor band
gap.3 Silicon and GaAs based detectors display higher quan-
tum efficiencies (>60% for Si at its responsivity peak) and
lower dark count rates due to their higher band gap, but
remain unable to directly detect photons at optical commu-
nication wavelengths. This limitation has recently been cir-
cumvented by use of frequency upconversion in a quadratic
nonlinear crystal, followed by detection in a Si APD.* This
technique displays high quantum efficiencies (>40%) but
suffers from a number of intrinsic drawbacks. For instance,
the detection optical bandwidth is very small because of the
stringent phase matching conditions imposed by quadratic
parametric interactions.

Revisiting a proposition of infrared quantum counters
(TIRQCs) made by Bloembergen in the late fifties,” it has been
recently proposed to use a third order nonlinear process, i.e.,
nondegenerate (ND) two-photon absorption (TPA),® for in-
frared photon detection in Si APD at room temperature.
ND-TPA involves an allowed second order quantum excita-
tion of energy fiw,+fiw,, while first order excitations of en-
ergies fiw, (signal photon) and 7w, (pump photon) are for-
bidden, e.g., for energy conservation considerations. In an
illustrative way, ND-TPA in semiconductors can be figured
out as a transition of an electron from a valence band state to
a “virtual” state within the gap of energy E,, at an energy
fiw, above the initial state (Aw,<E,). It is then followed by
a transition of energy fimw,<E, to a final real state in the
conduction band [Fig. 1(a)], in so much as fiw+hiw,>E,.
Electron-hole pairs are thus created by TPA and give rise to
a photocurrent. In IRQCs, the noise is hopefully determined
by the large band gap materials, through a thermally acti-
vated dark current e %" instead of e~"“*T. The advantages
of this detection scheme are potentially many, such as (i) the
experimental setup is simple and compact and (ii) no phase

YElectronic mail: emmanuel.rosencher @onera.fr.
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matching schemes are necessary since the process does not
involve parametric interactions of propagating fields.

In the original Bloembergen’s suggestion, the intermedi-
ate level is an excited level of a transition group ion,** i.e.,
not a virtual state. As a consequence, this scheme involves a
doubly resonant condition on the intermediate and the final
states, resulting in a limited detection bandwidth. No such
resonance conditions are required in our scheme since the
intermediate level is virtual, while the initial and final states
are distributed over energy bands. Moreover, the thermal oc-

(a)
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FIG. 1. (Color online) (a) Infrared quantum counting by ND-TPA. A pump
photon from a high intensity beam promotes a valence band electron to a
virtual state in the semiconductor gap. A second photon (signal) completes
the transition to a real conduction band state. The electron is then acceler-
ated in the space charge region, emitted above the vacuum energy level and
induces a photocurrent. (b) Experimental setup: two nearly collimated
beams are combined using a BS. Parasitic high energy (short wavelength)
photons are filtered out by a high pass filter. Beams are focused through an
aspheric lens (Asph. L) on a GaAs photocathode. The pump beam area on
the GaAs detector is chosen far larger than the signal one in order to (i)
minimize nonlinear absorption effects due to the pump beam and to (ii)
stabilize the overlap between the two beams against vibrations.
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cupancy of the real intermediate level in Bloembergen’s
IRQC should lead to a detrimental /%" thermally acti-
vated dark current under optical pumping.9

An important condition for an efficient detection scheme
is that the pump photon energy 7w, has to be lower than the
semiconductor midgap so that no degenerate (D)-TPA is ex-
pected in spite of the high pump intensity. Three photon
absorption process being far less likely than TPA, no photo-
current is expected to be induced by the pump field in the
semiconductor device.' Consequently, ND-TPA is desired
with o;> w,. Thorough theoretical derivations can be found
in Ref. 11, for instance. In this letter, infrared quantum
counting using ND-TPA has been implemented in GaAs,
which is a good candidate for TPA, being a direct band gap
material with a higher TPA coefficient than Si.”? Signal pho-
tons at 1.55 wm are detected in a GaAs photocounting mod-
ule, the supplementary photon energy being provided by a
1.9 um laser pump source.

The experiment set up is described in Fig. 1(b). The low
intensity signal beam originates from an Er’** doped fiber
amplified spontaneous emission source (20 nm FWHM-
BT1200 Photonetics). The high intensity 1.9 pm pump laser
is provided by a 6 nm full width at half maximum (FWHM)
Tm?* laser. The beams are combined on a 50/50 beam split-
ter (BS). A thick (4 mm) Si wafer is used to filter out any
parasitic radiation at wavelengths shorter than 900 nm in
order to eliminate any direct absorption in the GaAs photo-
tube. Beams are then focused on a H7421-50 Hamamatsu
GaAs phototube, as suggested in Ref. 13. In such a device,
the electrons created by TPA are captured and accelerated by
the GaAs space charge region, emitted into vacuum and am-
plified through electron multiplication. This mechanism re-
sults in a very low dark count rate (40 dark counts/s). These
dark counts will be subtracted in the following experiments.
In order to (i) minimize unwanted nonlinear absorption ef-
fects due to the pump beam (e.g., three photon absorption)
and (ii) stabilize the ND-TPA signal against vibrations, the
signal beam is tightly focused on the GaAs photocathode
with a 5 wm diameter spot, while the pump spot is larger
(50 wm in diameter), largely enclosing the signal one. Each
measurement was done by averaging 200 points accumulated
during 100 ms.

In a semiclassical approach, the mean number of photo-
electrons (n) emitted from the GaAs space charge region is
given by5

() = (s, )+ ) + (s ) = MuP3 + 1P+ 7, PPy, (1)

where (n,,) and (n, ,) are photocounts due to D-TPA from
the signal and pump beams, respectively, while (n, ) is the
one due to ND-TPA. P and 7 represent power and efficiency
associated with their sources in the subscript. The D and ND
efficiencies are linked to TPA quantum coefficient 8 and spot
size area by11

7 By and 7, _Bsp_ 2)
(Ss)GaAs (Ss N Sp)GaAs

where S, and §;N S, designate the signal and pump-signal
beam intersection areas on the GaAs detector, respectively.
Figure 2 explores experimentally the different behaviors
predicted by Eq. (1). First, Fig. 2(a) displays the count rate as
a function of the pump beam power when no signal beam is
present (P;=0 W). The quadratic behavior indicates residual
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FIG. 2. (Color online) (a) D pump TPA count rate (n, ,) as a function of the
pump power (subtracted on the following graphs). (b) Measured D- and
ND-TPA photocounts {n, ,+7; ;) due to signal photons at various fixed pump
powers as a function of the signal power: the black star (solid red line)
represents experimental photocounts (extrapolated fitted) when no pump is
used (i.e., D-TPA). The inset shows the amplification due to ND-TPA effect
compared to the D-TPA signal alone.

D-TPA. This is unexpected since the pump photon energy is
supposedly too small (0.65 eV) to induce TPA in GaAs
(E,/2=0.71 V). However, compared to D-TPA at 1.55 um
[red solid line in Fig. 2(b)], the efficiency of the former ef-
fect is far smaller than the latter one, indicating a parasitic
TPA mechanism at 1.9 um on real defect states in the GaAs
band gap (deep levels, Urbach tails, etc.) Second, Fig. 2(b)
displays the count rates as a function of the signal power for
different pump powers. On this figure, the count rates due to
the pump beam alone (inf)) as determined on Fig. 2(a) has
been subtracted so that this figure shows the signal contribu-
tion to the D (red curve) and ND-TPA ((n)—(n, ,))=((n, )
+(n, ). Clearly, the presence of the pump amplifies greatly
the TPA count rate (up to a factor of 300), which is evi-
denced in the inset of Fig. 2(b). This enhancement gradually
decreases with increasing signal beam power when D-TPA
outperforms ND-TPA count rate.

The ND-TPA contribution to the global counting rate is
thus determined by subtracting the 1.55 wm D-TPA one [red
solid line in Fig. 2(b)], yielding (n, ,)=(n)—((n, ) +(n, ).
The result is displayed in Fig. 3(a), which thus shows the
variation in the ND-TPA count rate as a function of the signal
power and for different pump powers. The variation is in-
deed linear, as expected from Eq. (1). Moreover, the evolu-
tion of the ND-TPA count rate as a function of the signal
wavelength is investigated over more than 80 nm [see inset
of Fig. 3(a)]. The smooth evolution of the ND-TPA count
rate follows the variation in the TPA coefficient 8 when
fiog+fiw, approaches the band gap energy and indicates a
broadband detection mechanism, i.e., no phase matching
condition has to be fulfilled. Then the value of the ND-TPA
efficiency 7, is determined by calculating the experimental
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FIG. 3. (Color online) (a) ND-TPA photocounts (n ,) as a function of the
signal power for different pump intensities. The two solid lines represent a
linear (slope 1) and a quadratic (slope 2) evolution profile. The inset dis-
plays the ratio {n,)/(n,,) at fixed pump and signal power for different
signal wavelengths. (b) ND-TPA normalized efficiency for different pump
and signal intensities.

values of 7, ,=(n)—(n,)—(n,,))/ PP, The Gaussian dis-
tribution of the beams is taken into account in the overlap
calculation. The results are shown in Fig. 3(b) for different
values of pump and signal beam powers. The quantum effi-
ciency is found to be 107!°% in our experimental conditions.
This corresponds to a roughly constant TPA quantum effi-
ciency in the 7, ,,~ 2X 107 cm*/W? for pump power up to
3.5X 10> W/cm? and decreases for higher pump power,
most probably because of thermal heating effects occurring
within the detector.

This efficiency is quite low for this proof-of-principle
experiment but there is a huge potential of improvement for
this technique. First, the effective interaction length where
the TPA electron-hole pairs are collected and emitted is very
small (few micrometers). This interaction distance can be
easily enhanced by at least three orders of magnitude in a
waveguide detector.'* Second, the pump field intensity is low
in our experiment. It can be enhanced by at least three orders
of magnltude in a waveguide geometry (typically few
10 W/ cmz) or microcavities, -~ even more for ps pulses.
Finally, the ND-TPA coefficient 7, can be enhanced in a

Appl. Phys. Lett. 94, 081112 (2009)

great way, using resonant three-level quantum well infrared
detectors, but at the expense of the optical bandwidth."®

In summary, we have demonstrated IRQC in the optical
communication wavelength range in a large band gap mate-
rial such as GaAs. The complementary amount of energy
necessary for infrared photon absorption in GaAs is provided
by a high-power pump beam, yielding a ND-TPA photocur-
rent. It is thus possible to capitalize on the low noise prop-
erty of large band gap materials (such as GaAs or Si) for
detecting low energy photons. Quadratic upconversion
schemes are still providing much higher quantum efficien-
cies. However, this ND-TPA technique offers great potential
capabilities. First, the virtue of this technique is that the con-
version detection is performed in a single semiconductor de-
vice rather than in a bulky nonlinear crystal-detector scheme.
Second, the mechanism offers a large detection optical band-
width since the detection mechanism does not involve strin-
gent phase matching conditions. Finally, the detection effi-
ciency can be largely enhanced using guided wave or
microcavity structures as well as quantum engineered two
photon resonant structures.
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Jean-Baptiste Dherbecourt

Processus non linéaires pour la génération d’impulsions picosecondes largement

accordables dans l’infrarouge moyen

Résumé : De nombreuses applications, telles que la spectroscopie résolue en temps, requiérent de déve-
lopper de nouvelles sources laser, qui émettent des impulsions courtes et accordables dans l'infrarouge
moyen. Dans ce domaine, 'optique non linéaire apporte un grand nombre de solutions. D’ une part les
processus de conversion de fréquence permettent d’envisager I'extension du domaine spectral couvert
par les sources laser. D’autre part les spécificités des processus non linéaires permettent d’envisager
la. création de fonctions optiques rapides. Dans ces travaux, nous mettons a profit ces deux aspects
a travers la réalisation de dispositifs originaux de génération d’impulsions picosecondes. La premiére
contribution de la thése est la réalisation d’une source OPO & pompage synchrone basée sur un cristal
de ZGP émettant des impulsions picosecondes dans la bande 3,8 pm- 5,6 pm. Les performances des
différents étages de conversion sont discutées & la fois par des considérations expérimentales et numé-
riques. La seconde contribution est le développement d’une source laser ZnSe:Cr?t 4 modes verrouillés
par un dispositif de miroir non linéaire d’ordre 2 & base de PPLN, accordable dans la bande 2,45 pm
- 2,55 nm. Le miroir non linéaire est tout d’abord caractérisé en dehors de la cavité laser, puis le
verrouillage de mode du laser est expérimentalement réalisé. Nous proposons enfin de généraliser la
fonction miroir non linéaire en donnant les conditions d’obtention d’un verrouillage de modes par la
modulation combinée de 'amplitude et de la phase de 'onde laser.

Mots-clés : laser; oscillateur paramétrique optique; infrarouge; picoseconde; verrouillage de modes;
miroir non linéaire; doublage de fréquence; effet Kerr optique; non-linéarités en cascade; PPLN; ZGP;
ZnSe:Cr?t.

Nonlinear processes for mid-infrared widely tunable picosecond pulses generation

Abstract: Many applications, like time-resolved spectroscopy, require the development of new coherent
light sources emitting tunable short pulses in the mid-infrared. In this field, nonlinear optics offer
particularly attractive solutions. First of all, the parametric generation process allows extension of
the spectral coverage of conventionnal laser sources. Secondly, nonlinear processes display specific
properties, which can be controlled in order to create original fast optical functions. In this work, we
use these properties to realize picosecond pulses generation devices. We begin with the realization of
a synchronously pumped OPO based on a ZGP crystal, emitting tunable picosecond pulses in the
3,8 pm- 5,6 nm spectral range. The performances of the different conversion stages are discussed from
experimental and numerical considerations. Then we adress optical sources including a laser medium
and a nonlinear crystal. We build a nonlinear mirror using a PPLN crystal and insert it in a Cr?*:ZnSe
laser to produce tunable picosecond pulses by passive modelocking in the 2,45 pm - 2,55 pm range.
The nonlinear mirror is designed and characterized in an extracavity experiment, then we detail the
mode-locking experiment. Finally, we generalize the nonlinear mirror concept, by proposing means of
getting passive mode-locking by combination of amplitude and phase modulation in the laser cavity.
Keywords: laser; optical parametric oscillator; infrared; picosecond; modelocking; nonlinear mirror;
second harmonic generation; optical kerr effect; @ cascading; PPLN; ZGP; Cr2t:ZnSe.
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