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ABSTRACT

This thesis presents an experimental study of parametric amplification in the
femtosecond time domain. Two main applications were targetted. The first and foremost
was the development of a femtosecond source tunable throughout the visible spectrum.
The second was the use of an optical parametric amplifier as an ultrafast amplifying gate

to perform imagery in diffuse media.

In order to pursue these studies, we built a titanium-sapphire femtosecond laser
chain. The output pulses at 780 nm had a pulselength on the order of 100 fs and
energies above 1 mJ at a repetition rate of 20 Hz. The resulting peak powers, on the

order of 10 GW, were sufficient to produce strong nonlinear effects.

We first carried out studies on conical emission accompanying continuum
generation in solid media. The analysis of our observations using known theories such
as Raman generation, four-wave mixing and the Cerenkov effect lead us to conclude that

there is currently no known theory that completely describes this phenomenon.

We then constructed an optical parametric amplifier which acted as a coherent
femtosecond source tunable throughout the visible spectrum (470 nm - 700 nm) and
capable of emitting subpicosecond pulses of energies greater than 4 1J. We compared
its performance to that of a parametric amplifier injected by a spectral continuum. This
second source produced pulses that were shorter (200 fs) but less energetic (1 puJ) and

less stable.

Finally, we used a degenerate parametric amplifier to detect a grid through 20 mean
free paths of an aqueous solution of latex microspheres with a resolution on the order of
100 um. We thereby demonstrated the feasibility of using parametric amplification to

perform imagery in diffuse media.
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Introduction



Depuis l'avénement des lasers femtosecondes il y a une dizaine d'années, on a vu une
prolifération exceptionnelle de ces sources en méme temps qu'un progres rapide dans le
développement de la technologie. Aujourd'hui, on trouve des systemes fiables capables de
délivrer des impulsions de durée inférieure & 100 fs et avec des puissances crétes de plusieurs
dizaines de térawatts. Ils ont méme atteint un niveau de fiabilité qui leur permet d'€tre

commercialisés.

Parallelement a la mise au point des lasers a impulsions ultrabréves, on étudie
actuellement l'application de ces impulsions intenses a un grand nombre de domaines tels la
spectroscopie et l'optique non linéaire. Les lasers femtosecondes sont en fait des outils tres
bien adaptés a I'¢tude de nombreux phénomenes ultrarapides, mais sont limités par le fait qu'ils
ne fonctionnent que dans une bande spectrale limitée. Pour de nombreux utilisateurs, il est
indispensable de pouvoir adapter la longueur d'onde de la source 2 leur application et le laser

seul ne leur est que de peu d'usage.

Leur souhait est donc de disposer d'une source cohérente d'impulsions bréves qui soit
également largement accordable en longueur d'onde. Pour cela, on peut envisager deux
solutions principales: la production d'un continuum spectral et l'utilisation d'effets
paramétriques. Méme si le continuum spectral est utilisé depuis plus de 20 ans, les mécanismes
de sa production ne sont toujours pas bien compris. Il présente également plusieurs
inconvénients li€s au contrdle du profil spatial et a la filamentation. De nos jours, les
recherches sur l'accordabilité sont plutdt axées sur les effets paramétriques qui permettent la

production d'impulsions plus propres a des longueurs d'onde données mais accordables.

L'extension des études sur les effets paramétriques au régime femtoseconde engendre de
nouveaux problémes et considérations liés a la faible durée des impulsions et au large spectre
qui leur sont associés. En revanche, les puissances crétes énormes menent aisément a de fortes
non lin€arités qui peuvent par exemple étre exploitées pour réaliser des amplificateurs optiques
avec des gains supérieurs 2 104. L'amplification paramétrique en régime femtoseconde
présente ainsi un intérét supplémentaire 4 cause de son comportement en porte ultrarapide
amplificatrice. Cette propriété nous a permis d'initier des études sur son application a

l'imagerie en milieu diffusant.

Ce mémoire est donc consacré a I'étude de sources cohérentes en régime femtoseconde et
vise en particulier I'utilisation de l'amplification paramétrique pour permettre a ces sources
d'étre largement accordables en longueur d'onde. Il aborde la réalisation d’une source laser

femtoseconde, une bréve étude de la génération d'un continuum de lumiére blanche, le
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développement d'un amplificateur paramétrique optique et son application a la réalisation d'une
source femtoseconde accordable dans le visible et & I'imagerie en milieu diffusant. Il est

organisé de la maniere suivante.

Dans le chapitre I, nous présenterons la chaine laser femtoseconde que nous avons
construite afin de nous permettre de poursuivre nos recherches. Cette chaine, composée d’un
oscillateur et d’un amplificateur, utilise comme milieu & gain un cristal de saphir dopé au titane.
Nous décrirons les principes fondamentaux du fonctionnement de cette chaine laser: la
production d'impulsions bréves a partir d'effets non linéaires du troisi¢me ordre et leur
amplification jusqu'a des puissances crétes élevées par la technique d'amplification

d'impulsions a dérive de fréquence.

Le chapitre II sera ensuite consacré & I'étude de la génération d'un continuum de lumiere
blanche femtoseconde a partir d'un milieu solide. Nous nous concentrerons plus
particulierement sur un aspect spécifique de ce phénomene: ['émission conique. Nous
essaierons d'analyser nos observations expérimentales dans le contexte des théories utilisées de

nos jours.

Dans le chapitre III, nous présenterons l'amplification paramétrique en régime
femtoseconde. Nous décrirons la construction d'un amplificateur paramétrique optique a deux
étages afin de réaliser une source femtoseconde accordable dans le visible. Cette source est
basée sur le principe de la génération de fluorescence paramétrique que 1'on amplifie par la
suite. Nous comparerons alors les performances de cette source a une deuxieme basée sur

'amplification paramétrique d'un continuum de lumiere blanche.

Le chapitre IV est consacré a une application a plus long terme de l'amplification
paramétrique en régime femtoseconde qui est l'imagerie en milieu diffusant utilisant ses
propriétés de porte ultrarapide amplificatrice. Nous présenterons nos travaux dans le contexte
d'autres €tudes qui ont déja été poursuivies dans ce domaine. Ensuite, nous décrirons le
montage de notre amplificateur paramétrique optique et donnerons les premiers résultats qu'il a
permis de réaliser. Nous discuterons et analyserons ces résultats afin de cerner dans quelle

direction il faudrait poursuivre ces travaux.
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Chapitre 1

L.a chaine laser femtoseconde




Chapitre I



I.1. Introduction

Dans ce chapitre, je présenterai la chaine laser femtoseconde que nous avons construite
dans notre laboratoire [1] et dont nous nous sommes servi afin de réaliser nos expériences sur
la génération d’un continuum de lumiére blanche, I'amplification paramétrique en régime

femtoseconde et 1'imagerie en milieu diffusant.

Le but principal de cette chaine €tait de produire des impulsions suffisamment intenses

pour pouvoir créer par la suite des effets non linéaires importants. La puissance créte d'une
impulsion P,,, est donnée par le rapport de son énergie E,, 4 sa durée (a mi-hauteur) A7,

créte

soit :

P, = CFm

créte T

Ao Coan

o C = 1,06 pour des impulsions gaussiennes et C = 1,14 pour des impulsions en forme de

sécante hyperbolique au carré. L'intensité étant la densité spatiale de puissance, on a

I — Zcrée (1.2)

ol A est la surface éclairée supposée uniforme. On peut accéder a des intensités élevées soit
en diminuant la durée de l'impulsion, soit en augmentant 1'énergie, soit en focalisant

fortement. 1l faut donc des impulsions ultrabréves amplifiées.

Dans la suite, je chercherai premiérement la réponse a deux questions: qu'est-ce qu'une
impulsion ultrabréve et comment peut-on en produire? Je poursuivrai avec une description du
cristal de saphir dopé au titane dont nous nous sommes servi comme milieu a gain. Ensuite,
je décrirai l'oscillateur, notre source d'impulsions femtosecondes, et ses performances. Enfin,
je présenterai la méthode d'amplification a dérive de fréquence, qui nous a permis d'amplifier
nos impulsions ultrabréves a des énergies de plus de 1 mJ et a des puissances crétes de plus
de 10 GW. On remarque que ces puissances sont de I'ordre de ce qui est produit par de

grandes centrales nucléaires, mais elles ne durent qu'une infime partie d'une seconde!
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I.2. Les impulsions bréves

1.2.1. L'impulsion femtoseconde

De nos jours, lorsqu'on fait référence a une impulsion ultrabréve, on parle d'impulsion
ayant une durée de moins d'une picoseconde (moins de 10-12 s) et, de plus en plus souvent, de
moins de 100 fs. On rappelle ici que la femtoseconde est une unité de temps égale a 1015 s.
Pour mieux comprendre une durée si courte, on remarque que la lumiere ne parcourt que
30 um, la largeur d'un cheveu, en 100 fs, tandis qu’en 1 s elle parcourt une distance de

300 000 km, soit la distance de la terre a la lune.

Une impulsion femtoseconde est donc un paquet de lumiere cohérente.de durée
extrémement bréve. En fait, la femtoseconde est la limite théorique de durée d'impulsion
réalisable dans le visible puisqu'un cycle optique 4 400 nm dure 1,3 fs. A 780 nm, la
longueur d'onde émise par notre chaine laser, un cycle optique dure 2,6 fs, et la plus courte
durée réalisée aujourd'hui & 620 nm est de 6 fs, soit trois cycles optiqueé [2]. Pour franchir le
seuil de la femtoseconde et réaliser des impulsions attosecondes (10-18 s), il faudra utiliser

des impulsions a trés haute fréquence, en ultraviolet lointain ou en rayons X.

Le spectre d'une impulsion peut étre connu en prenant la transformée de Fourier de la
fonction qui décrit le champ électrique dans le domaine du temps. Il est important de
comprendre qu'une impulsion femtoseconde a nécessairement un spectre large, résultat direct
de la relation de la transformée de Fourier. Cette relation impose une limite inférieure au
produit de la largeur spectrale et de la durée de 1'impulsion selon la forme temporelle de

l'impulsion. Ainsi :
Av. At 2 K, | (13)

ol Av est la largeur & mi-hauteur spectrale en hertz, AT est la durée de l'impulsion (largeur a
mi-hauteur) en seconde et K est une constante dont la valeur est donnée pour une variété de
formes temporelles dans>le tableau I.1 [3]. L'égalité de cette relation correspond au cas ol
I'impulsion n'a pas de dérive de fréquence, autrement dit il n'y a pas de variation de la
fréquence instantanée 2 travers l'impulsion. La fréquence angulaire instantanée de 1'impulsion
@; est définie comme

do
w, = 22, 14
! dt 14
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ol (@ est sa phase. Donc, si :

dw.

{

dt

tout au long de l'impulsion, l'impulsion n'a pas de dérive de fréquence, sa phase est constante
(ses différentes composantes fréquentielles sont en phase), et on dit alors que sa largeur est

limitée par transformée de Fourier.

Forme temporelle 1(t) / X K
Gaussienne —4 (In 2) £ 0,441
e S
T
Sécante hyperbolique carrée sech2(1’76 ! ) 0,315
At
Exponentielle exp(—z (In2)¢ J 0,142
At
Lorentzienne ;2 0,22
1+(Zaq)
Rectangle 1 1
(0 <t < A7)

Tableau I.1: Valeurs de K de la relation de la tranSforme’e de Fourier, Av.AT =2 K

(l'équation 1.3), pour une variété de formes temporelles d'impulsions lumineuses.

1.2.2. Le blocage de modes

Nous avons vu dans la section précédente qu'une impulsion ultrabréve est un paquet de
lumiére composé d'un spectre de fréquences large. Dans cette section, nous verrons que le
spectre large n'est pas la seule condition nécessaire pour définir des impulsions bréves. Nous
expliquerons également le processus de création d'impulsions, que 1'on appelle le verrouillage

en phase des modes du laser ou, simplement, le blocage de modes.

Le spectre large de l'impulsion ultrabréve n'est pas continu parce que seules les
fréquences en résonance avec la cavité laser peuvent osciller; autrement dit, le temps mis
pour parcourir la distance d'un aller et retour de la cavité laser doit correspondre a un multiple

intégral d'une période d'oscillation de l'onde. Donc :
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v, = k ECZ (L5)

ou v, est la fréquence du mode £, k est un nombre entier, ¢ est la vitesse de la lumiére, et L
est la longueur de la cavité. Cette relation définit un peigne de fréquences, séparées de
Av = c¢/2L, I'intervalle spectral libre de la cavité laser, qui peuvent étre résonantes dans la
cavité, mais ne conduisent pas nécessairement a une émission laser. Celles qui pourront y
parvenir sont celles pour lesquelles le gain du milieu laser peut compenser les pertes de la
cavité. La figure I.1 démontre cette idée schématiquement. On prend par exemple
l'oscillateur laser construit dans notre laboratoire. Il produit des impulsions ayant un spectre
de 10 nm de large (largeur & mi-hauteur). La longueur L de la cavité est de 174 cm. Les
fréquences résonantes de la cavité sont donc des multiples de 86 MHz (selon 1'équation 1.5).
A une longueur d'onde centrale de 780 nm, un intervalle spectral libre de 86 MHz correspond
i un espacement en longueur d'onde de 1,7 x 10~ nm. Par conséquent, un spectre de 10 nm

de large doit étre composé d'a peu pres 57 000 modes longitudinaux.

Av =c/2L

1(v)/} —)l < 1) A

—

Gain

X —

\Y \Y

Modes longitudinaux Spectre du gain Modes ayant un gain
de la cavité dans la cavité

Figure I.1. Détermination des modes qui ont un gain dans une cavité laser.

Mathématiquement, on peut voir l'effet de verrouiller en phase un nombre important de
modes d'un laser en écrivant I'expression du champ électrique de chacun des modes et en
faisant la sommation de tous les champs électriques. L'intensité de l'impulsion est alors
proportionnelle au carré de la valeur absolue de l'chCIBppe complexe du champ électrique
[4]. Ainsi:

E, (1) = E, exp[-i(2mv,r + 9,)], (16)
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ol E (1) est l'expression complexe du champ électrique du mode &, E, est son amplitude, v,

est sa fréquence et @, est sa phase. Le champ électrique complexe total est donc

N
E(t) = Y E, exp[-i 2z v, t + ¢,)], (L.7)

k=-N

ou Vv, est la fréquence centrale et il y a 2N + 1 modes au total. Les fréquences des modes se

calculent en connaissant I’intervalle spectral libre Av:
V., = V, + kAv. (I.8)

Pour simplifier, on suppose que les amplitudes des modes sont identiques et égales a E,

(en général, le spectre aura une allure plutdt gaussienne). Par conséquent,

E(t) = E, i exp[~i (27 v, t + ¢,)]
k= ’ a9

N
E, exp(-2miv, 1) Y, exp[-i (2mkAvt + ¢,)].

k=—N

Si les phases ¢, sont aléatoires, l'intensité résultante aura une allure semblable a la figure 1.2,

autrement dit un bruit périodique qui est loin d'étre une impulsion bréve. Par contre, si les
modes sont verrouillés en phase, on peut poser ¢, = 0, V k, et on obtient une impulsion

lumineuse dont le champ électrique s'écrit

N

E(t) = E, exp(-2mivyt) Y, exp(-2mikAvt)

e 10
sin[ 2N + 1) Av ] (10

sin( Avt)

E, exp(-2mi vy t)

Il

[am—y

Intensité lnamineuse (u.a.)
e
W

o

30 40

10 20

Temps (ns)

Figure 1.2. Bruit engendré par la sommation de modes ayant
des phases aléatoires.
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Son intensité est donc donnée par :

o - 5 {sin[n(ZN + 1) Avt]}z, @

A sin(mAv t)

ou 7], est l'impédance de l'espace libre, et l'intensité maximale est égale a

I = E (2N + 1) (1.12)
0
Si l'on pose 2N + 1 = 57 000 et Av = 86 MHz, on trouve que l'intensité ressemble
a une impulsion qui se répéte avec un taux de répétition égal & Av = ¢ /2L. Le temps entre
deux impulsions est donc égal au temps d'un aller et retour dans la cavité T = Av™? = 2L /c
(voir la figure 1.3). On remarque également que l'intensité maximale de cette impulsion est
(2N + 1)* fois l'intensité maximale d'un des modes seul. .

A

Intensité

| |
0 2L/c 4L/c
Temps

Figure 1.3. Impulsions lumineuses engendrées par la sommation de
modes verrouillés en phase.

Il existe en fait deux manieres de produire des impulsions. Un laser verrouillé en phase
permet la production d'impulsions plus courtes qu'un laser déclenché. Pour la production
d'impulsions, le laser déclenché met en jeu un mécanisme de contrdle des pertes de la cavité.
Les pertes sont maintenues a un niveau élevé pendant le pompage du milieu a gain et ensuite

sont réduites d'un coup 2 un niveau faible. L'impulsion "géante" produite dure typiquement
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entre 1 ns et 1 s, selon le temps de vie de la cavité et le degré d'inversion de population (voir
la figure 1.4). En revanche, le laser verrouillé en phase produit typiquement des impulsions

subnanosecondes, voire femtosecondes.

Ng (pompe)
N(t) (inversion
de population)

Population

"
-

Temps

n(t) (densité du
nombre de photons)

Ny

-

Temps

Figure 1.4. Production d’une impulsion dans un laser déclenché.

Dans la suite, on verra comment on arrive a verrouiller en phase tous les modes du laser
pour faire une impulsion bréve. Il existe en fait deux classes de fagons appelées le blocage de
modes actif et le blocage de modes passif. Notre laser femtoseconde appartient a la deuxiéme
classe, étant verrouillé en phase par la méthode passive de la lentille de Kerr. On parle donc
du blocage de modes KLM, pour Kerr Lens Mode locking en anglais. Cette méthode sera
abordée plus en détail dans la section 1.2.2.2. Par la suite, on verra la dynamique du blocage

de modes: le couplage des modes et la création de nouvelles fréquences par automodulation

de phase.

12.2.1. Le blocage de modes actif

Le blocage de modes actif dépend de la modulation active des amplitudes ou des phases
des modes dans la cavité a une fréquence égale a l'intervalle spectral libre des modes
longitudinaux, Av, ou a un multiple entier de cette valeur. Cette modulation couple tous les

modes ensemble et les verrouille en phase. Les méthodes les plus répandues pour faire du
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blocage de modes actif sont l'utilisation d'un modulateur soit acousto-optique, soit €lectro-
optique. La premiére est un exemple d'une modulation active des amplitudes des modes

tandis que la deuxiéme donne une modulation des phases.

Un désavantage du blocage de modes actif est qu'il nécessite 1'accord de la fréquence de
modulation précisément sur l'intervalle spectral libre des modes de la cavité. De plus, cette
méthode est en général limitée a la production d'impulsions de plus d'une picoseconde.

a) Le blocage de modes par modulateur acousto-optique

Les modulateurs acousto-optiques entrainent une modulation des pertes de la cavité, ce
qui impose par la suite une phase a tous les modes oscillant dans la cavité. Ainsi, il y a une
synchronisation des phases des modes qui conduit a la production d’une impulsion. Ce

mécanisme est illustré sur la figure 1.5.

Le modulateur
acousto-optique

Transmission

Les impulsions
lumineuses

Intensité

Temps

Figure 1.5. Blocage de modes par modulation des pertes de la cavité
laser en utilisant un modulateur acousto-optique.

Chapitre [ -14 -



Le modulateur acousto-optique utilise le principe de la diffraction de Bragg de la
lumiére par une onde acoustique. Lorsqu'une telle onde est incidente sur un milieu optigue,
elle modifie l'indice de réfraction de fagon périodique et dépendant du temps. Si la lumiere

arrive dans le milieu optique sous un angle 0 qui satisfait a la condition de Bragg,

sin 0 = i, (I.13)

2A
olt A est la longueur d'onde de la lumiére et A est la longueur d'onde de l'onde acoustique
incidente, elle est diffractée partiellement ou totalement selon l'intensité de 'onde acoustique
(voir la figure 1.6). Il est donc possible de moduler la transmission de cette cellule de Bragg

simplement en modulant 'intensité de 1'onde acoustique incidente [5].

Lumiére incidente Lumieére diffractée

-

Lumiére transmise

Onde acoustique

Figure 1.6. Principe de fonctionnement d’une cellule de Bragg.

Un exemple du blocage de modes par modulateur acousto-optique est celui du laser
Nd:YAG. 1l utilise une cellule de Bragg basée sur un cristal de quartz et produit typiquement

des impulsions voisines de 100 ps [6].

b) Le blocage de modes par modulateur électro-optique

Les modulateurs électro-optiques entrainent une modulation des phases des modes de la
cavité laser par effet Pockels. Cet effet est un cas spécial du mélange 2 trois ondes (voir le
chapitre IIT de ce mémoire), ou plus spécifiquement de la somme de fréquences, ol une onde

de fréquence @ est mélangée avec une onde de fréquence nulle, autrement dit continue, pour
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créer une troisiéme onde 2 la méme fréquence que la premiére. La polarisation totale P(w,t)

de l'onde de fréquence @ est donc modifiée par un terme non linéaire, ce qui donne
Blo,t) = & (2" + 2 27 Eye) E(w,1), (1.14)

ol g, est la permittivité de l'espace libre, x(l) est la susceptibilité électrique linéaire du milieu
(typiquement un cristal biréfringent), ¥ est la susceptibilité électrique non linéaire du
deuxiéme ordre du milieu, E,. est le champ électrique continu appliqué et E(a),t) est le
champ électrique de 1'onde incidente de fréquence @. L'effet Pockels se manifeste donc
comme un changement de la susceptibilité linéaire et par conséquent de l'indice de réfraction

du milieu. Ceci méne par la suite a un déphasage de 1'onde selon le champ électrique continu
appliqué, ou sa tension continue V.:

Q=@ -7 VDC, (1.15)

oll ¢ est la phase de l'onde, @, est sa phase sans tension appliquée et V, est la tension demi-
onde de la cellule de Pockels [5]. La tension demi-onde est celle qu'il faut appliquer afin de
tourner la polarisation de 1'onde incidente de 90° et est souvent de 1'ordre du kV. On voit
donc qu’une modulation de la tension appliquée entraine une modulation de la phase de

l'onde.

Historiquement, ces modulateurs étaient les premiers a €tre utilisés pour réaliser le
blocage de modes actif [7] mais ils sont remplacés de plus en plus souvent par les

modulateurs acousto-optiques qui fonctionnent avec des tensions beaucoup plus faibles.

1.2.2.2. Le blocage de modes passif

Le blocage de modes passif est basé sur le principe que tout matériau dont la
transmission augmente avec l'intensité introduit un verrouillage des modes en phase dans une
cavité laser [8]. On appelle un tel matériau absorbant saturable. Cette méthode est dite
passive car le blocage de modes est une conséquence des propriétés du faisceau laser et de
I'absorbant saturable et non pas d'une modulation externe. Dans la suite, on verra
qualitativement la différence entre un absorbant saturable lent et rapide et comment un
absorbant saturable meéne au blocage de modes. On pourra comprendre pourquoi les
impulsions produites de cette maniere peuvent étre beaucoup plus courtes que celles produites
par le blocage de modes actif. On terminera par une description de trois types différents de
blocage de modes passif: 1'absorbant saturable classique, le blocage de modes par addition
d'impulsions (APM pour Additive Pulse Mode locking en anglais), et le blocage de modes par
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la lentille de Kerr (KLM). Cette derniére méthode sera abordée plus en détail parce que c'est

sur elle qu'est basé notre oscillateur femtoseconde.

a) Les absorbants saturables lents et rapides

Un absorbant saturable est un milieu qui présente une absorption qui est forte a basse
intensité mais qui sature pour fortes intensités (voir la figure 1.7). Cet absorbant saturable est
dit lent si le temps de recouvrement d'absorption T est beaucoup plus long que la durée de
l'impulsion A7z. La saturation se fait alors sur l'énergie, ou la puissance intégrée, de
I'impulsion. En revanche, l'absorbant saturable est dit rapide si Ty est beaucoup plus petit que

A7. La saturation se fait donc sur la puissance instantanée.

Absorption

I/ JIgat

Figurel.7. Principe de la saturation d’ absorption.

Nous avons vu au début de cette section que l'intensité maximale d'une impulsion est
plus grande que l'intensité maximale d'un mode seul par un facteur égal au carré du nombre
de modes. Une impulsion sera donc transmise par 1'absorbant saturable avec moins de pertes
que les modes ayant des phases aléatoires. On peut s'arranger pour que seule une impulsion
soit assez intense pour étre transmise par l'absorbant saturable avec suffisamment peu de
pertes pour franchir le seuil laser. De cette maniere, on peut favoriser la production

d'impulsions, autrement dit le blocage des modes de la cavité.

-17- La chaine femtoseconde



11 est important de noter que l'absorbant saturable a deux fonctions dans la production
d'impulsions courtes. D'abord, il favorise la production d'impulsions par le blocage des
modes de la cavité. Deuxi¢émement, il agit pour raccourcir les impulsions présentes dans la
cavité. Dans le cas de l'absorbant saturable lent, le front montant de l'impulsion est
partiellement absorbé a chaque passage dans l'absorbant saturable, donnant lieu a une
impulsion plus courte mais asymétrique en temps. En revanche, les fronts montants et
descendants des impulsions dans un absorbant saturable rapide sont absorbés et le pic intense
est transmis, ce qui méne a une impulsion raccourcie a la fois par l'avant et par l'arriere et
donc, en général, plus courte. Ceci dit, un absorbant saturable lent en combinaison avec un
milieu a gain saturable peut ressembler a un absorbant saturable rapide dans le sens ou
'absorbant saturable rétrécit 'impulsion par l'avant en absorbant le front montant et le milieu
a gain rétrécit 1'impulsion par l'arriére en n'amplifiant pas le front descendant. En fait, c'est
cette derniere combinaison qui permet aux lasers & colorant pompés en continu de produire

des impulsions subpicosecondes.

Puisque le verrouillage des modes est régi par les impulsions elles-mémes, le probléme
de synchronisation nécessaire pour le blocage de modes actif est éliminé. De plus, l'effet doit
"suivre" l'impulsion: il devient plus fort et plus rapide au fur et & mesure que l'impulsion
devient courte et intense. C'est pour cette raison que le blocage de modes passif peut

permettre la production d'impulsions beaucoup plus courtes que le blocage de modes actif.

b) L'absorbant saturable classique et le blocage de modes par impulsions

contrepropageantes

Les absorbants saturables qui sont utilisés pour réaliser un blocage de modes passif
sont, en général, des solutions de colorants organiques tels que le DODCI (3,3'-diethyl-
oxadicarbocyanine iodide) et le DQTCI (1,3'-diethyl-4,2'-quinolythiacarbo-cyanine iodide)
[9]. Ces colorants agissent en tant qu'absorbant saturable par excitation résonante et ont un
temps de recouvrement d'absorption qui se trouve compris entre 1 ps et 1 ns [8]. Pour la

génération d'impulsions femtosecondes, ils sont donc des absorbants saturables lents.

L'utilisation de ces absorbants saturables classiques pour produire des impulsions de
moins de 100 fs est devenue possible avec le développement du laser & blocage de modes par
impulsions contrepropageantes par Fork, Greene et Shank en 1981 [10]. On appelle ce laser
un laser CPM pour Colliding Pulse Mode locking en anglais. Le schéma simplifié de ce laser
se trouve reporté sur la figure 1.§. L'idée est de faire propager deux impulsions en sens

opposés dans une cavité laser en anneau pour qu'il y ait une rencontre des deux dans
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I'absorbant saturable et qu'elles soient séparées le plus possible pendant le passage de chacune
dans le milieu a gain. De cette maniére, I'absorbant saturable se sature plus facilement tandis

que le gain a chaque passage reste identique.

3‘\
\/

‘% ’}&l Gain

Absorbant
saturable

Pompe

Figure 1.8. Schéma simplifié d’un laser CPM.

Malheureusement, le blocage de modes par absorbant saturable lent dans un laser a
I'état solide se réalise difficilement & cause de la faible section efficace de gain du milieu
amplificateur et de son long temps de relaxation (de 1'ordre de 1 us) [11]. En plus, il n'existe
pas d'absorbant saturable basé sur le principe d'excitation résonante qui soit rapide par rapport
aux impulsions femtosecondes. Il était donc désirable de simuler 1'action d'un absorbant
saturable rapide afin d'accéder au régime des impulsions ultrabréves (moins de 100 fs) avec
des lasers a 1'état solide. L'effet Kerr, qui a un temps de réponse de l'ordre de la
femtoseconde, a permis la réalisation de 'équivalent d'absorbants saturables rapides pour
conduire a deux méthodes distinctes de blocage de modes passif: le blocage de modes par
addition d'impulsions (APM) et le blocage de modes par la lentille de Kerr (KLM).

¢) Le blocage de modes par addition d'impulsions (APM)

On appelle ' APM également le blocage de modes par couplage de cavité parce que le
principe fondamental consiste a faire interférer 'impulsion avec une autre qui a subit de
l'automodulation de phase dans une cavité externe couplée a la cavité principale.
L'automodulation de phase est un résultat de la non linéarité de l'indice de réfraction d'un
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milieu et mene a un changement de phase, et donc & une variation de la fréquence instantanée,
d'une impulsion proportionnellement a son intensité. La non linéarité de I'indice de réfraction
provient de l'effet Kerr (voir l'annexe A pour une démonstration). Les détails de

l'automodulation de phase seront abordés d ans la section 1.2.2.3.

La figure 1.9 [4] donne un schéma typique d'un laser de type APM. Le miroir M couple
les deux cavités ensemble et donne lieu & 1'addition interférométrique des deux impulsions.
L'automodulation de phase dans la cavité externe provient de la fibre optique. C'est cette
automodulation de phase qui est a l'origine du blocage de modes: 1'addition de l'impulsion de
la cavité principale avec celle qui est automodulée en phase sur le miroir coupleur peut
mener, selon l'ajustement de la cavité externe, a l'interférence constructive du pic de
l'impulsion et l'interférence destructive des fronts montant et descendant. L'impulsion a donc
tendance a se rétrécir, ce qui meéne par la suite & une plus forte automodulation de phase dans
la cavité externe due aux intensités plus fortes. De cette maniére, la production d'impulsions
trés courtes peut étre favorisée. Cette technique a déja permis la production d'impulsions de

200 fs par un oscillateur saphir dopé au titane [12].

Sortie
<>
Gain 1}4 /D
Fibre
optique
< > —>
Cavité laser Cavité externe non linéaire
Figure 1.9. Schéma simplifié d’un laser APM.
M : miroir coupleur.

d) Le blocage de modes par la lentille de Kerr (KLLM)

En 1990, Spence et coll. [13] de St. Andrew's University en Ecosse ont annoncé la
production d'impulsions stables de 90 fs avec un oscillateur saphir dopé au titane fonctionnant
par "auto-blocage de modes." Autrement dit, la cavité laser ne comprenait pas de dispositif
pour verrouiller les modes de la cavité en phase ni activement ni passivement. Par
conséquent, cette technique a été vite baptisée "magic mode locking" (I'anglais pour le
blocage de modes magique). La seule explication donnée était la possibilité qu'une
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interaction non linéaire entre le milieu a gain et la lumiére dans la cavité pourrait en €tre

responsable.

En effet, Salin e coll. [14-15] et Negus et coll. [16] ont démontré que 1'autofocalisation
dans le barreau de saphir dopé au titane pourrait mener a un blocage stable des modes de la
cavité laser. Negus er coll. ont rebaptisé cette technique "Kerr Lens Mode locking" (blocage
de modes par la lentille de Kerr en anglais), ou KLM. En méme temps, plusieurs groupes ont
confirmé expérimentalement que cette technique permettait la production d'impulsions de
moins de 100 fs d'un oscillateur laser saphir dopé au titane [16-18]. Aujourd'hui, ce principe
est utilisé couramment dans les laboratoires pour produire des impulsions bréves. Des lasers
femtosecondes saphir dopé au titane a blocage de modes KLM sont méme commercialisés
depuis 1991.

Le blocage de modes en utilisant 1'effet Kerr a ét€¢ démontré pour la premiére fois par
Comly et coll. [19,20] en 1968 avec la production d'impulsions d'a peu prés 12 ps dans un
laser & rubis. L'effet Kerr est un effet non linéaire du troisi¢me ordre qui donne lieu a une

modification non linéaire de l'indice de réfraction du milieu, soit :
n(l) = ny + n, 1, (L16)

ot n(I) est l'indice de réfraction équivalente du milieu pour une impulsion d'intensité 7, r,
est l'indice de réfraction linéaire (faible intensité) et n, est I'indice de réfraction non linéaire.

La démonstration théorique de cet effet se trouve dans 'annexe A.

Ce que l'on cherche a comprendre est comment une variation d'indice de réfraction dans
la cavité laser peut induire un verrouillage en phase des modes de la cavité. La réponse est
que, pour un faisceau laser ayant un profil transverse gaussien, cette variation d'indice dans le
milieu a gain ressemble a celle d'une lentille convergente. La dépendance de l'indice de
réfraction du milieu avec l'intensité du laser est équivalente a une dépendance de la longueur
focale de la lentille de Kerr avec l'intensité. Puisque la focalisation du faisceau provient des
propriétés du faisceau lui-méme, on appelle ce phénomene l‘autofocalisation. Les parametres
de stabilité de la cavité laser, et donc la forme spatiale du faisceau laser, dépendent de son
mode de fonctionnement puisqu'en mode continu la lentille de Kerr est trés faible tandis qu'en
mode impulsionnel elle est beaucoup plus forte. La disposition d'une ouverture, telle une
fente, dans la cavité laser a un endroit ol le faisceau laser est transversalement plus large en
continu qu'en régime impulsionnel est donc équivalent & un absorbant saturable rapide: la
transmission de la fente augmente avec l'intensité du laser. Le temps de réponse de cet
“absorbant saturable” est le temps de réponse de l'effet Kerr, de 1'ordre de la femtoseconde.

La figure .10 montre schématiquement le principe du KLM.
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Figure 1.10. Principe du blocage de modes par autofocalisation.

L'analyse théorique du KLLM peut se faire en considérant les matrices ABCD de la
cavité laser et en faisant un calcul numérique pour déterminer la taille du faisceau dans la
cavité en fonction de son intensité [14-15,21-22]. En pratique, le milieu Kerr dans la cavité
est également le milieu a gain, c'est-a-dire le barreau de saphir dopé au titane dans un laser
saphir dopé au titane. Pour déterminer la matrice ABCD de ce milieu Kerr, on suppose que le

profil transverse du faisceau laser est gaussien. Donc :

2
I(r,2) = I(z) exp[‘fvf J (L.17)

ou I (r,z) est I'intensité créte du laser en fonction des coordonnées transverse r et axiale z,
I,(z) est l'intensité créte sur I'axe r = 0 et w est le rayon a 1/e2 en intensité du faisceau.

L'expression de l'indice de réfraction s'écrit alors au premier ordre :

2
n = ny, + n,I,(z) exp( 2; ]
w

2n, Iy(2) 2
w? )

(L18)

n = n, + nzlo(z) -

L'équation I.18 ressemble a l'expression pour l'indice de réfraction d'un guide a gradient
d'indice, que l'on appelle souvent un GRIN pour Graded Refractive INdex en anglais:

O = pGRIN(7) _ GRIN(Z) (1.19)

On pose donc par analogie avec 1'équation 1.18:

ng®™(z) = n, + n, I(z) et (1.20)
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nf () = 432(2) n, . (1.21)

Puisque la matrice ABCD d'un GRIN est connue [23]:

( GRIN

-1 R
ng™ )" sin y
) (1.22
= (ng™™ y) sin ¥z cos 1z )

cos Y2

1.23)

et que 1'on a réalisé 1'identification entre les expressions 1.19 et 1.18, nous disposons alors de

la matrice ABCD du milieu Kerr.

Le gradient d'indice introduit une focalisation dans la cavité laser qui donne le nom de
lentille de Kerr A cet effet. A partir de la matrice ABCD (les équations 1.22 et 1.23), on peut
voir que la focalisation est dépendante de l'intensité créte du faisceau I;(z). On conclut que
la focalisation et par conséquent la solution stable d'un faisceau laser oscillant dans une cavité
laser comprenant un milieu Kerr dépendent de son intensité créte, et donc de son mode de

fonctionnement (impulsionnel ou continu).

Cette technique de blocage de modes est trés avantageuse puisqu'elle est passive, n'est
pas onéreuse et ne nécessite pas l'insertion d'éléments dans la cavité (a part une fente). Elle
présente une bande passante quasi-illimitée puisqu'elle ne repose que sur des matériaux
transparents et que l'effet Kerr est instantané. Elle permet la production d'impulsions
ultrabreves de l'ordre de seulement deux ou trois cycles optiques. Son désavantage principal
est sa stabilité: une légere perturbation de la cavité peut arréter le blocage de modes et

nécessite le redémarrage du laser en régime impulsionnel.

Nous avons vu dans cette section comment l'effet Kerr peut favoriser le régime
impulsionnel d'un laser. » Cependant, il reste deux questions importantes auxquelles il faut
donner une réponse: comment peut-on démarrer le KLLM et d'ou vient I'élargissement du
spectre qui permet la production d'impulsions ultrabréves ? On cherchera a répondre a ces

questions dans la section 1.2.2.3 en considérant la dynamique du blocage des modes.
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1.2.2.3. Dynamique du blocage de modes KLM

Dans la section précédente, nous avons vu comment on peut jouer sur les paramétres
géométriques d'une cavité laser pour favoriser un mode de fonctionnement du laser. On va

voir ici comment le laser évolue d'un rayonnement continu a une impulsion femtoseconde.

a) Les transitions homogénes et inhomogénes

Une transition laser homogene est caractérisée par une réponse collective des atomes au
pompage laser. Le pompage laser agit donc sur I'ensemble des modes longitudinaux. Cette
caractéristique meéne a une oscillation laser monomodale, le mode préféré étant celui qui
atteint le seuil d'oscillation en premier. Pour faire osciller d'autres modes, il serait nécessaire
d'augmenter le gain de ces modes pour atteindre le seuil d'oscillation. Cependant, il n'est pas
possible d'augmenter le gain d'un mode indépendamment des autres dans un milieu a gain
homogene idéal. Une augmentation en gain de I'ensemble des modes devrait penflettre ade
nouveaux modes de passer le seuil. Cependant, dans un milieu homogéne, les niveaux
correspondants a ses modes sont dépeuplés par le premier mode qui passe le seuil. Ce mode
empéche donc ses voisins de démarrer, conduisant 4 une émission monomodale. Ceci dit, un
laser réel basé sur des transitions homogenes peut parfois osciller en plusieurs modes a la fois

a cause d'effets tels le “hole burning” spatial et des inhomogénéités du milieu a gain.

Les cristaux lasers sont d'excellents exemples des milieux a gain homogenes. En
revanche, les gaz et les verres sont des milieux a gain inhomogénes. Puisque le pompage
laser agit indépendamment sur les modes de la cavité, ces lasers ont tendance a étre plus

facilement multimodaux.

Une fagon trés simplifiée de comprendre la différence entre un laser basé
principalement sur des transitions homogenes et celui basé sur des transitions inhomogenes
est de considérer les schémas sur la figure I.11. En général, pour un laser essentiellement
homogéne (voir la figurel.11a), tous les niveaux excités susceptibles de conduire a I'émission
stimulée (et donc a créer un effet laser) sont en relation entre eux. On peut donc dépeupler
I'ensemble de la population en agissant sur une seule fréquence de transition. En revanche,
des transitions qui sont inhomogénes entre elles (voir la figure 1.11b) doivent &tre dépeuplées

individuellement.
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Figure 1.11. Diagramme d’énergie du milieu amplificateur a quatre

niveaux. @p: fréquence de pompe ; y: fréquence d’émission.
(a) Transitions homogénes ; (b) Transitions inhomogénes.

] —

Le cristal de saphir dopé au titane que l'on utilise comme milieu & gain de notre chaine
laser appartient a la classe des milieux & gain homogeénes. On s'attendrait donc a ce qu'un
laser basé sur ce cristal laser ait tendance a étre plutét monomodal. Ceci dit, le spectre de
notre oscillateur laser en mode continu avait une largeur typique d'environ 1 nm centrée a
780 nm. Cette largeur correspondait a environ 5700 modes longitudinaux oscillant
simultanément. Cette différence s'explique par le large spectre d'émission du cristal de titane
saphir qui est de l'ordre de 160 nm. Le spectre de gain peut donc comprendre prés d'un

million de modes! Sur une gamme d'un nanometre, le spectre de gain a donc l'air plat. La
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différence de gain entre deux modes voisins est tellement faible que n'importe quel effet
secondaire peut pousser le plus faible au seuil d'émission laser. En particulier, le “hole
burning” spectral et I’émission spontanée contribuent a I’élargissement du spectre. Donc, un

relativement grand nombre de modes peut atteindre le seuil laser en méme temps.

En blocage de modes KLM, ce méme laser a 57 000 modes, avec un spectre 10 fois
plus large. L'origine de ces nouvelles fréquences est due a I'automodulation de phase. Nous

allons décrire ce phénomene.

b) L'automodulation de phase

L'automodulation de phase provient de la non linéarité de l'indice de réfraction d'un
milieu qui se traduit par une modulation de la phase d'une impulsion et par conséquent par un

élargissement de son spectre. Pour le démontrer, on peut développer le champ électrique
complexe d'une impulsion optique par une onde monofréquence de fréquence w,: -

E(z,t) = Egexp|-i (wgt — kz)|

(1.24)
Ey exp{—i (a)o p— 2% ZJ:I )
€0

ou k est son vecteur d'onde, n est l'indice de réfraction du milieu et ¢, est la vitesse de la

lumiére en espace libre. Il est démontré dans l'annexe A que l'indice de réfraction d'un milieu

Kerr est donné par l'expression
n(t) = ny + n, I(z), (1.16)

ol n, est l'indice de réfraction linéaire, n, est l'indice de réfraction non linéaire et I(r) est

l'intensité de l'impulsion. La phase de l'onde ¢(r) s'écrit donc

o) = w,t — "%,
Co
/ (1.25)
- wyr— TP, mI0)a
Co Co
La fréquence instantanée de l'impulsion w(z) est donc :
o@) = 424
1.26
n, W,z dlI(r) (126)
= a)o _ s 7
Co dr
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Il en découle qu'une impulsion qui a traversé un milieu non linéaire de longueur z verra
un élargissement de son spectre qui (au signe prés) suit la dérivée en temps de son intensité
(voir la figure I.12). Le spectre sera donc décalé en fréquence vers le rouge sur le front
montant de I'impulsion et vers le bleu sur le front descendant de 1'impulsion. Le spectre de
l'impulsion est ainsi élargi sans changer son profil temporel. L'impulsion présente une dérive
de fréquence positive dans sa partie centrale (d*I/dt* > 0 pour ¢ ~0). Si l'on disposait
d'un systéme a dérive de fréquence négative, on pourrait remettre toutes les fréquences en

phase, donc comprimer 1'impulsion.

I(t) A

>

Figure I.12. Elargissement d’un spectre par automodulation de phase.

c¢) Systéme & dispersion de vitesse de groupe négative

Malheureusement, les impulsions femtosecondes ne sont que peu souvent limitées par
transformée de Fourier & cause de l'importante dispersion de vitesse de groupe qu'elles
subissent en traversant des matériaux tels les composants optiques et méme l'air. Autrement
dit, 1a vitesse a laquelle voyage la lumiere dépend de sa longueur d'onde sauf si elle est dans
le vide. Puisqu'une impulsion courte a un spectre étendu, les différentes fréquences de
I'impulsion n'ont pas la méme vitesse et se séparent temporellement au fur et 4 mesure
qu'elles traversent un milieu dispersif. Ceci conduit a un allongement temporel de

l'impulsion.
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Afin de calculer cette dispersion de vitesse de groupe, on fait un développement limité
de Taylor du vecteur d'onde k autour de la fréquence centrale de I'impulsion @,:

ok 1 (%
k = -— - | — 2+ .
(w) = k(w,) + (30’100 dw + > [3(02 on Sw® + ..., 1.27)

ol k = 2m/A = @/c, A estlalongueur d'onde et c est la vitesse de la lumiére. Le premier

terme de ce développement donne la propagation de la fréquence centrale de l'impulsion et le
deuxiéme sa vitesse de groupe v, Ol :

1 0}
v, = e = — (1.28)
Aw ok

Le troisiéme terme donne alors ce que 1'on appelle la dispersion de vitesse de groupe, ou la
DVG. Donc:
2k 3 2 .
J A dn - a29)

DVG = = ,
Jw? 2mwer A

ou n est l'indice de réfraction du milieu [9]. Une impulsion qui se propage dans un milieu a
dispersion positive (avec d’n/dA* <0) est allongée par le fait que les basses fréquences
voyagent plus vite que les hautes fréquences (voir la figure 1.13). Cet effet de DVG est
beaucoup plus significatif pour les impulsions femtosecondes que pour les impulsions
picosecondes pour deux raisons: leurs durées sont plus courtes (leur allongement sera donc

proportionnellement plus grand) et leurs spectres sont plus larges.

Sens de propagation
<+

Temps

Figurel.] 3. Allongement temporel par automodulation de phase.
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La dispersion de vitesse de groupe est en général positive pour un laser a état solide
avec des composants optiques traditionnels (miroirs, lentilles). Afin d'obtenir les impulsions
les plus courtes a la sortie de la cavité laser, il faut donc compenser cette dispersion positive
avec un systéme a dispersion négative. En méme temps, il faut compenser l'effet de dérive de

fréquence positive introduit par 'automodulation de phase.

La solution traditionnellement employée pour compenser cet exces de dispersion
positive est un systeme de quatre prismes ou de deux prismes a double passage (voir la

figure 1.14). Ce systéme introduit une dispersion négative [4,8] donnée par

d2

pvG = 2%
do
(1.30)
4/'1% 2 n 2 1
= ___L ' + X + ' 1 - -
e’ (n) ¢ 1+ n? " (n) n’ (1 + n2)

ou A, est la longueur d'onde centrale de l'impulsion, L est la distance entre les deux premiers

prismes, e est I'épaisseur de verre traversée dans les deux premiers prismes et n est l'indice
de réfraction des prismes. Les termes rn' et n'' sont les dérivées de l'indice de réfraction

données par

n = j—j{ et (1.31)
Ao
d*n
"= — (1.32)
|,

—';U

w—

B

Figure I.14. Systéme a quatre prismes présentant de la dispersion de vitesse de groupe
négative.
R : basses fréquences ; B : hautes fréquences.
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En fait, I'équation I.30 comprend deux termes: la dispersion négative due aux
trajectoires des différentes fréquences de l'impulsion (proportionnelle & L, la distance entre
les primes) et la dispersion positive due au passage de l'impulsion dans les prismes
(proportionnelle a e, 1'épaisseur de verre traversée par le faisceau). Il est donc possible
d'ajuster finement la dispersion négative de ce systéme en translatant un prisme
transversalement au faisceau laser puisque son effet est de faire traverser le faisceau dans une

épaisseur plus ou moins grande de verre.

d) Le démarrage du KLM

Un oscillateur saphir dopé au titane pompé en continu sans blocage de modes actif est
stable en mode continu, les non linéarités du cristal n'étant pas suffisantes pour démarrer le
blocage de modes KLM. Cependant, on a vu qu'environ 5700 modes longitudinaux vont
osciller dans la cavité en continu. Mé&me la coincidence aléatoire de tous ces modes pour

créer un pic de bruit ne semble pas étre suffisante pour induire le verrouillage en phase.

Il est donc nécessaire de démarrer le blocage de modes KLLM & 1'aide d'une action
externe. Historiquement, ce démarrage se faisait un créant un choc sur la table optique sur
laquelle se trouvait le laser. Les vibrations issues d'un tel choc peuvent &tre suffisantes pour
faire osciller momentanément un grand nombre de modes dans la cavité et y créer un pic de
bruit suffisamment important pour déclencher le KLM. Grice a l'automodulation de phase,
I'impulsion créée peut ensuite s'élargir en spectre. Elle est alors comprimée temporellement
par le systeme de prismes pour produire une impulsion plus courte et plus intense. L'effet
Kerr dans le cristal devient alors plus important, ce qui meéne a un blocage de modes plus
stable et 2 une automodulation de phase, et donc un €largissement de spectre, plus importante.
L'élargissement du spectre et le raccourcissement de 1'impulsion continuent jusqu'a ce qu'il y
ait un équilibre entre -la saturation du gain, la dispersion de vitesse de groupe et
I'automodulation de phase. Pour notre laser, le spectre final a typiquement une largeur de

l'ordre de 10 nm.
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Afin de rendre ce démarrage plus fiable, nous avons monté un des miroirs de la cavité
sur un pot vibrant pour le faire vibrer trés légérement (environ 15 um a 30 Hz). Cette
méthode est semblable a celle proposée par Liu ef coll. [24] La vibration induit le démarrage
du KLM mais ne sert pas a créer le blocage des modes; elle peut donc étre supprimée
pendant le fonctionnement du laser. Ceci dit, nous avons tout de méme décidé de laisser le
pot vibrant en fonctionnement puisqu'il ne gé€ne pas celui du laser et qu'il le remet en marche
des que le KLLM s'arréte. Les arréts subits du KLLM sont généralement dus a des perturbations

de la cavité, telles une vibration quelconque ou de la poussiere qui tombe dans le faisceau.

Nous venons de voir comment engendrer des impulsions ultrabréves; aussi nous allons

maintenant analyser les moyens a mettre en oeuvre pour mesurer leur durée.

L.2.3. La mesure de la durée d'impulsions bréves

Dans ce mémoire, je parle des impulsions ultrabréves, autrement dit des impulsions
optiques de moins d'une picoseconde. La mesure de la durée de telles impulsions est
problématique. Il est possible de mesurer la durée des impulsions nanosecondes (ou plus
longues) avec un oscilloscope gigahertz mais 1'électronique n'est pas assez rapide pour
accéder au régime picoseconde. Cependant, la caméra a balayage de fente donne une mesure
directe de la durée d'impulsion de plus de 1 ps. Les impulsions plus courtes que la
picoseconde doivent €tre mesurées par des moyens indirects. La méthode la plus répandue

pour faire cette mesure indirecte est I'autocorrélation par génération du second harmonique

non colinéaire [25].

On peut écrire, pour un délai variable 7 entre deux ondes d'intensité I(®,t),

100,1) = [0 (o + 7 dr, 133)

—o0
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oll I(2w, t) est I'intensité du signal du second harmonique non colinéaire. La largeur 2 mi-
hauteur temporelle de la fonction d'autocorrélation A7, est liée a la largeur a mi-hauteur
temporelle de I'impulsion A7 selon sa forme temporelle. Donc, pour une impulsion en forme

de sécante hyperbolique au carré (sech?), les largeurs A mi-hauteur sont liées par l'expression :

AT, = 1,55 A7 (I.34)

et, pour une impulsion en forme de gaussienne :

At, = 1,414 Ar. (1.35)

Il s'avere que, dans la littérature, on cite trés souvent la largeur a mi-hauteur temporelle de
l'impulsion en supposant une forme temporelle en sech?. Par conséquent, dans ce mémoire,

toutes les durées des impulsions seront calculées en supposant cette forme.

Dans nos expériences, nous nous sommes servi de deux types d'autocorrélateurs pour
mesurer les durées des impulsions. L'autocorrélateur traditionnel établit la moyenne d'un
grand nombre d'impulsions et donc nécessite des impulsions a haute cadence pour la
visualisation des autocorrélations en temps réel. En revanche, 1'autocorrélateur monocoup
peut s'employer a trés basse cadence. L'autocorrélateur traditionnel peut également
s'employer a basse cadence mais la visualisation de l'autocorrélation ne se fait plus en temps

réel.

1.2.3.1. L'autocorrélateur traditionnel

Le schéma de l'autocorrélateur traditionnel [26] se trouve sur la figure I.15. Il
ressemble 2 un interférometre de Michelson ol 1'on a remplacé le miroir d'un des bras par un
coin de cube monté sur un pot vibrant. Le coin de cube sert a rendre les deux faisceaux a la
sortie de l'interférométre paralléles mais non superposés. La lentille L focalise les deux
faisceaux dans le cristal doubleur CD pour la génération du second harmonique. Le second
harmonique est engendré sur la bissectrice de l'angle entre les trajectoires des deux
impulsions quand les impulsions sont superposées a la fois temporellement et spatialement
dans le cristal doubleur. Une photodiode sert & mesurer le signal doublé en fréquence. Le
coin de cube est déplacé lentement pour faire varier le délai entre les deux impulsions. Le

signal issu d'un capteur de position situé sur le pot vibrant sert & déclencher l'oscilloscope.
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Figure 1.15. Schéma de I’autocorrélateur traditionnel. CC : coin de cube ;
CP : capteur de position ; PV : pot vibrant ; L : lentille convergente ;
CD : cristal doubleur ; F : filtre ; PD : photodiode ;

a: fréquence de la pompe ; 20: fréquence du second harmonique.

La calibration de l'autocorrélateur se fait en translatant manuellement le coin de cube et
en notant le décalage temporel du signal sur l'oscilloscope. Ce décalage temporel est égal a
deux fois le déplacement du coin de cube divisé par la vitesse de la lumiére. On peut donc
mesurer directement sur 1'oscilloscope la largeur & mi-hauteur de la fonction d'autocorrélation.

Pour les impulsions en sech?, la largeur & mi-hauteur est donc égale 2 cette valeur divisée par
1,55.

1.2.3.2. L'autocorrélateur monocoup

Le principe de l'autocorrélateur monocoup avec doublage de fréquences [27] est
similaire a celui de l'autocorrélateur traditionnel. La différence entre les deux est que
l'autocorrélateur monocoup utilise la forme spatiale du signal du second harmonique pour
extraire la largeur temporelle de 1'impulsion. 11 est alors possible de déterminer la largeur a
mi-hauteur sans établir la moyenne d'une grande quantité d'impulsions. Cette méthode

d'autocorrélation est donc idéale pour faire des mesures d'impulsions a basse cadence.

Le schéma de 1'autocorrélateur monocoup [28] se trouve sur la figure 1.16. Il s'avere
que la forme spatiale S(x) du second harmonique produit sur la bissectrice de l'angle ¢ entre
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les trajectoires des deux impulsions (figure I.17) est proportionnelle & la fonction

d'autocorrélation,

S(x) o< Tl(t + 1) I(t — 1) dt, (1.36)

ou [ est l'intensité instantanée de 1'impulsion. Le calcul de la position xg sur le détecteur en
fonction du délai 7 par rapport a la partie de I'impulsion qui tombe directement sur 1'axe de la

bissectrice se fait géométriquement. Le délai 7 est donc donné par

nx, sin ¢/2 L37)
c

T =

ou n est l'indice de réfraction du cristal et ¢ est la vitesse de la lumiére dans le vide.

A’ LS ‘3 Délai

20

l OMA|
F

>

CD

Figure 1.16. Schéma de 1’autocorrélateur monocoup. LS : lame séparatrice ; CD : cristal
doubleur ; L : lentille ; F : filtre ; OMA : analyseur multicanal optique ; @: fréquence de la
pompe ; 20: fréquence du second harmonique.

En réalité, il n'est jamais nécessaire de déterminer les valeurs de ¢, xp et T pour
calculer la durée temporelle de 1'impulsion puisqu'il est possible de faire une calibration
simple indépendamment de ces valeurs. Pour ce faire, on fait varier manuellement le délai

d'un des deux bras de 1'autocorrélateur (voir la figure 1.17) et I'on mesure le déplacement de la
forme d'autocorrélation sur l'oscilloscope. Si J, est la largeur a mi-hauteur de la forme

spatiale, At, est le retard introduit dans un des bras et Ax, est le déplacement correspondant

de la forme spatiale, alors la durée de I'impulsion se calcule selon

1 . A
AT = — § =2 (1.38)
K ° Ax,

ol K = 1,55 pour des impulsions en forme temporelle de sech?.
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Figure 1.17. Détermination de la forme spatiale S(X) du second harmonique produit par
accord de phase non colinéaire dans le cristal non linéaire CD.

Nous avons donc vu dans les sections précédentes comment produire et contrdler les
impulsions bréves. Maintenant, nous allons présenter la réalisation concréte du laser en
commengant par la présentation du milieu amplificateur utilisé: le cristal de saphir dopé au

titane.

I.3. Présentation du cristal de saphir dopé au titane

L'utilisation du cristal de saphir dopé au titane (Ti3+:Al,03) comme milieu laser a été
démontrée pour la premiére fois en 1982 par Moulton [29]. Aujourd'hui, ce cristal laser se
trouve utilisé dans de nombreux systémes laser de laboratoires et commerciaux & cause de ses
caractéristiques intéressantes. Surtout, son application au développement de lasers
impulsionnels femtosecondes basés sur le blocage de modes par la lentille de Kerr (voir la

section 1.2.2.2) a accentué l'importance de ce nouveau cristal laser.
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Un résumé de ses caractéristiques principales se trouve dans le tableau I.2. C'est un
cristal treés stable des points de vue mécanique et chimique avec un seuil de dommage €levé.
Il est possible de faire croitre des cristaux de grande taille et de bonne qualité et dont la
maintenance est négligeable. Sa bonne conductibilité thermique (presque trois fois celle du
Nd:YAG) indique que le refroidissement de ce cristal ne présente pas de difficulté.

La caractéristique qui fait de ce cristal un milieu & gain extrémement intéressant pour
les lasers hautement accordables et pour les lasers a impulsions bréves est sa tres large bande
d'émission dans le proche infrarouge (autour de 750 nm). En fait, cette largeur de bande
permet d'envisager la production d'impulsions limitées par transformée de Fourier aussi

bréves que 4 fs (voir la section 1.2.1).

Formule chimique Ti3+:AlyO3
Densité 3,99 g/cm3
Indice de réfraction ~1,76
Indice de réfraction non linéaire 3,2 x 10-16 c;mZ/W
Point de fusion 2045°C
Conductibilité thermique 33 -35 W/m-K
Coefficient d'expansion thermique 5x 100K-1
Pic d'absorption ~490 nm
Longueurs d'onde d'émission ~650 - 1100 nm
Pic de fluorescence ~750 nm
Section efficace d'émission stimulée 4,1 x 1009 em?2 (7)
2,1 x 10-19 cm? (0)
Durée de fluorescence 3,15 + 0,05 us
Energie de saturation 1,2 + 0.2 J/cm2
Seuil de dommages 10 J/em? (~10 ns)

Tableau 1.2: Résumé des caractéristiques principales du cristal de saphir dopé au titane.

Le saphir, que I'on appelle également l'alumine dans sa forme polycristalline, est un
cristal de type hexagonal rhomboédrique et de formule chimique AlpO3. La fabrication du
cristal de saphir dopé au titane consiste alors a remplacer un certain nombre d'ions
d'aluminium dans des sites a symétrie trigonale par des ions de titane (voir la figure 1.18). Sa
structure cristallographique est donc semblable a celle du rubis, a ceci preés que les ions de
titane remplacent ceux de chrome. Le dopage typique en ions titane dans le saphir est de
l'ordre de 0,03% en poids.
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Figure I.18. Structure cristallographique du cristal de saphir dopé au titane. L’ion de titane
est entouré par des atomes d’oxygene.

L'ion Ti3* posséde 19 électrons répartis en 7 couches, dont 6 sont complétes et dont la

derniére (3d) n'a qu'un seul électron :
(15)2(25)%(2p)6(35)%(3p)®(3d).

L'interaction de 1'ion de titane avec le champ cristallin du saphir 1eve la dégénérescence des
niveaux d'énergie de cette derniére couche [29]. La composante cubique du champ cristallin
domine pour créer deux niveaux d'énergie: 1'état fondamental 2T et 1'état excité 2Eg. La
composante trigonale du champ cristallin décompose I'état fondamental en deux niveaux,
dont le plus bas est encore divisé par l'interaction spin-orbite. Enfin l'effet Jahn-Teller est
responsable de la levée de la dégénérescence du niveau excité 2Eg pour créer deux niveaux,

E1/p et Ez/p. Lafigure 1.19 donne ces niveaux d'énergie [30].

2E L ZE_ _ Ein
E
3/2
Effet 7
Jahn-Teller
€
2 Al
e
- 2E 1Ein
Coxpposante 7 T -T E3/2
cubique Composante

trigonale Interaction
spin-orbite

Figure 1.19. Niveaux d’énergie du cristal de saphir dopé au titane.
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Les deux niveaux excités d'une part et les trois niveaux fondamentaux d'autre part sont
tres fortement couplés par des transitions vibroniques, autrement dit des transitions dues aux
vibrations de la matrice cristalline. On peut alors les regrouper entre eux selon un schéma
plus simplifié (figure 1.20). Le saphir dopé au titane peut donc é&tre considéré comme un
matériau laser a quatre niveaux dont deux (le deuxiéme et le quatrieme) ne sont pas fixes a
cause du grand nombre de niveaux vibroniques présents. Ainsi, on voit que la nature
vibronique des transitions est responsable de la large bande d'absorption (le deuxieme niveau
n'est pas fixe) et de la large bande d'émission (le quatriéme niveau n'est pas fixe), donc de
J'accordabilité des lasers saphir dopé au titane [30]. On rappelle que le pompage laser se fait
entre les niveaux 1 et 2 (voir la figure 1.20) et I'émission laser entre les niveaux 3 et 4. Une

relaxation vibronique mene les électrons du niveau 2 au niveau 3 et du niveau 4 au niveau 1.

(I
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Figure 1.20. Représentation du cristal de saphir dopé au titane
comme un matériau laser a quatre niveaux.

Les spectres d'absorption et d'émission du cristal de Ti3+:Al,03 se trouvent sur les
figures 1.21 et 1.22 respectivement [29]. Puisque ce cristal est biréfringent uniaxe, les spectres
dépendent de la polarisation de la lumiere incidente. La polarisation ¢ fait référence au
rayon ordinaire (polarisé perpendiculairement a 1'axe de symétrie ¢ d'ordre 3) tandis que la
polarisation 7 fait référence au rayon extraordinaire (polarisé parallélement a 1'axe c¢). Les
spectres indiquent clairement que la polarisation 7 est préférable puisqu'elle méne a une

meilleure absorption et 4 une émission plus efficace.
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Figure 1.21. Spectre d’absorption du cristal de saphir dopé au titane.
7 : polarisation parallélement a I'axe ¢ ;
o : polarisation perpendiculairement a l’axe c.

Le spectre d'émission ou de fluorescence (figure 1.22) est trés large et se situe dans le
proche infrarouge. Sur la méme figure, nous avons dessiné le spectre de gain théorique du
saphir dopé au titane, qui est proportionnel 3 A* X E(A), oi E(A) est le spectre d'émission

[31].
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Figure 1.22. Spectre d’émission (en trait plein) et spectre de gain
(en pointillé) du cristal de saphir dopé au titane.
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Le large spectre d'absorption centré dans le vert permet un pompage laser en régime
impulsionnel par un laser Nd:YAG doublé (532 nm) ou en continu par un laser argon
(514,5 nm et 488,0 nm). On remarque que le pompage par flash du saphir dopé au titane n'est
pas idéal a cause de sa durée de vie relativement courte par rapport a d'autres matériaux laser
a I'état solide (la durée de vie du Nd:YAG est de I'ordre de 230 ps tandis que celle du saphir
dopé au titane est seulement de 3 pus). Pour un pompage efficace, I'émission des flashs doit
étre comparable a la durée de vie de la transition laser; or les flashs & émission courte
vieillissent treés vite et ont par surcroit une émission mal adaptée au spectre d'absorption du

saphir dopé au titane.

Le saphir dopé au titane est donc un cristal laser trés prometteur pour la génération et
I'amplification d'impulsions ultrabréves. Je décrirai dans la suite de ce chapitre notre chaine
laser femtoseconde qui est entiérement basée sur ce milieu a gain: elle consiste en un
oscillateur saphir dopé au titane pompé en continu par un laser argon et un amplificateur

régénératif saphir dopé au titane pompé par le second harmonique d'un laser Nd:YAG

déclenché.

I.4. L'oscillateur a saphir dopé au titane

Le but étant de produire des impulsions ultrabréves, je décrirai dans cette section
l'oscillateur laser que nous avons construit ainsi que ses performances. On rappelle qu'un
oscillateur consiste en un milieu & gain placé entre deux miroirs en forme de résonateur. Le
pompage s'effectue a une longueur d'onde qui est plus basse que celle d'émission de

l'oscillateur et qui se trouve dans la bande d'absorption du milieu & gain.

Notre oscillateur laser utilise comme milieu a gain un cristal de saphir dopé au titane tel
que décrit dans la section I.3. Le pompage se fait en continu par un laser argon et le blocage
de modes est du type KLM, le blocage de modes par la lentille de Kerr (voir la
section 1.2.2.2). Notre but était la production d'impulsions voisines d'une centaine de
femtosecondes. Leur énergie n'était pas critique puisque nous allons utiliser ensuite un étage

d'amplification.
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1.4.1. La cavité laser de l'oscillateur

La figure I.23 donne le schéma de la cavité laser. C'est un oscillateur en forme de X
pompé a travers le miroir Mj par un laser argon. Ce laser est un laser Spectra-Physics
BeamLok 2060 toutes raies émettant environ 6 W de vert (514,5 nm et 488,0 nm) en continu.
Le faisceau est polarisé verticalement 2 la sortie du laser mais sa polarisation est tournée de
90° gréce a un périscope. Il est focalisé sur le cristal de saphir dopé au titane par la lentille L
de longueur focale 120 mm. Les miroirs de la sous-cavité M; et M7 sont dichroiques,
hautement réfléchissants entre 720 nm et 820 nm et transparents autour de 500 nm. Environ

90% du faisceau laser est absorbé par le cristal laser, le restant sort de la cavité par le miroir

M, et est pi€gé.

Fy L=27cm

Figure 1.23. Schéma de la cavité laser de ’oscillateur. Lj: lentille convergente ;
Mj, My: miroirs convergents ; C : cristal de Ti:Al203 ; Pj, Pj : prismes ;
M3, My, Ms : miroirs plans ; Fj, F3 : fentes ; PV : pot vibrant.

Le cristal a été fourni par la compagnie américaine Crystal Systems. 1l fait 20 mm de
longueur, 5 mm de largeur et 5 mm de hauteur avec les faces coupées a 1'angle de Brewster

pour minimiser les réflexions sur les surfaces d'un faisceau polarisé horizontalement (voir la
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figure 1.23). L'angle de Brewster étant donné par l'arctangente de l'indice de réfraction du
matériau, 0, = tg”'n, le cristal est taillé 4 60,4°. Cette coupe favorise donc la production

d'impulsions polarisées horizontalement. La monture du cristal est refroidie a 1'eau stabilisée

en température.

La sous-cavité de l'oscillateur comprend les miroirs M1 et M2 ainsi que le cristal
Ti:Al2O3. Les miroirs M1 et M3 sont convergents de rayon de courbure de 150 mm afin de
focaliser le faisceau produit sur le cristal laser. Cette focalisation permet une meilleure
extraction du gain du cristal et rend les effets non linéaires du cristal plus importants pour
favoriser le blocage de modes KLM. Ceci dit, ces mémes miroirs agissent comme des
lentilles divergentes pour le faisceau de pompe. La lentille convergente L d’une longueur

focale de 120 mm sert donc & compenser cette divergence.

La production d'impulsions dans la cavité laser pompée en continu se fait par le blocage
de modes KLLM. Deux modifications de la cavité favorisent et stabilisent le régime
impulsionnel: l'introduction d'une fente F; dans la cavité et le montage du miroir de fond de
cavité M3 sur un pot vibrant. Nous avons vu dans la section 1.2.2.2 que la fente favorise la
production d'impulsions tandis que le pot vibrant engendre une vibration susceptible de

démarrer le blocage de modes KLM.

La dispersion de vitesse de groupe positive produite sur les impulsions par le cristal
laser et par l'automodulation de phase est compensée par un systeme a dispersion négative:
les deux prismes, P; et P2, montés en double passage (voir la discussion sur la dispersion de
vitesse de groupe dans la section 1.2.2.3). Ces prismes sont faits de verre haut indice (SF10,
n = 1,76) afin de réduire 'écart nécessaire entre les deux prismes, qui est de 27 cm. Ils ont
20 mm de hauteur et sont en forme de triangle équilatéral, la longueur d'un c6té étant de
15 mm. La fente F» permet une sélection spectrale et, bien qu'elle ne soit pas prévue a cet

effet, une stabilisation additionnelle du blocage de modes.

Le miroir M4 replie la cavité pour la rendre plus compacte. Les miroirs M3 et My sont
tous les deux des miroirs plans a haute réflectivité en incidence normale entre 750 nm et
900 nm. Le miroir de sortie Ms est plan avec une réflectivité de 95% en incidence normale
autour de 800 nm. A l'origine, nous avons utilisé un miroir de sortie de 3% de transmission
qui amenait souvent & la production de deux impulsions par tour de cavité. On rappelle que la
transmission de la fente F) dépend de la focalisation du faisceau par la lentille de Kerr: en
régime continu, la focalisation est faible et donc la transmission est également faible, tandis
qu'en régime impulsionnel la focalisation est plus forte et il y a une meilleure transmission.
La transmission de la fente dépend donc de I'énergie des impulsions dans la cavité. Elle

augmente au fur et & mesure que l'énergie par impulsion augmente et que la focalisation
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devient plus forte. Si on considere la figure 1.24, on peut voir qu'a un moment donné la
focalisation peut devenir tellement importante que le "waist" du faisceau se trouve devant la
fente et le faisceau devient divergent au niveau de la fente. Dans ce cas, la transmission de la
fente diminue au fur et 2 mesure que 1'énergie des impulsions augmente. La transmission de
la fente en fonction de 1'énergie des impulsions a donc I'allure de la figure 1.25. Le blocage de
modes le plus stable a lieu quand la transmission de la fente est maximale. Considérons
I'exemple de notre oscillateur qui délivre des impulsions d'environ 1 nJ et supposons que la
transmission maximale de la fente a lieu pour des impulsions d'environ 20 nJ. Avec un miroir
de sortie de transmission de 3%, 1'énergie des impulsions dans la cavité doit étre de 'ordre de
30 nJ. Puisque cette énergie est trop forte pour avoir une transmission maximale, 1'oscillateur
préfere créer deux impulsions d'a peu preés 15 nJ chacune. Il y a donc une meilleure
transmission des impulsions par la fente et un blocage de modes plus stable. Par contre, avec
un miroir de sortie de transmission de 5%, I'énergie des impulsions dans la cavité est de
I'ordre de 20 nJ. La transmission de la fente est donc optimale et le blocage de modes avec

une seule impulsion par tour de cavité est stable.

En régime Fente
continu

N |-

e
\ En régime
impulsionnel

(basse puissance)
~,

=y ~
Milieu j-f\x
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(puissance élevée)

e

Figure 1.24. Autofocalisation dans un milieu Kerr.
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Figure 1.25. Transmission de la fente de la cavité laser en
fonction de I'énergie des impulsions dans le milieu Kerr.
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L'analyse que nous venons de faire est trés simplifiée. Une étude plus approfondie du
phénomeéne d'émission en multiples impulsions par tour de cavité a été effectuée par Piché et
coll. [32] et par Cormier et coll. [33]. Ils démontrent que, pour un pompage du milieu a gain
important, le gain non linéaire est plus grand pour 1'émission en deux impulsions par tour de
cavité que pour 1'émission en une seule impulsion. Ils démontrent également qu'une lentille
de Kerr trop forte peut donner lieu a une configuration géométriquement instable de
l'oscillateur et donc a des pertes importantes de la puissance des impulsions par tour de cavité.
Par conséquent, la lentille de Kerr induite dans le milieu & gain doit étre assez forte pour
favoriser le blocage de modes. Cependant, si elle est trop forte, elle provoque une émission
en multiples impulsions par tour de cavité. On remarque qu'il est impératif de supprimer un
fonctionnement en doubles impulsions car cette situation nuit & la synchronisation de
l'oscillateur avec l'amplificateur et méne a une sortie instable en énergie. Nous avons donc

choisi de conserver le miroir de sortie de transmission de 5%.

L'analyse théorique de la cavité laser a été effectuée avec le logiciel informatique
PARAXIA. Ce logiciel permet de calculer la taille du faisceau laser a chaque endroit dans la
cavité et ainsi de déterminer par exemple 1'astigmatisme du faisceau a la sortie. On peut voir

sur la figure 1.26 I’allure théorique du faisceau dans la cavité laser.
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Figure 1.26. Allure théorique du faisceau laser dans la cavité laser de
Uoscillateur.

L'alignement de la cavité laser pour un fonctionnement impulsionnel stable demandait
une approche plus ou moins empirique. Nous avons trouvé que la meilleure facon était
d'optimiser d'abord la cavité pour fonctionner en continu. On cherchait a obtenir au moins
500 mW d'infrarouge pour a peu pres 5 W de puissance de pompe. Il était de plus nécessaire

que la cavité ne soit pas parfaitement symétrique afin d'augmenter au maximum la différence
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P 4,6 mm ’i

(b)

% 4,6 mm :i

Figure 1.27. Profil spatial du faisceau de sortie de l'oscillateur.
(a) en régime continu - (b) en régime impulsionnel.
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entre les tailles des faisceaux en régimes continu et impulsionnel. En effet, la distance entre
le cristal et le miroir de fond M3 est a peu prés 92 cm tandis que la distance entre le cristal et
le miroir de sortie Ms est voisine de 80 cm. La sous-cavité est également 1égérement
asymétrique: la distance entre le cristal et le miroir Mj est 7,5 cm et la distance entre le

cristal et le miroir M est de 6,5 cm.

Lorsque la cavité est bien optimisée en continu, il suffit de la désaligner 1€gerement
avec le miroir de sortie ou le miroir de sous-cavité My, le pot vibrant assurant le démarrage
du blocage de modes. Nous avons trouvé qu'un désalignement tel que le mode de sortie en
régime continu ressemble 2 la figure 1.27 (a) [34-35] (une tache centrale avec des satellites)
mene 2 un blocage de modes stable. Il a ét€ démontré [34-35] que 'aberration thermique sur
les bords du faisceau est responsable de 1'existence des satellites sur le profil spatial en régime
continu. Le fonctionnement du laser en blocage de modes KLLM donne lieu & un faisceau plus
petit dans le milieu a gain. Ce faisceau est par conséquent moins sensible a des aberrations
thermiques sur ses bords et son profil spatial n'a donc pas de satellites (voir la figure 1.27 (b)).

La longueur physique totale de la cavité est proche de 174 cm. Le taux de répétition
des impulsions de sortie doit donc &tre de 1'ordre de 86 MHz. Nous avons vérifié ce taux de
répétition avec une photodiode et un oscilloscope, ce qui nous a donné une valeur de

85,6 MHz. Le train d'impulsions se trouve représenté sur la figure 1.28.
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Figure 1.28. Train d’impulsions de I'oscillateur.

1.4.2. Caractérisation des impulsions

Le fonctionnement stable de jour en jour de l'oscillateur laser dépendait fortement de la

propreté des composants optiques. Il était donc nécessaire de nettoyer souvent ces
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composants, surtout les miroirs de la sous-cavité et le cristal de Ti:AlpOs3, pour maintenir les
bonnes performances du laser. La puissance optimale du laser de pompe pour un blocage de
modes stable variait de 4 W a 6 W selon la propreté de la cavité laser, la dégradation des
surfaces optiques et l'alignement de la cavité. On remarque que de petits ajustements de
l'alignement de la cavité laser étaient nécessaires plusieurs fois par semaine pour assurer un

blocage de modes stable.

La puissance moyenne des impulsions de sortie est de 'ordre de 100 mW. L'énergie de
chaque impulsion est donc d'a peu prés 1 nJ. La valeur exacte de cette énergie n'est pas
critique. Il est seulement nécessaire qu'il y ait suffisamment d'énergie pour traverser 1'étireur

et injecter l'amplificateur (voir la section 1.5).

Le spectre du laser est centré a2 780 nm et a typiquement une largeur a mi-hauteur de
10 nm. Un spectre typique de l'oscillateur laser se trouve sur la figure 1.29. Ce spectre est
largement déterminé par les composants optiques de la cavité ainsi que par la fente de
sélection spectrale (F sur la figure 1.23). On remarque que de telles impulsions limitées par
transformée de Fourier devraient avoir une durée de 65 fs si elles avaient une distribution

temporelle en intensité en forme de sécante hyperbolique au carré.

30

0
750 760 770 780 790 800 810

Figure 1.29. Spectre typique de ’oscillateur laser.

La durée typique de ces impulsions est voisine de 90 fs. L'autocorrélation
correspondante faite avec un autocorrélateur traditionnel (voir la section 1.2.3.1) se trouve
reportée sur la figure 1.30. Le produit Av. Az était donc 0,43, c'est-a-dire 1,4 fois limitée par

transformée de Fourier. Ceci dit, la compression optimale de ces impulsions avait peu
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d'intérét puisqu'il était par la suite nécessaire de les étirer temporellement afin de les

amplifier, comme nous allons le voir en étudiant I'amplification.
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Figure 1.30. Autocorrélation des impulsions délivrées par 1’ oscillateur.

I.5. L'amplification d'impulsions a dérive de fréquence

L.5.1. Principe

L'amplification d'impulsions & dérive de fréquence est une technique puissante
d'amplification d'impulsions femtosecondes. En fait, aujourd'hui elle permet la production
d'impulsions femtosecondes de plus de 2 W de puissance moyenne [36] et de 50 TW de
puissance créte alors que l'amplification d'impulsions sans cette technique est limitée a
10 mW de puissance moyenne [37]. L'explication de cette différence réside dans le fait que
I'amplification d'impulsions a dérive de fréquence évite les énormes puissances crétes
(10 GW pour une impulsion de 100 fs et de 1 mlJ) dans les étages d'amplification. De telles
puissances crétes se traduisent par une intensité élevée dans 1'amplificateur, ce qui peut

facilement entrainer des dommages catastrophiques des composants optiques [38].

On appelle couramment I'amplification d'impulsions a dérive de fréquence la CPA pour
Chirped Pulse Amplification en anglais. Elle a été d'abord développée pour des applications
dans le domaine du radar [39] et a été adaptée au domaine des impulsions optiques
ultrabreves [40-41]. Le principe de la CPA consiste a €tirer temporellement les impulsions

avant de les amplifier et ainsi a réduire par un facteur de I'ordre de 3000 les puissances crétes
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dans l'amplificateur. On retrouve les durées femtosecondes aprés amplification par

compression (voir la figure 1.31).

Etirement
_A_ x 3000

100fs, 1 nJ 300 ps
Amplification
x 6 000 000
Compression
/4000
<
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100fs, 2 mJ 400 ps, 6 mJ

Figure I.31. Principe de I’amplification d’impulsions a dérive de fréquence.

Aujourd'hui, la CPA est employée de fagon réguliere pour amplifier des impulsions
ultrabréves [36,42-45]. Notre chaine laser est en fait basée sur une chaine laser construite a
'University of Michigan [46]. Dans un premier temps, nous avons étiré temporellement les
impulsions d'un facteur 3000 environ (ce qui diminue d'autant la puissance créte) dans un
étireur basé sur un réseau en configuration Littrow double-passage. Nous les avons ensuite
amplifiées & une cadence de 20 Hz dans un amplificateur régénératif basé sur le cristal
Ti:Al203 et, enfin, nous les avons recomprimées a environ 100 fs. L'énergie par impulsion
était alors voisine de 2 mJ. Je décrirai en détail cette chalne d'amplification dans la section

qui suit.

1.5.2. Ktirement et compression

L'étirement temporel d'une impulsion peut s'effectuer de plusieurs facons: en la faisant

passer dans un matériau dispersif ou dans un interférométre Gires-Tournois ou 2 travers des
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systémes de prismes ou de réseaux de diffraction. Ceci dit, il s'avere que seuls des réseaux de
diffraction peuvent étirer les impulsions par des facteurs importants et d'une manicre

réversible [47].

Je décrirai dans cette section ]'étireur et le compresseur que nous avons utilisés. Ils sont
tous les deux basés sur des réseaux de diffraction; le réseau de 1'étireur est utilisé dans une
configuration prévue pour ajouter une dispersion positive aux impulsions tandis que ceux du

compresseur sont destinés a assurer une dispersion négative.

1.5.2.1. Les réseaux de diffraction

Les réseaux de diffraction que nous avons utilisés pour I'étirement et la compression
des impulsions de notre chaine laser sont des réseaux holographiques en réflexion. Ils
possédent un traitement en or et sont fabriqués par Jobin-Yvon S.A. Le pas des réseaux est
de 0,5 um, ce qui donne un nombre de traits par millimetre de 2000, et I'efficacité maximale
de diffraction est prévue pour des longueurs d'onde comprises entre 750 nm et 825 nm. Ils

ont 110 mm de largeur et 80 mm de hauteur.

On considere la diffraction d'une onde sur un réseau selon la figure 1.32. L'équation du

réseau est bien connue:

. . mA
sin@;, + sinf, = —, d.39)
a
oll 6, est I'angle entre la normale au réseau et le vecteur de propagation de l'onde incidente,

6, est I'angle de diffraction (par rapport 4 la normale) d'ordre m de I'onde, A est sa longueur

d'onde et a est le pas du réseau. On remarque que l'ordre O du réseau correspond a une
simple réflexion (6, = —6,). On définit aussi qu'une onde est diffractée sous un angle

positif si elle se trouve du méme c6té de la normale que 1'onde incidente.

Figure 1.32. Diffraction d’une onde par un réseau. 6;:angle

d’incidence ; 6y: angle de réflexion ; 0y, 0.;: angles des ordres de
diffraction 1 et - I respectivement.
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On définit ensuite l'angle de Littrow 0, celui sous lequel 1'angle d'incidence est
confondu avec l'angle de diffraction d'ordre 1 (voir la figure 1.33). 1l s'avére que l'efficacité
de diffraction est maximale [4] et 1'astigmatisme du faisceau est minimal [47] sous cet angle;
nous avons donc décidé de travailler sous incidence de Littrow. Pour cet angle, 1'équation du

réseau devient:

sin@, = 2—}“— (140)
a

Il est évident que, pour une configuration Littrow, A/2a < 1. La longueur d'onde centrale
des impulsions émises par l'oscillateur étant 780 nm, les réseaux utilisés dans 1'étireur et le
compresseur de notre chaine laser doivent avoir moins de 2560 traits/mm. En revanche,
l'efficacité de diffraction croit avec A/a: on cherche donc a choisir des réseaux de diffraction
ayant un grand nombre de traits par millimetre sans que le spectre étalé de 1'onde diffractée
soit physiquement coupé par le réseau. Nos réseaux de 2000 traits/mm réponcient a ces
conditions. L'angle de Littrow correspondant est de 51,3°.

| _
| /1 m=0

6,=0; |

0 //
0

Figure 1.33. Définition de 1’angle de Littrow 0y: I'angle d’incidence
0; est confondu avec I’angle de diffraction d’ordre 1.

Dans la suite, je décrirai en premier le compresseur d'impulsions puisqu'il est plus

simple a étudier que I'étireur. La description de I'étireur suivra.
1.5.2.2. Le compresseur d'impulsions

Pour des impulsions ayant une dispersion positive, un compresseur doit &tre un systéme
a dispersion négative; autrement dit, les hautes fréquences doivent y voyager plus vite que les
basses fréquences. Un compresseur a réseaux dépend de sa géométrie pour assurer que le

parcours total d'une onde de fréquence @ augmente au fur et 2 mesure que @ diminue.

Le compresseur est composé de deux réseaux paralleéles ayant un pas identique (voir la
figure 1.34). Le réseau Ry étale les fréquences du spectre de l'impulsion tandis que le réseau

Rj les recollimate. Le miroir M sert a injecter les impulsions incidentes dans le compresseur
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a l'angle de Littrow et le miroir My renvoie les impulsions dans le compresseur pour un
deuxieme passage. Ce deuxiéme passage a deux buts: il double la quantité de dispersion
négative subie par les impulsions et il remet spatialement ensemble toutes les fréquences. On
remarque qu'apres le premier passage les fréquences sont paralleles mais étalées

transversalement (voir la figure 1.34).

T = I WM

”"II"?? R

I il
Réseau Résean

2000 T/mm 2000 T/mm

Figure 1.34. Compresseur d’impulsions : vu du haut et vu du coté.
R}, Ry: réseaux de diffraction ; M}, Mp: miroirs ; Lj: lentille divergente.

Nous avons vu dans la section [.2.2.3¢ (équation 1.29) que la dispersion de vitesse de

groupe par unité de longueur de milieu dispersif traversée est donnée par

2
DVG = 5@"; : (1.29)

La dispersion totale d'un systéme dispersif peut alors étre exprimée

DVG, = QZPZ_’ 1.41)

o
ol ¢ est la phase de I'onde. On appelle également cette quantité la distorsion de phase
quadratique. 1l existe en méme temps des termes de distorsion de phase d'ordres supérieurs,
telle que la distorsion de phase cubique . 1l faut tenir compte de ces ordres supérieurs afin de
réaliser des impulsions parfaitement limitées par transformée de Fourier et pour chercher a
produire des impulsions de l'ordre d'une dizaine de femtosecondes. Pour notre application,

nous allons donc considérer seulement le terme quadratique.

Pour un systeme dispersif quelconque, on peut démontrer que la distorsion de phase

quadratique peut étre exprimée comme :
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d*e 2 acp
do? 27 dot (142)

ou P est le chemin optique de I’onde de longueur d’onde 4. Pour un syst¢me de deux

réseaux a double passage tel celui qui se trouve sur la figure 1.34, le chemin optique est donné

par :

P=2 lg cos B, (1.43)

ou [, est la distance entre les deux réseaux le long de la propagation de 1’onde centrale et 6

est ’angle entre la normale aux réseaux et la trajectoire de ’onde centrale. La distorsion de

phase quadratique est donc [2]:

d2§0 _ lg 5
dw? B ncta? cos’o

-3 (1.44)

ol A est la longueur d'onde centrale de l'impulsion. A I’incidence de Littrow, 1’équation 1.44

devient

dw? et a? 2a

-3
2 3 2T %
g Ak [l_(l” ‘ (L45)

Pour notre compresseur, la distorsion de phase quadratique est donc égale a
~2,74%x107 (fs2 m"l) 1, ce qui correspond & — 1,410 fs? pour une distance [, de 51 cm.

On remarque que la taille physique du réseau Ry est trés importante puisque le spectre y
est étalé et qu'il faut éviter de le couper sur les bords. On considére une impulsion ayant un

profil spectral gaussien:

2
(@) = 1, exp[— 4 In2 (a)A_wwoJ } (1.46)

ol I(w) est l'intensité de l'impulsion en fonction de la fréquence @, @, est sa fréquence
centrale et A@ est sa largeur & mi-hauteur spectrale, et on cherche la taille physique de Ra
nécessaire pour que 99% de l'intensité de I'impulsion tombe dessus. Prenant une impulsion
centrée sur 780 nm et ayant une largeur spectrale de 10 nm, on trouve que 99% de l'intensité
se trouve entre 767,3 nm et 796,1 nm. Alors, la distance D couverte par un spectre qui se

trouve entre ces deux longueurs d'onde (voir la figure 1.34) est égale a
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D =1 (tan B4, — tanB,,), (1.47)

sinf@, = i : (1.40)

2a
Par conséquent, le deuxieéme réseau de notre compresseur doit avoir au moins 63 mm de large
pour répondre a ces conditions. Il a en fait 110 mm de large. On rappelle que la taille
physique du premier réseau n'est pas critique puisque le spectre de l'impulsion n'y est pas

étalé.

Le fait que le spectre de l'impulsion ne soit pas €talé sur le premier réseau a I'avantage
de permettre 1'utilisation d'un réseau de petite taille, les réseaux de diffraction €étant tres
coiiteux. Cependant, cette méme propriété est un désavantage quant a 'endommagement du
réseau: l'intensité du faisceau est tellement importante qu'un vieillissement rapide est subi
par le réseau. Nous avons donc placé une lentille divergente L; d'une longueur focale de

130 cm devant le compresseur afin d'agrandir la taille du faisceau sur le premier réseau.

1.5.2.3. L'étireur d'impulsions

Si le compresseur est un systéme a dispersion négative, I'étireur d'impulsions doit étre
un systéme a dispersion positive; autrement dit, les basses fréquences y voyagent plus vite
que les hautes fréquences. Il ressemble a un compresseur d'impulsions dans lequel on a
ajouté un télescope (voir la figure 1.35). L’ajout d’un télescope de grandissement égal a -1
dans un systéme optique ne modifie pas sa dispersion. Il réalise seulement une inversion de
’onde, ce qui explique la nécessité de renverser le deuxiéme réseau. Le systeme de la figure
I.35 avec les réseaux placés aux points A et B est donc rigoureusement identique au
compresseur de la figure 1.34. 1l correspond donc a un compresseur a dispersion négative
avec lg = z; + z9, ol z, et z, sont les distances algébriques entre les réseaux et les points
focaux des lentilles (voir la figure 1.35). L'expression de la distorsion de phase quadratique
pour ce systeme est alors [48]

2775

dz(/) 113 Z; + Z2) A .
W = - # 1 - (— - smé’ij . (148)
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Figure 1.35. Etireur d’impulsions . L : lentille convergente de longueur focale f ;
R : réseau de diffraction.

L’intérét du télescope est qu’il permet & z, et z, d’étre négatives: ceci se fait en plagant

les réseaux entre les lentilles et leurs points focaux (points C et D de la figure 1.35). Sil'on

pose z = —71 = —2y,1’équation 1.48 devient |
-3 .
d* 22 AR
d(o(g =~ [1 - (Z -~ sm@,-J : (1.49)

Ce systéme est donc un étireur a dispersion positive. Sous incidence de Littrow, 1’équation
1.49 devient :

B4
2 3 2 2
¢ _ 21z {1—(1” . (1.50)

dw*® wc?a? 2a
Pour notre systéme, cette valeur est égale 2 5,5 x 10’ (fs2 m") z = 1,4 x 107 fs.

Nous avons simplifié ce systéme et économisé un réseau en repliant l'ensemble selon la
figure 1.36. Le miroir M sert a injecter les impulsions dans ’étireur. Les impulsions sont
diffractées par le réseau, passent par la lentille L de longueur focale de 50 cm et sont
réfléchies sur le miroir M3. Elles repassent par la lentille et retombent sur le réseau
légerement décalées vers le bas par rapport a leur premiére incidence. Les impulsions
tombent donc sur le miroir My et sont réfléchies pour faire un deuxi¢me passage dans
I’étireur. Elles suivent exactement le méme chemin au retour qu’a 1’aller. Un isolateur
optique (voir la section 1.5.3.7) sert par la suite & envoyer les impulsions dans 1’amplificateur.
On remarque que chaque impulsion fait quatre passages sur le réseau, deux a I’aller et deux

au retour.
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Réseau M,
2000 traits/mm M;
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Figure 1.36. Schéma de l'étireur d’impulsions replié : vu du haut et vu du coté.
L : lentille convergente de longueur focale 50 cm ; M;, M2, M3: miroirs.

L'important est que la distorsion de phase quadratique ajoutée par 1'étireur soit

compensée par le compresseur. On pose donc que :

d? d?
2] + |22 -0 ash

ou les indices € et ¢ correspondent respectivement a 1'étireur et au compresseur, ce qui donne,

en se servant des équations 1.45 et 1.50 :

I =2z. 1.52)

8

L'équation 1.52 signifie que pour une compression qui compense parfaitement 1'étirement de
I'étireur, la distance entre les deux réseaux du compresseur doit €tre égale a deux fois la
différence entre la longueur focale de la lentille de 1'étireur et la distance entre le réseau et la

lentille. Cette équation ne tient pas compte de la dispersion positive introduite par
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l'oscillateur et I'amplificateur. La distance entre les réseaux du compresseur va donc €tre

légérement plus grande que 2z pour une compression optimale.

Le facteur d'étirement peut étre approximé par [4]:

G = AT,
A7,
_4In2 d 159
AT do®

[

ol Az, est la largeur temporelle de l'impulsion étirée et AT, est la largeur temporelle de

I'impulsion comprimée. Pour une impulsion comprimée de l'ordre de 110 fs, le facteur

d'étirement de ce systéme est alors de 1'ordre de 3000.

On remarque qu'on aurait pu inverser l'étireur et le compresseur; autrement dit, étirer
les impulsions en y ajoutant une dispersion négative et les comprimer en y ajoutant une
dispersion positive. Le désavantage principal de ceci est que 1'étireur agit alors contre la
dispersion introduite par les éléments optiques, qui est pour notre systéme toujours positive,
et réduit d'autant la durée des impulsions dans l'amplificateur. De plus, le systeéme a
dispersion positive étant plus compliqué, il est souhaitable que les impulsions y passent a

basse puissance, donc avant amplification.

1.5.2.4. L’alignement de I étireur et du compresseur

Afin de satisfaire a 1’égalité de I’équation 1.52, nous avons posé I’égalité des pas a des
réseaux de I’étireur et du compresseur. Pour bien comprimer I’impulsion apres amplification,
il est clair que tous les réseaux doivent étre identiques. De méme, les équations 1.44 et 1.49
impliquent que I’angle d'incidence doit étre le méme pour 1’étireur et pour le compresseur. 11
est donc important que les deux réseaux du compresseur soient paralleles et au méme angle

que celui de I’étireur, autrement dit a I’angle de Littrow.

L’alignement de ]’étireur est trés critique pour assurer un bon étirement des impulsions.
La distance entre la lentille et le miroir M3 de la figure 1.36 doit étre rigoureusement égale a
la longueur focale de la lentille. Une variation légere de cette longueur peut mener a une
dérive de fréquence spatiale importante de I’impulsion. Pour une distance non optimale, on
analyse le spectre en trois endroits différents d'une coupe transversale du faisceau de sortie
(voir la figure 1.37). Si le spectre change de forme lorsque 1'on passe du point A au point C,
on conclut & un mauvais étirement qui s’est fait spatialement plutoét que temporellement. Un

tel étirement peut donc mener a des dommages catastrophiques de I’amplificateur.
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Figure 1.37. Analyse spectrale d’une coupe transversale de I'impulsion étirée en trois
endroits différents (A, B et C) démontrant un mauvais étirement de l'impulsion.

1.5.3. L'amplificateur régénératif
L5.3.1. Introduction

L'amplification des impulsions étirées dans un deuxiéme cristal de Ti:AlpO3 est en
principe trés simple: il suffit de pomper ce cristal afin de stocker une population importante
dans le niveau excité et ensuite d'y injecter I'impulsion pour dépeupler ce niveau. Cependant,
il s'avére qu'une impulsion ne peut pas en général extraire toute 1'énergie du milieu avec un
simple passage dans le cristal & cause du faible gain par passage. On sait que le coefficient de

gain a faible signal incident d'un milieu amplificateur dépend de la densité d'énergie (appelée
fluence) de pompe stockée dans le milieu, J, , et de la fluence de saturation du milieu, J_,

[49]:

J {/]
g = JL ) (1.54)
La fluence de saturation est un parametre intrinséque du milieu tandis que la fluence de

pompe stockée est une donnée expérimentale:

E,a A
e Rid ) (L.55)

J - ’
sto S A,L

ou E, est I'énergie de pompe incidente sur le milieu amplificateur, « est I'absorption totale
du milieu, § est la section pompée et A, et A, sont les longueurs d'onde de la pompe et de
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I'impulsion a amplifier respectivement. On remarque que la fluence de saturation de
Ti:AlpO3 est 1 J/cm?2, de l'ordre de 1000 fois la fluence de saturation des colorants
organiques. Les étages d'amplification classiques pour les chaines laser & colorants ne sont

donc pas suffisants pour le Ti:AlpOs.

On est alors obligé de faire passer l'impulsion plusieurs fois dans le cristal pour extraire
toute 1'énergie stockée; il faut un amplificateur multipassage. 11 existe deux types
d'amplificateurs multipassage: ['amplificateur multipassage géométrique (voir la figure 1.38)
et 'amplificateur régénératif. Le premier consiste & renvoyer I'impulsion dans le milieu a
gain plusieurs fois par des moyens géométriques tandis que le deuxi€me est une cavité laser
dans laquelle on envoie l'impulsion par un jeu de polarisation. On note que 1'amplificateur
multipassage géométrique permet d'atteindre des intensités plus importantes que
I'amplificateur régénératif puisque ce dernier dépend de l'utilisation de composants optiques
fragiles telle qu'une cellule de Pockels. Tout de méme, 1'amplificateur régénératif a les
avantages importants d'étre plus facile a régler et de donner plus de moyens de contrdle du
mode spatial de 1'impulsion de sortie. Puisque nos demandes en énergie de sortie n'étaient pas

excessives, nous avons choisi de monter un amplificateur régénératif.

— - —
Pompe
—— —
Entrée o
Sortie

Figure 1.38. Schéma d’un amplificateur multipassage géométrique.

1.5.3.2. Principe

L'amplificateur régénératif est un laser en lui-méme. La figure I.39 donne un schéma
de ce type d'amplificateur. Il comprend un milieu & gain, le cristal de Ti:AlpO3 dans notre
cas, placé entre deux miroirs pour faire un résonateur. Il est composé également d'une cellule
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de Pockels et d'un polariseur pour permettre l'injection et 1'éjection de 1'impulsion. 1l est
pompé par un laser Nd: YAG impulsionnel et doublé en fréquence (532 nm).

M
L M2 1
(I Y\ I
v Ti:ALO; P
532 nm
50 mJ
< 125 cm )I

Figure 1.39. Schéma de I’amplificateur régénératif. L : lentille convergente de longueur
focale 80 cm ; P : polariseur ; CP : cellule de Pockels ; M1, M5: miroirs du fond de cavité.

Le principe de l'amplificateur régénératif est le suivant. On pompe le milieu a gain et
puis on injecte une impulsion étirée dans le résonateur. On y pieége l'impulsion jusqu'a ce
qu'elle ait extrait le maximum d'énergie du milien. A ce moment, on 1'éjecte et on la

recomprime dans le compresseur.

1.5.3.3. Injection et éjection d'impulsions par jeu de polarisation

Nous avons vu dans la section 1.2.2.1 (équation 1.15) qu'une tension appliquée sur une
cellule de Pockels meéne & un déphasage de I'onde qui la traverse. Ce principe peut étre utilisé
pour modifier le déphasage A¢ entre les deux composantes orthogonales de l'onde qui

traversent la cellule. De cette maniére, la biréfringence du cristal non linéaire dans la cellule
“peut varier selon la tension appliquée; la cellule de Pockels est donc un retardeur d'onde

commandé par une tension externe:

Ap = = % (1.56)

ou V. la tension appliquée aux bornes de la cellule de Pockels et V_ est la tension demi-
onde. La cellule de Pockels peut donc agir en lame quart d'onde ou demi-onde selon la
tension appliquée. C'est cette propriété qui va permettre l'injection et 1'éjection de

I'amplificateur régénératif.

L'injection de 1'amplificateur régénératif est alors décrite par la figure 1.40. La cellule
de Pockels est alignée pour agir en lame quart d'onde sans tension appliquée. Une impulsion
de polarisation verticale est incidente sur le polariseur P. Ce polariseur est prévu pour avoir

une haute réflectivité pour la lumiere polarisée verticalement et une haute transmission pour
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la lumiére polarisée horizontalement. L'impulsion est alors réfléchie et entre dans la cavité.
Elle traverse la cellule de Pockels, sur laquelle on n'applique aucune tension, et sa
polarisation devient circulaire. Aprés réflexion sur le miroir de fond de cavité M, elle
retraverse la cellule de Pockels qui transforme sa polarisation de circulaire en linéaire
horizontale. Elle est transmise par le polariseur et traverse le milieu a gain. Si l'on
n'appliquait jamais une tension sur la cellule de Pockels, l'impulsion serait éjecté de la cavité

apres deux passages supplémentaires dans la cellule.

V Horizontale
) Circulaire
® Verticale

N4

T
Milieu
a gain

CP M,

Figure 1.40. Injection de I’amplificateur régénératif. P : polariseur ;
CP : cellule de Pockels.

On applique donc une tension sur la cellule de Pockels pour la faire fonctionner comme
une lame demi-onde (voir la figure 1.41). L'impulsion retraverse le milieu a gain et le
polariseur. Elle traverse ensuite la cellule de Pockels ot sa polarisation devient verticale. Au
retour, la cellule de Pockels rameéne sa polarisation a I'horizontale et elle retraverse le
polariseur. Elle est donc piégée dans la cavité. De plus, la cellule de Pockels bloque
l'injection d'autres impulsions (voir la figure 1.42). Elles arrivent polarisées verticalement et
sont donc toujours polarisées verticalement aprés deux passages dans la cellule de Pockels.

Elles sont donc immédiatement éjectées de la cavité sans avoir traversé le milieu & gain.

\y Horizontale
(® Verticale

A
v, ¥

A2

()
NS
(o)
U

M
Milieu CP 1
a gain

Figure 1.41. Une impulsion piégée dans I’amplificateur régénératif. P : polariseur ;
CP : cellule de Pockels.
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Figure 1.42 : L’injection d’impulsions bloquée par la cellule de Pockels. P : polariseur ;
CP : cellule de Pockels.

L'impulsion piégée peut donc faire un grand nombre d'allers et de retours dans la cavité
en extrayant le gain du cristal de Ti:AlpO3 a chaque passage. Au début le gain est beaucoup
plus grand que les pertes et I'impulsion s'amplifie exponentiellement. Cependant, le gain
diminue au fur et a mesure que l'impulsion extrait 1'énergie du cristal. L'énergie de
l'impulsion est maximale quand le gain est égal aux pertes de la cavité. A ce moment, on
éjecte l'impulsion de la cavité en ajoutant un deuxi¢me échelon de tension sur la cellule de
Pockels pour la rendre lame trois-quarts d'onde. On remarque qu'ajouter un deuxiéme
échelon de tension est équivalent a enlever le premier échelon puisqu'une lame trois-quarts
d'onde est équivalente a une lame quart d'onde (a part le sens de la polarisation circulaire
apres un passage). On a choisi d'ajouter le deuxieme échelon pour une question de vitesse de
commutation, ce qui permet une meilleure éjection de l'impulsion. La figure 1.43 démontre
comment 1'impulsion est alors éjectée apres deux passages supplémentaires dans la cellule de
Pockels.

\y Horizontale

") Circulaire

® Verticale

— <>
M, Milieu  © CP M

a gain

Figure 1.43. Ejection d’une impulsion de I’amplificateur régénératif. P : polariseur ;
CP : cellule de Pockels.
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Dans la chronologie de I'amplification, I'impulsion de pompe arrive en premier et dure a
peu pres 10 ns. Le train d'impulsions de 'oscillateur arrive continuellement sur le polariseur,
avec a peu pres 11,7 ns de délai entre chaque impulsion. On commute le premier échelon de
tension sur la cellule peu apres le passage de la pompe, ce qui piege 1'impulsion qui se trouve
a ce moment-la dans la cavité et qui a une polarisation horizontale.  Sur la figure 1.44a, on
peut voir 1'évolution de l'intensité lumineuse dans la cavité avec 1'injection d'une impulsion
(sans I'éjecter). Le deuxiéme échelon de tension est rajouté apres a peu pres 150 ns, ou entre
15 et 20 allers et retours de l'impulsion dans la cavité (la longueur totale de la cavité étant
1,25 m). La figure 1.44b donne 1'évolution de l'intensité lumineuse dans la cavité quand
I'impulsion est éjectée. Puisque l'on pompe & un taux de répétition de 20 Hz, la cellule de

Pockels a presque 50 ms pour remettre ses tensions a zéro et recommencer le cycle.

1°T échelon

de tension W
(injection)

(2)
YAG

I | i 1 ! |
0 100 200 300 400 500

Temps (ns)

281me ¢ohelon

de tension
(Siection) S\

YAG

0 40 80 120 160 200
Temps (ns)

(b)

Figure 1.44. Evolution de I’intensité lumineuse dans la cavité de I’amplificateur
régénératif avec injection d’une impulsion. (a) sans éjection (b) avec éjection.
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On rappelle que la durée de vie de 1'état excité du cristal de saphir dopé au titane est de
I'ordre de 3 ps. Cette durée est tres longue par rapport a 1'échelle de temps concernée par
I'amplification d'une impulsion (qui est au maximum 200 ns). On considére donc que le
pompage effectué par le Nd:YAG provoque une inversion de population dans le cristal de

saphir dopé au titane qui persiste jusqu'a ce que l'impulsion vienne dépeupler le niveau.

1.5.3.4. Le réglage de la cellule de Pockels

Le réglage de la cellule de Pockels pour un déphasage de m/2 sans tension appliquée
(lame quart d'onde) est trés critique pour avoir une bonne injection et une bonne éjection
d'impulsions. La méthode utilisée consiste a placer la cellule de Pockels entre deux
polariseurs croisés et a y envoyer une impulsion Nd:YAG doublé en fréquence, 1égérement
diffusée, de faible intensité et de petite taille (voir la figure 1.45). A la sortie, on peut voir sur
un carton une croix de biréfringence (voir la figure 1.46). Les cercles d'intensité nulle (noirs
sur la figure) représentent alors une orientation de la cellule de Pockels pour laquelle elle agit
en lame A pour un faisceau a 532 nm. Le rayon des cercles varie comme NE3 pour une lame
A mais comme VA /2 pour une lame quart d’onde. Donc, 'orientation A/4 pour un faisceau
a 780 nm est & peu prés a m X 1/2 = 60% de la distance entre le centre de la
croix et le premier cercle d'intensité nulle. On régle alors la cellule de Pockels pour que le

faisceau vert non diffusé tombe a cet endroit.

I

>
532 nm T I l
F P D Cp P Beran

Figure 1.45. Réglage de la cellule de Pockels. F : diaphragme ; P : polariseurs croisés ;
D : diffuseur ; CP : cellule de Pockels.

Figure 1.46 : Croix de biréfringence.
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Le réglage de la cellule de Pockels est correct quand l'amplificateur ne peut pas
fonctionner sans le premier échelon de tension sur la cellule. On doit aussi observer un
minimum de pertes sur le polariseur quand la cavité est déclenchée avec le premier échelon
de tension (voir les paragraphes suivants sur la cavité déclenchée) mais que le deuxieme
échelon n'est pas appliqué. Ce sont donc deux méthodes simples et slires pour s'assurer un

bon réglage de la cellule de Pockels.

1.5.3.5. La cavité déclenchée

Puisque l'amplificateur régénératif est un laser en lui-méme, il est possible de le faire
fonctionner sans injection d'impulsions. Ce fonctionnement a deux intéréts: il permet un
alignement initial de la cavité et il donne une bonne indication de son spectre de gain. L'ajout
du premier échelon de tension a la cellule de Pockels déclenche alors I'amplification de
fluorescence spontanée. De la méme maniére que l'injection d'une impulsion, l'intensité de la
lumiere dans la cavité croit jusqu'a ce que le gain soit égal aux pertes. L'ajout du deuxiéme
€chelon de tension vide la cavité, ce qui crée un paquet de photons de longueur proche de
deux fois la distance entre le miroir Mj et la cellule de Pockels, ce qui correspond & une

impulsion de durée voisine de 7 ns.

Le temps de création, qui est le temps que l'impulsion met pour atteindre son énergie
maximale, est plus long en mode déclenché qu'en mode injecté, de 1’ordre de 30 a 50 ns.
L'explication est simple: I'impulsion injectée représente déja un grand nombre de photons
(autour de 108) qui peuvent tout de suite dépeupler 1'état excité tandis que l'impulsion
déclenchée démarre sur la fluorescence du cristal qui représente un faible nombre de photons.
Un plus grand nombre d'allers et de retours de la cavité est donc nécessaire dans le deuxiéme

cas pour extraire le gain.

Le spectre de cette impulsion est déterminé par le spectre de gain du cristal de saphir
dopé€ au titane et du spectre des pertes de la cavité. Puisque le processus de formation
d'impulsions est transitoire, le gain du milieu est pendant cette période plus grand que les
pertes de la cavité. On ne peut appliquer I'analyse utilisée pour les lasers continus qui tend a
montrer qu'un faible nombre de modes doit laser (voir la section [.2.2.3). Le spectre peut
donc étre beaucoup plus large que celui de l'oscillateur. En effet, nous avons trouvé que ce
spectre, qui se trouve sur la figure 1.47, avait 4 peu preés 23 nm de large et était centré sur
780 nm.
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Figure 1.47. Spectre de I’amplificateur régénératif en mode déclenché.

15.3.6. La cavité laser de l'amplificateur régénératif

Le schéma de la cavité de l'amplificateur régénératif se trouve reproduit sur la figure
1.39. La cellule de Pockels, CP, provient de chez MEDOX Electro-Optics, Inc. La cellule est
un modele 700-KDP et est constitu€ d’un cristal de KD*P avec traitement solgel monté dans
une cellule avec des fenétres traitées anti-reflets a 800 nm. L'électronique de commande est
un modele DR 85-A avec synchronisation optique a 100 MHz. Chaque échelon de tension
vaut 3396 V. Le polariseur P a des couches telles qu'une onde & 800 nm et polarisée
verticalement incidente a 70° sera réfléchie tandis que la méme onde mais polarisée
horizontalement sera transmise. Ce polariseur est fabriqué par MATRA. Le cristal de saphir
dopé au titane a une longueur de 20 mm et ses dimensions transverses sont de 5 mm par
5 mm. Il est taillé a I'angle de Brewster pour optimiser le maximum de la transmission d'une

onde polarisée horizontalement.

Le cristal est pomlié par des impulsions de 50 mJ & 532 nm avec un taux de répétition
de 20 Hz. Ces impulsions "pompe" proviennent d'un laser Nd: YAG (B. M. Industries modele
501-D.NS) déclenché et doublé en fréquence. La durée des impulsions est a peu pres 10 ns.

Une lentille L de longueur focale de 80 cm focalise la pompe sur le cristal.
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En premier lieu, le miroir M du fond de la cavité était concave avec une longueur
focale de 4 m tandis que le miroir M» €tait convexe avec une longueur focale de -3 m. Ils
avaient tous les deux une haute réflectivité & 800 nm et une haute transmission a 532 nm en
incidence normale. La cavité de I'amplificateur était donc une cavité stable. L'analyse avec
PARAXIA donne la figure 1.48. Le faisceau est plus petit sur le miroir M2 ayant une taille de
1,17 mm et le plus gros sur le miroir M1 avec une taille de 1,67 mm. Malgré le relativement
gros mode de la cavité, nous avons trouvé que cette cavité était susceptible de conduire a des

dommages.

2.0

plan horizontal
—_—

1.5 -

Rayon du faisceau 2 1/e2 (mm)

0.0 I I — T I I
0 20 40 60 80 100 120

Position dans la cavité (cm)

Figure 1.48. Variation de la taille du faisceau laser
dans la cavité de I’ amplificateur régénératif.

Nous avons par la suite remplacé les miroirs M1 et M2 par des miroirs plans. Le but de
ce changement était d'éviter d’endommager les composants optiques (surtout le miroir M) en
faisant fonctionner l'amplificateur avec le plus gros faisceau possible. On remarque que cette
cavité est a la limite de la stabilité géométrique. Le principe de son fonctionnement est celui

du guidage par le gain.

Le guidage par le gain a été proposé en 1992 par Salin et Squier [50] et des résonateurs
Ti:AlpO3 basés sur ce principe ont été construits par Salin et Squier [50] et par Estable ez coll.
[51]. Ils ont démontré qu'il est possible de faire fonctionner un laser a 1'état solide ayant une

cavité instable pour produire un mode gaussien de grande taille et de bonne qualité.
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Le guidage par le gain est fond€ sur le principe qu'un milieu & gain a 1'état solide qui est
pompé par un faisceau de profil transverse gaussien agit en ouverture gaussienne de taille
W

g

Wy =L (L57)

ou w,, est la taille du faisceau de pompe et g, est le gain en intensit€ a faible signal. La

cavité équivalente est alors donnée par la figure 1.49. La taille du faisceau laser en sortie du
cristal est alors déterminée par la taille de l'ouverture créée par le profil de la pompe dans le
cristal. Entre le cristal et les miroirs de fond de cavité, la taille du faisceau croitra a cause de
la divergence. Au retour sur le cristal, le faisceau sera beaucoup plus grand mais seulement le
centre du faisceau pourra s'amplifier dans le cristal, le reste étant coupé par "l'ouverture
gaussienne”. Si le gain est suffisamment important pour compenser ces pertes, un
fonctionnement stable de cette cavité "instable" est alors possible. Il est clair que la taille du
faisceau laser est la plus petite sur le cristal et donc que les miroirs verront une densité
d'énergie plus faible que précédemment. C'est donc ce montage que nous avons mis en

ocuvre.

A

Y

Milieu Miroir
a gain plan

Miroir
plan

Figure 1.49. Principe du guidage par le gain.

L'amplificateur régénératif délivre des impulsions picosecondes & 780 nm avec une
énergie voisine de 6 mJ par impulsion pour une pompe de 50 mJ. Le taux de répétition est de

20 Hz. Nous ferons quelques commentaires supplémentaires:

. Le profil spatial des impulsions & la sortie de l'amplificateur régénératif est
déterminé par la cavité de I'amplificateur et ne dépend pas du mode spatial des
impulsions injectées. Ceci est un avantage de l'amplificateur régénératif sur
I'amplificateur multipassage géométrique puisque le résultat est en général un

faisceau plus beau a la sortie de la chaine.
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. Le spectre des impulsions a la sortie de 1'amplificateur régénératif est déterminé
par le produit du spectre de 1'oscillateur par celui de 1'amplificateur (gain). Le
spectre de gain de l'amplificateur peut étre visualisé en le faisant fonctionner en
mode déclenché. En pratique, on essaie de centrer autant que possible le spectre
de l'oscillateur et celui de 1'amplificateur en mode déclenché, comme on voit sur la

figure 1.50.

80

Spectre de —— Spectre de
l'oscillateur I'amplificateur
en mode déclenché |

[N}
o
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.
)

[\
(o]

]
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0

Figure 1.50. Superposition des spectres de 1’oscillateur et de
I’amplificateur en mode déclenché.

. Les impulsions produites ont une forte dispersion positive qui est un résultat de la
dispersion positive introduite par la cavité de l'oscillateur, par I'étireur et par la
cavité de 'amplificateur. Cette dispersion sera compensée par le compresseur qui
raccourcit les impulsions a presque leur durée initiale. Mais, avant cette ultime

étape, il faut passer par l'intermédiaire d'un isolateur optique.

1.5.3.7. L'isolateur optique

Le schéma complet de la chaine laser se trouve sur la figure 1.51. Une composante
essentielle de la chaine est l'isolateur optique qui se trouve entre l'oscillateur, 1'étireur,
l'amplificateur et le compresseur. Il a deux roles: assurer qu'il n'y ait pas de retour du
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faisceau laser dans 1'oscillateur, puisque de tels retours déstabiliseraient le blocage de modes,

et acheminer les impulsions vers la bonne partie de la chafne.

Polariseur Polariseur

Miroir de ' Isolateur
sortie optique

20Hz, 2 m]J
~100 fs, 780 nm

Cellule de
_ Pogkq}s

Figure 1.51. Schéma complet de la chaine laser.

L'isolateur optique est composé d'un rotateur de Faraday (RF) et d’une lame demi-onde
(L,),) placés entre deux polariseurs Py, Py aux directions de polarisation paralléles (voir la
figure 1.52). Un rotateur de Faraday est un matériau qui tourne la polarisation d'une onde
quand il est placé dans un champ magnétique statique. Le sens de la rotation dépend du
champ magnétique et non pas du sens de propagation de 'onde. Le rotateur de Faraday dans
ce cas tourne la polarisation d'une onde a 800 nm de 45°. La lame demi-onde est également

orientée afin de tourner la polarisation des ondes de 45°.
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vers le compresseur vers l'amplificateur

de l'oscillateur

N / )

Ly

vers l'étireur
<
-~

Py ﬂ RF P,

Figure 1.52. Isolateur optique. Py, Py: polariseurs ; RF: rotateur de Faraday ;
Ly/: lame demi-onde.

A l'aller, l'onde arrive de l'oscillateur vers l'isolateur avec une polarisation horizontale
(voir la figure 1.53). Elle traverse donc le premier polariseur P; et entre dans le rotateur. Le
rotateur tourne sa polarisation de 45° mais la lame demi-onde la raméne a l'horizontal. Elle
traverse alors le deuxieme polariseur P, et passe dans 1'étireur avec une polarisation

horizontale.

\J/ Horizontale

N 45°

Ly

v/ers 1'étireur / de Eoscillateur
- Y PN vy [N 220 2

Figure 1.53. Passage d’une impulsion a travers l’isolateur optique
(de Uoscillateur vers ’étireur).

Au retour, en provenance de 'étireur (voir la figure 1.54), elle est toujours polarisée
horizontalement et elle traverse le polariseur P;. La lame demi-onde tourne la polarisation de
45°. Cette fois-ci, le rotateur de Faraday tourne la polarisation dans le méme sens que la lame
demi-onde puisque le sens de sa rotation est fixe tandis que celui de la lame demi-onde
dépend de la direction de propagation de l'onde. L'onde arrive sur le polariseur Py polarisée
verticalement et est réfléchie vers 'amplificateur. L'onde est donc polarisée comme il faut

pour étre injectée dans I'amplificateur.
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de l'étireur
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Figure 1.54. Passage d’une impulsion a travers [’isolateur optique
(de U'étireur vers I’amplificateur).

Au retour de l'onde amplifiée (voir la figure 1.55), elle est toujours polarisée
verticalement. Elle se fait donc réfléchir par le polariseur P; et passe dans le rotateur de
Faraday. Dans ce sens, l'effet total du rotateur de Faraday et de la lame demi-onde sur la
polarisation de l'onde est nulle. L'onde arrive donc sur le polariseur P polarisée
verticalement et elle est réfléchie vers le compresseur. Une deuxieme lame demi-onde L, ,

ramene la polarisation a I'horizontale.

vers le compresseur .
\y Horizontale

de l'amplificateur |\ 45°

L2 - ® Verticale
RF O P1

N i\ ‘
Ly

Figure 1.55. Passage d’une impulsion a travers l'isolateur optique
(de I’amplificateur vers le compresseur).

Le rotateur de Faraday est un modele Isowave I-80-T4-H de Photonetics, S. A. spécifié
4 800 nm. La lame demi-onde est également spécifiée a 800 nm. Le polariseur P est un coin
de cube spécifié pour la haute puissance entre 680 nm et 1000 nm. Le polariseur P; est une
lame fournie par MATRA et prévue pour transmettre la lumiére a 800 nm polarisée

horizontalement et réfléchir la lumiére polarisée verticalement quand il est orienté a 70°.
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1.5.4. Caractérisation des impulsions amplifiées

L'énergie des impulsions a la sortie du compresseur est typiquement de 2 mJ par
impulsion et le taux de répétition de 20 Hz. L'énergie moyenne du laser est donc voisine de
40 mW. La stabilité en énergie de ces impulsions était de +2% (écart type). La figure 1.56

donne 1'énergie des impulsions durant une période d'une heure.

Energie laser (u.a.)

P

écart type = 2%

O | | [ i 1
0 10 20 30 40 50 60

Temps (minutes)

Figure 1.56. Stabilité en énergie des impulsions amplifiées.

Un spectre typique se trouve reporté sur la figure 1.57. Il est centré sur 780 nm et a une
largeur de 7 nm. Des impulsions en forme de sécante hyperbolique au carré limitées par
transformée de Fourier auraient donc une durée de 91 fs. En réalité, nous avons mesuré avec
un autocorrélateur monocoup des impulsions ayant typiquement une durée de 110 fs (voir
l'autocorrélation sur la figure 1.58). Ces impulsions étaient donc 1,2 fois limitées par

transformée de Fourier. On remarque que la puissance créte de telles impulsions est de

l'ordre de 18 GW.
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Figure 1.57. Spectre typique des impulsions amplifiées et comprimées.
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Figure 1.58. Autocorrélation monocoup des impulsions amplifiées et
comprimées.

On remarque également que nous n’avons pas réussi a recomprimer les impulsions a
leur durée initiale exacte. Ceci est di au fait que le compresseur ne compense pas

parfaitement la dispersion positive introduite par I’étireur et par I’amplificateur ainsi qu’au
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filtrage spectral par le gain de I’amplificateur. En fait, on aurait pu s’attendre a une meilleure
compression si 1'on ayait utilis€ des réseaux a plus grand pas, donc moins de traits par
millimétre. En revanche, un réseau a grand pas a non seulement une efficacité de diffraction
réduite mais il impose a 1’étireur et au compresseur d’étre plus encombrants. Nous avons

donc choisi de poursuivre nos travaux avec les réseaux a 2000 traits/mm.

. __L6. Conclusion

Nous avons donc construit une chaine laser capable de produire avec une bonne
stabilité des impulsions femtosecondes intenses (de l'ordre de 2 mJ et une centaine de
femtosecondes) 2 780 nm et 4 un taux de répétition de 20 Hz. Cette chaine laser est basée sur
le cristal laser de saphir dopé au titane (Ti:AlpO3). Elle est composée d'un oscillateur pompé
par un laser a argon suivi par un amplificateur d'impulsions pompé par un laser Nd:YAG
déclenché et doublé en fréquence. L'oscillateur laser est verrouillé en phase par la méthode
de la lentille de Kerr et délivre des impulsions femtosecondes nanojoules. La chaine
amplificatrice est basée sur la méthode d'amplification d'impulsions a dérive de fréquence: on
étire temporellement les impulsions afin de réduire leurs intensités crétes, on les amplifie dans

un amplificateur régénératif et on les recomprime a leur durée initiale.

Les impulsions femtosecondes intenses produites par cette chaine laser vont nous
permettre d'étudier la génération d'un continuum de lumiére blanche (voir le chapitre II) et
I'amplification paramétrique appliquée au développement d'une source femtoseconde
accordable dans le visible (voir le chapitre III) ainsi qu'a I'imagerie en milieu diffusant (voir le

chapitre IV).
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I1.1. Introduction

La génération d'un continuum de lumiére blanche a ét€ démontrée en 1970 par Alfano
et Shapiro [1] mais n’est toujours pas entiérement comprise. Elle se manifeste par un
élargissement treés important du spectre d'une impulsion laser intense lors de son passage dans
un milieu non linéaire. Typiquement, le spectre s’élargit tellement que I'impulsion devient

“blanche”, autrement dit, composée de fréquences couvrant tout le spectre visible.

La génération d'un continuum spectral a été démontrée dans des milieux solides [2-3],
tels des cristaux et des verres, des liquides [3-4] et des gaz [5-7]. Elle est trés intéressante
pour la spectroscopie puisqu'elle représente une source hautement accordable: on peut choisir
la longueur d'onde désirée avec un simple filtre passe-bande. En plus, nous verrons dans la
section III.7 qu’il est possible d’amplifier un continuum dans un amplificateur paramétrique

optique pour en faire une source intense femtoseconde et largement accordable.

L'explication de la génération d'un continuum spectral n'est pas simple a cause des
hautes intensités mises en jeu. Pour &tre rigoureux, il faut tenir compte d'une grande quantité
d'effets non linéaires, y compris l'autofocalisation et l'ionisation du milieu. Les explications
que 1'on propose couramment comprennent l'automodulation de phase [8-10], le mélange a
quatre ondes [1,3-4], l'effet Raman [4] et la production d'un plasma [4-5]. En réalité, elle est
de toute probabilité le résultat d'une combinaison de ces effets ot la dominance d'un effet sur

l'autre dépend de la nature exacte des conditions expérimentales.

Dans ce chapitre, je ne cherche pas a présenter une étude expérimentale approfondie de
la génération d'un continuum spectral. Je me concentre plutdt sur un aspect spécifique de la
génération d'un continuum spectral pour lequel on n'a jamais trouvé une explication

convaincante: 1'émission conique.

I1.2. L'émission conique

L'émission conique, qui accompagne la génération d'un continuum spectral et qui se
manifeste comme un "arc-en-ciel circulaire”, a été décrite pour la premi¢re fois en 1970 par
Alfano et Shapiro simultanément avec leur premieére description de la génération d'un
continuum spectral en milieu solide [1]. IIs ont tenté d'expliquer ce phénoméne avec un

modele de mélange & quatre ondes du "deuxiéme type” (voir la section I1.2.3.2 pour une

-79 - La génération d' un continuum de lumiére



explication de ce modele) avec une correction pour la non linéarité de l'indice de réfraction
[1,11]. Depuis, plusieurs autres auteurs ont remarqué la présence de ce phénomene
simultanément avec la génération d'un continuum spectral en milieu liquide [4,12] et gazeux
[7,13-14]. Une explication supplémentaire a été proposée pour expliquer. ces expériences plus

récentes: 1'émission conique comme manifestation de la radiation Cerenkov [12,14].

Dans la suite, je présenterai nos observations expérimentales de 1'émission conique en
milieu solide et les comparerai avec les différents modeles possibles: la génération Raman, le
mélange a quatre ondes et la radiation Cerenkov. Je conclurai ensuite avec une discussion sur

les mérites relatifs de ces modeles a expliquer le phénomene de 1'émission conique.

IL2.1. L'expérience

Le montage expérimental [15-16] mis en oeuvre pour étudier 1'émission conique est tres
simple et se trouve sur la figure II.1. Une lentille sphérique L de longueur focale de 25 cm
focalise les impulsions & 780 nm €mises par la chaine laser décrite dans le chapitre I de ce
mémoire. On place ensuite un milieu solide devant le point focal et 1’on visualise les anneaux
de couleurs produits par le faisceau a la traversée du milieu sur un écran situé a environ 35 cm
de 'échantillon. Comme milieu solide, nous avons utilisé une lame de silice et deux lames en
verre, en FC A87-70 et en BSC B16-64. La silice a une épaisseur de 10 mm et des faces
planes et paralleéles. Les deux verres proviennent de la compagnie Sovirel et ont également
des faces planes et paralleles. Le FC A87-70 a une épaisseur de 21,88 mm et le BSC B46-64
a une épaisseur de 7,90 mm. Pour la plupart des mesures, 1'échantillon est placé & 10 cm

devant le point focal, donc dans un faisceau convergent.

Chaine laser )

3 Ecran \
Echantillon .
Point
Ay Ny eca
LY \j N Filtre

Figure I1.1. Montage expérimental pour étudier I’émission conique
lors de la génération d’un continuum spectral.
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Des modifications ont été apportées A ce montage pour tester certaines propriétés de
I'émission conique. Elles seront décrites plus loin en méme temps que les observations

correspondantes.

11.2.2. Observations expérimentales

L'émission conique visualisée sur I'écran ressemble a un arc-en-ciel circulaire tel que
représenté sur la figure 11.2. Les anneaux de couleur correspondant aux hautes fréquences se
trouvent a l'extérieur. Afin de sélectionner une faible bande spectrale dans le continuum,
nous utilisons sept filtres interférentiels distincts. Leurs longueurs d’onde centrales sont
distribuées entre 455 nm et 712 nm et ils transmettent une bande d’environ 10 nm de large.
La variation du diamétre angulaire de ces anneaux est donnée sur la figure II.3 pour les trois
échantillons. Les angles d’émission mesurés dans 1’air sont corrigés de 1'effet de réfraction a
l'interface du verre et de 1'air. Il est important de noter que ces anneaux ne correspondent qu'a
des fréquences plus hautes que la fréquence de pompe (longueur d’onde 780 nm). Aucune
émission conique n'est observée a des fréquences plus basses. La polarisation des anneaux est

identique a celle du laser, linéaire et horizontale.

Figure 11.2. Photo de I’émission conique engendrée a partir
d’un faisceau de pompe a 780 nm.
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Figure I1.3. La variation du diamétre angulaire des anneaux de I’émission conique. Résultats
expérimentaux pour trois échantillons. (a) Silice ; (b) Verre (FC A87-70) ;
(c) Verre (B16-64).
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L'émission conique manifeste clairement un comportement a seuil qui dépend de
l'intensité créte des impulsions. Donc, des impulsions de trop basse énergie, de trop longue
durée ou trop peu focalisées ne provoquent pas la génération d'un continuum spectral et
I'émission conique. Ceci dit, mis a part cet effet de seuil, I'angle d'émission des anneaux ne
dépend ni de 1'énergie des impulsions ni de leur durée temporelle, que nous avons ajustée en

faisant varier la distance entre les réseaux du compresseur de la chaine laser.

D'autre part, 'angle d'émission des anneaux de couleur ne dépend en aucune maniere de
la focalisation des impulsions. Des lentilles de différentes longueurs focales ont été utilisées
pour focaliser les impulsions sur les échantillons sans changement mesurable des angles
d'émission. Nous avons utilisé des lentilles cylindriques pour induire I'émission conique sans
produire de modification dans la forme spatiale de cette émission. La focalisation des
impulsions par une lentille cylindrique, comme par une lentille sphérique, mene donc a une
émission parfaitement circulaire et non pas elliptique. Nous avons également tenté de faire
varier la forme spatiale de cette émission en déplagant les échantillons par rapport au point
focal mais sans succes. Plus spécifiquement, la convergence ou la divergence du faisceau de

pompe n'a pas d'effet sur I'émission conique.

A une fréquence d'émission donnée, un anneau de couleur donnée (en choisissant le
filtre) encercle un disque central de la méme couleur (voir la figure I1.4). Le rayon de ce
disque est lui aussi plus grand aux fréquences plus élevées. Un phénomene intéressant est
qu'au-dessus d'une valeur de seuil de l'intensité des impulsions, le disque central grandit et
remplit I'anneau extérieur sans le dépasser. Donc, si I’on visualise le continuum a hautes
intensités sans filtrage spectral, on voit un disque central blanc trés brillant entouré d'une

auréole bleue. Ce phénomene a déja été décrit par Lee Smith et coll. [4] sans explication.

Figure I1.4. Emission conique filtrée a 580 nm.
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Nous avons observé que |'émission conique est toujours accompagnée
d'autofocalisation (voir la section 1.2.2.3 de ce mémoire) et de filamentation, qui est elle-
méme un résultat de l'autofocalisation. L'autofocalisation provient de 1'effet lentille produit
par la non linéarité de l'indice de réfraction du milieu (voir la section 1.2.2.2d). Il existe deux
types d'autofocalisation: T'autofocalisation globale et l'autofocalisation locale. Lorsque le
profil transversal en intensité d'une impulsion ne présente aucune modulation, le faisceau peut
s'autofocaliser en un filament selon la figure IL.5 et on parle d'autofocalisation globale. Si, en
revanche, le profil transverse en intensité du faisceau laser présente une modulation, chaque
défaut du profil est équivalent a une microlentille et le faisceau se brise en multiples filaments
(voir la figure I1.6). Ce phénomene, que l'on appelle l'autofocalisation locale, est typique de

nos expériences.

N
e

Figure ILS. Autofocalisation globale d’ un faisceau a un seul filament.

Le retard de phase introduit par l'effet lentille est égal & Ap = (wz/c,) n, I, ob @ est

la fréquence angulaire de l'onde, z est la distance parcourue dans le milieu, cg est la vitesse de
la lumiére dans le vide, np est I'indice non linéaire du milieu et / est l'intensité instantanée du
faisceau. La longueur focale d'autofocalisation dépend donc de la courbure du profil en
intensit€ du faisceau. On trouve donc que l'autofocalisation locale meéne a une
autofocalisation plus rapide du faisceau laser que l'autofocalisation globale puisque les
courbures des modulations sur le profil transverse de l'intensité du faisceau (voir la

figure 11.6) sont plus grandes que celle du profil global (voir la figure IL.5).
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Figure I1.6. Autofocalisation locale d’un faisceau en multiples filaments.

On a observé que cet effet d’autofocalisation présente un seuil. Il a par ailleurs été
montré théoriquement qu'il existe une puissance critique d'autofocalisation [17] qui dépend du
milieu. Pour une puissance inférieure a la puissance critique, la diffraction est plus
importante que l'autofocalisation et le faisceau diverge. Théoriquement, quand la puissance
du laser est exactement la puissance critique, I'autofocalisation compense parfaitement la
diffraction et le faisceau est piégé (on note qu'en pratique cette situation ne peut se réaliser
qu'en deux dimensions). Enfin, lorsque la puissance du faisceau est supérieure a la puissance
critique, 1'autofocalisation I’emporte. Ces trois cas sont représentés schématiquement sur la
figure I1.7.

S P= PCl'lt
P > PCﬂt
Figure I1.7. Puissance critique d’autofocalisation.
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Afin de visualiser la filamentation, nous avons fait I'image de la face de sortie de
I'échantillon éclairé par le faisceau laser (voir la figure I1.8). Le nombre de filaments
engendrés dépend de la puissance des impulsions, ce qui est en accord avec d'autres études
qui démontrent qu'il existe une limite a I'intensité piégée dans un filament [4]. Nous avons
trouvé que le diameétre de tous les filaments est identique et vaut environ 8 pum quelle que soit
la puissance de l'impulsion. La puissance dans chaque filament est donc également limitée et
de nouveaux filaments sont produits quand cette limite est dépassée [18]. Pour une puissance
des impulsions donnée, le nombre et les positions des filaments sont parfaitement stables.
Cependant, lors d'un déplacement de 1'échantillon transversalement au faisceau laser, certains
filaments se déplacent simultanément tandis que d'autres restent stationnaires. Ceci indique
que la génération des filaments dépend a la fois des inhomogénéités spatiales de I'échantillon
et du profil spatial du faisceau laser. Puisque l'autofocalisation est un effet spatial, toute
modulation du profil spatial du faisceau peut étre source d'autofocalisation et de

filamentation. Donc, si le profil spatial du faisceau reste constant, les filaments devraient étre

stationnaires.

Figure I1.8. Image de la face de sortie de I’échantillon éclairé par le faisceau laser.
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Nous avons isolé un filament individuel et enregistré son spectre sur un analyseur
optique multicanal. Un spectre typique se trouve sur la figure I1.9. Qualitativement, il
ressemble & un spectre élargi par automodulation de phase autour de la longueur d'onde de
pompe de 780 nm. On remarque que I'élargissement du spectre se fait a des fréquences plus
hautes et plus basses que la fréquence de pompe tandis que 1'émission conique ne se fait qu'a
des fréquences plus hautes. Un examen soigneux de 1'émission d'un filament nous a appris
que chaque filament est lui-méme une source d'émission conique. Les anneaux de couleurs
observés sont donc le résultat d'une sommation incohérente des anneaux individuels émis par
chaque filament. 11 faut étre clair: I'émission conique et I'automodulation de phase présente
dans les filaments sont des phénomenes indépendants. L'automodulation de phase se

manifeste dans le faisceau lui-méme (donc sur 1'axe) tandis que 1'émission conique entoure le

faisceau central.

20 ' v . ' r

Intensité (u.a.)

730 770 810 850
Longueur d'onde (nm)

Figure 11.9. Spectre typique d’un filament.

I1.2.3. Les explications proposées

La premiére caractéristique spectaculaire du continuum spectral est de produire un
spectre extrémement large. Dans 1’état actuel des connaissances, il semblerait que cela soit en
grande partie di & I’automodulation de phase [13]. Nous avons vu dans la section 1.2.2.3
qu'une impulsion intense voit un élargissement de son spectre en traversant un milieu non

linéaire. S’il est clair que I'automodulation de phase doit jouer un rdle important dans la
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création d'un continuum de lumiére blanche, il est cependant moins évident d'envisager
comment cette automodulation de phase pourrait engendrer une émission conique telle que
nous avons décrite dans la section I1.2.2. 1l faut donc faire appel a d’autres effets pour
expliquer les caractéristiques spatiales du continuum spectral, en particulier 1’émission

conique.

Dans la suite, nous chercherons a utiliser les modeles théoriques proposés dans la
littérature pour expliquer nos observations expérimentales sur 1’émission conique. De cette
maniére, nous pourrons tester les prédictions des différents mode¢les. Les explications
principales de 1'émission conique sont le mélange a quatre ondes, la génération Raman et la

radiation Cerenkov.

I11.2.3.1. Le mélange a quatre ondes

Le mélange & quatre ondes est un processus non linéaire du troisieéme ordre. " 11 dépend
donc de la susceptibilité non linéaire du troisitme ordre du milieu, le ¥®. Il présente de
nombreuses similitudes avec le mélange a trois ondes que nous verrons en détail dans la
section II1.3. Le principe est le suivant: une onde est créée a partir du mélange de trois autres
ondes, soit par somme de fréquences, soit par différence de fréquences. Une étude
approfondie de la génération des continua de lumiére picoseconde par mélange a quatre ondes
dans des liquides et des solides a été faite par Penzkofer et Kaiser [3]. Ici, nous nous

intéresserons seulement a la possibilité d'expliquer I'émission conique a partir de cette théorie.

Le processus du mélange a quatre ondes que nous considérons est la sommation de
deux photons a la fréquence du laser de pompe, ®,, pour créer un photon de fréquence @

plus basse que @, et un photon de fréquence w; plus haute que w,. Ce processus doit
satisfaire a la conservation d'énergie et a la conservation de la quantité de mouvement. Par

conséquent, on peut écrire

wp = 20, — @) (L1)

et
ky = 2k — ky, (I1.2)

ou /;h, 1;, et Eb sont respectivement les vecteurs d'ondes associés aux fréquences @y, ©, et
@p. L'équation I1.2, également appelée I'équation d'accord de phase, est représentée
graphiquement sur la figure I1.10. L'angle 6 est alors l'angle d'émission de la radiation de

plus haute fréquence que celle de la pompe tandis que l'angle 8, est l'angle d'émission de la
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radiation de plus basse fréquence que celle de la pompe. Puisque & = nwj/c, ol n est I'indice
de réfraction du milieu a la fréquence w, et ¢ est la vitesse de la lumiére dans le vide,

I'équation vectorielle II.2 est équivalente aux deux équations scalaires suivantes:

ny Wy cos Gh =2 n Wy — ny @y CoS Gb et (II3)
ny W Sin@y, = ny, @p sin Gy . (IL.4)
—
Kn X
0, ~ Oy
—> - —>
k) ky

Figure I1.10. Accord de phase pour le mélange a quatre ondes. 12, :
vecteur d’ onde du faisceau laser ; /Zh : vecteur d’onde de la radiation de haute

fréquence ; Eb s vecteur d’ onde de la radiation de basse fréquence ; 8y, : angle

d’ émission de la radiation de haute fréquence ; 6y, : angle d’émission de la
radiation de basse fréquence.

L'angle d'émission de la radiation de haute fréquence est donc donné par

2.2 2 2 2.2
4 ny wj + ny 0 — ny @y (IIS)

cosOy =
4 ny w; ny wy,

En se servant des équations II.1 et II.5, il est donc possible de tracer la dépendance
théorique de l'angle d'émission de la radiation de haute fréquence en fonction de la longueur
d'onde. Sur la figure II.11, nous avons reporté cette dépendance théorique pour les trois
milieux que nous avons considérés et y avons ajouté les données expérimentales de la
figure I1.3. 1l est clair que les angles prévus par la théorie sont plus petits d'environ 50%. De
plus, cette théorie prévoit clairement I'émission conique de radiation a des fréquences plus
basses que celle de la pompe, ce que nous n'avons pas observé. Cette théorie n'est donc pas

convaincante comme explication de 1'émission conique de nos expériences.
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Figure IL.11. Mélange a quatre ondes : dépendance théorique de I’angle d’émission de la
radiation de fréquence plus haute que celle de la pompe en fonction de la longueur d’onde
(en trait plein) et les résultats expérimentaux pour trois échantillons. (a) Silice, (b) Verre (FC
A87-70), (c) Verre (B16-64).
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11.2.3.2. La génération Raman

La génération Raman est un produit de l'interaction des photons de pompe avec les
modes vibrationnels du matériau. Un photon de fréquence ®, excite les molécules du milieu

traversé a des niveaux virtuels; ceux-ci se désexcitent rapidement a des niveaux vibrationnels
avec émission d'un photon Stokes de fréquence @,. La figure II1.12 démontre cet effet

schématiquement. La fréquence Stokes est nécessairement plus basse que la fréquence de

pompe.

nl

- 5 — —

| 0
n
g

Figure 11.12. Génération Raman Stokes. @y: fréquence du laser de pompe ;
s . fréquence Stokes ; g : niveau fondamental ; n, n’ : niveaux excités.

La génération de photons anti-Stokes (de fréquence plus hautes que celle de la pompe)
n'est pas un processus purement Raman. Elle est le résultat d'un mélange a quatre ondes entre

deux photons de pompe et un photon Stokes. Ainsi,

0, = 20, - o, (IL6)

as

ou @, est la fréquence anti-Stokes, @, est la fréquence du laser de pompe, et @, est la

fréquence Stokes. Ce processus peut étre représenté selon la figure II.13.

—_ - A]JZ

N

| “s

0)1 mas

n 7
g

Figure I1.13. Génération Raman anti-Stokes. wy: fréquence du laser de pompe ;

;. fréquence Stokes ; Wys: fréquence anti-Stokes ; g : niveau fondamental ; n :
niveau excité.
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Lorsque l'on considére le mélange a quatre ondes conjointement avec la génération
Raman dans un filament, on est obligé de considérer deux classes de radiation. Une étude
théorique approfondie de ces deux classes de radiation Raman a déja été faite par Shimoda
[19].

Quand I’angle entre les rayonnements Stokes et pompe est grand, on parle de radiation
de classel. Comme pour le mélange a quatre ondes seul, I'émission des radiations de
fréquence plus haute que celle de la pompe (les radiations anti-Stokes dans la théorie de
I'émission Raman) doit satisfaire a 1'équation d'accord de phase (l'équation II.2). Par
conséquent, on retrouve exactement les évolutions présentées sur la figure I1.11. Cette classe
d'émission est typique de la radiation Raman de filaments de grand diametre (de 1'ordre du
millime¢tre). L'émission conique de nos expériences ne peut pas étre décrite par la radiation
de classe I. Tout d'abord, le diametre des filaments que nous avons observés était de 1'ordre
de 8 um, et de plus, comme nous venons de le voir, l'angle d'émission prévu par cette théorie

est trop petit.

La radiation de classe II correspond au cas ou la radiation Stokes est émise le long de
l'axe de propagation de la pompe et le diamétre du filament est trés petit (moins d'un
millimetre). L'accord de phase du mélange a quatre ondes (l'équation 11.2) peut alors ne pas
étre satisfait (voir la figure II.14a). L'angle d'émission de la radiation anti-Stokes peut étre

calculé€ a partir de 1'équation suivante [19]:

2
6, = 20 _ 2 L7
k, 21
ou Ak, est défini par
Ak, =k, + k — 2k, (I1.8)

2a est le diametre du filament et 2/ est sa longueur . On peut remarquer que, lorsque le
terme a”/2[ devient négligeable, on peut obtenir 1’équation II.7 d’aprés la figure I1.14b en

supposant qu'il y a accord de phase dans le sens de la propagation du faisceau.
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Figure 11.14. Relation entre les vecteurs d’onde . l;[ : vecteur d’onde du faisceau laser ;
Eas : vecteur d’onde de la radiation anti-Stokes ; l?s : vecteur d’onde de la radiation Stokes ;

6,5 - angle d’émission de la radiation anti-Stokes.
2

) a
a) Avec le terme correctif —4—

2

as?

b) Le terme correctif est négligeable.

Xing et coll. [11] ont récemment utilisé cette théorie de I'émission Raman de classe II
d'un filament pour expliquer I'émission conique qu'ils avaient observée lors de la propagation
d'impulsions de 100 fs a4 620 nm dans de I'éthylene glycol. Ils y ont ajouté une correction
pour tenir compte de la non linéarité de l'indice de réfraction. L'équation IL.7 devenait alors

2 Ak 4 Ak a*
92 — as 4 - —, 9
as k k 21 .9)

as as

ou Ak = Anm w,/c, An, = n, 1/ 4 n;, n, est l'indice de réfraction non linéaire du milieu
(voir I'annexe A), I est I'intensité du laser et #, est 'indice de réfraction linéaire du milieu a la
longueur d'onde du laser de pompe. L'accord de leurs résultats avec cette théorie n'est pas tout
a fait convaincant puisque la pente de la courbe théorique est clairement différente de celle
des données expérimentales. Malheureusement, ils n'ont pas donné la valeur de l'incertitude

expérimentale pour permettre une comparaison claire entre 1'expérience et la théorie.
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Sur la figure II.15, nous avons dessiné les courbes théoriques de 1'émission Raman de
classe II pour nos trois échantillons. Nous avons également indiqué les données
expérimentales de la figure I1.3. La courbe en traits pleins correspond a 1'émission selon
I'équation II.7 sans correction pour la non linéarité de 1'indice de réfraction. Nous avons
supposé que le terme a’/2l était négligeable puisque 2a = 8 um et 2/ est de l'ordre de
plusieurs millimetres. On voit que I'accord avec nos résultats n'est pas extraordinaire. La
pente théorique ne correspond pas aux données expérimentales. La ligne pointillée comprend
un terme de correction pour la non linéarité de 1'indice de réfraction selon 1'équation IL.9. Les
valeurs de n, et I utilisées étaient respectivement 3 x 10-16 cm2/W et 1013 W/cm?2, ce qui
correspond a la puissance critique d'autofocalisation. On voit qu’avec ce terme de correction
'accord de la théorie avec les données expérimentales est meilleur méme s'il n'est toujours
pas parfait. Ceci dit, il y a deux raisons pour lesquelles la génération Raman n'est pas
convaincante comme explication de l'émission conique que nous avons observée. La
premiere est que l'on devrait retrouver dans le spectre une structure correspondante aux
fréquences Raman du milieu et non pas au spectre continu de nos expériences. La deuxi¢me
raison est liée au fait que nous observons des anneaux a des fréquences supérieures a celle de
la pompe, qui correspondraient & des photons anti-Stokes; or pour les produire, il faut dans
un premier temps engendrer des photons Stokes. Il est alors difficile d'expliquer la présence
d'anneaux a 450 nm, ce qui d'apres 1'équation II.1 veut dire que 1'émission Stokes se situait a
2925 nm, puisque l'absorption du verre & 3 pm n'est pas négligeable et devrait empécher
I'émission Raman a cette longueur d'onde. 1l faut donc trouver un mécanisme qui ne repose

pas sur I'émission préalable de photons infrarouges.

I1.2.3.3. La radiation Cerenkov

En 1980, Skinner et Kleiber [20] ont étudié 1'émission conique accompagnant
'autofocalisation dans une vapeur de baryum. Ils ont trouvé que les explications
traditionnelles de cette émission (telle 1'émission Raman) ne suffisaient pas pour expliquer
leurs observations. Ils ont proposé que la radiation Cerenkov pourrait €tre responsable de

cette émission mais n'ont pas fait de comparaison de leurs mesures avec la théorie.
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Figure 11.15. Mélange a quatre ondes (Classe II) : Dépendance théorique de l’angle
d’émission de la radiation anti-Stokes en fonction de la longueur d’onde avec (en pointillé) et
sans (en trait plein) correction pour la non linéarité de l'indice de réfraction et les résultats
expérimentaux pour trois échantillons. (a) Silice, (b) Verre (FC A87-70), (c) Verre (B16-64).
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En 1986, Golub et coll. [14,21] ont proposé que I'émission conique observée lors de
l'autofocalisation et la filamentation d'un faisceau laser intense dans une vapeur de sodium
était le résultat d'un processus de type Cerenkov. Ensuite, en 1990, Golub [12] a démontré
que I'émission accompagnant la génération d'un continuum par des impulsions picosecondes
dans de l'eau normale et de l'eau lourde avait également les propriétés optiques

caractéristiques d'un processus de type Cerenkov.

La radiation Cerenkov des particules en mouvement, découverte en 1934 par Cerenkov,
est un effet bien connu du domaine de la physique des particules [22]. La propagation d'une
particule relativiste de charge non nulle dans un milieu meéne a une polarisation électronique
de ce milieu le long de la trajectoire de la particule lorsque celle-ci voyage plus vite que la
lumiére dans le milieu. Cette polarisation est temporaire; la dépolarisation du milieu donne
lieu a I'émission d'une radiation. Puisque la particule, qui est la source de la radiation, voyage
plus vite que la lumiére dans le milieu, la radiation émise est en forme d'onde de choc conique

vers I'avant (voir la figure I1.16). Le rapport entre la vitesse de la lumicre dans le milieu, c, et
celle de la particule, vp, donne le cosinus de I'angle d'émission, 6,,,:

cos@, = —

P (11.10)

oll ¢ est la vitesse de la lumiére dans le vide et n{®, ) est l'indice de réfraction du milieu 2 la
fréquence d'émission de la radiation ®,. Il existe une analogie entre cet effet et la création

d'un bang supersonique lorsque la vitesse d'un avion est supérieure & celle du son.

Figure 11.16. Onde de choc conique émise lors de la propagation
d’une particule relativiste de charge non nulle a une vitesse
supérieure a celle de la lumiére dans le milieu.

6.: Angle de Cerenkov.
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I1 est clair que, si 1'émission conique qui accompagne la génération d'un continuum
spectral est en fait le résultat d'un processus de type Cerenkov, elle doit étre déclenchée par le
passage d'une particule, ou de son équivalent, dans un milieu a une vitesse plus grande que
celle de la lumiére dans ce milieu. En 1962, Askar'yan [23] a démontré que des faisceaux
électromagnétiques et des photons peuvent produire une radiation Cerenkov d'une maniére
analogue a la production de rayonnement Cerenkov par une particule de charge non nulle et
que le rayonnement sera émis a l'angle de Cerenkov caractéristique. Avec ce principe et en
considérant la dynamique de l'autofocalisation selon le modéle du point focal en déplacement
[24], il est possible de prévoir une émission conique lors de l'autofocalisation dans un milieu,

semblable a celle que nous avons observée.

Loy et Shen [25] ont démontré que les filaments observés lors de 'autofocalisation sont
le résultat d'un point focal en déplacement. Nous avons vu dans la section 1.2.2.2 que l'effet
Kerr peut mener a l'autofocalisation d'un faisceau intense dans un milieu. Un faisceau
gaussien dans un milieu Kerr (voir I'annexe A) voit un indice de réfraction qui est variable le
long de son profil spatial puisque l'indice de réfraction n(/) dépend de l'intensité instantanée /
du rayonnement selon n(/) = n, + n, 1, ol n, est l'indice de réfraction linéaire et n, est
l'indice de réfraction non linéaire du milieu (I'équation 1.16). Cet effet est semblable a celui

d'une lentille convergente dont la longueur focale dépend de 1'intensité instantanée.

Lors de la propagation d'une impulsion bréve dans un milieu Kerr, la longueur focale de
l'autofocalisation dépend donc du profil temporel en intensité de l'impulsion. L'avant et
l'arriere de l'impulsion, ayant une intensité créte faible, ont une longueur focale plus longue
que celle du pic de l'impulsion. Une impulsion intense ne s'autofocalise donc pas en un seul

point mais plutdt sur une ligne, comme sur la figure I1.17.

Figure IL.17. Autofocalisation d’ une impulsion a une ligne.
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La dynamique de la création de cette “ligne focale” meéne a une description du modele
du point focal en déplacement et nous permet de comprendre qualitativement l'origine de la
"particule” qui se déplace plus vite que la lumiére et qui engendre une polarisation dans le
milieu. Cette polarisation sera la source du rayonnement Cerenkov. Puisque la longueur
focale de l'autofocalisation dépend de l'intensité créte de I'impulsion et donc du point
considéré dans son profil temporel, le temps requis pour s'autofocaliser dépend également de
ce point. Les différents points du profil temporel de l'impulsion peuvent donc atteindre leurs

foyers respectifs & des instants différents.

Considérons tout d'abord plusieurs impulsions carrées d'intensités différentes entrant
dans un milieu de Kerr au méme instant (voir la figure I1.18). Sachant que la focale
d'autofocalisation est d'autant plus courte que I'intensité est grande, on voit que les impulsions
les plus intenses vont atteindre leur foyer en premier. Le foyer va donc se déplacer au fur et a
mesure que des impulsions d'intensité plus faible vont se focaliser. Lorsque l'on intégre tous

ces foyers instantanés, on obtient une ligne focale ou filament.

1 L=

—>

Figure 11.18. Autofocalisation d’impulsions carrées dans un milieu Kerr.

Si maintenant on considére une impulsion comme une succession d'impulsions de profil
carré dont les intensités sont réparties sous une enveloppe représentant le profil temporel de
I'impulsion (voir la figure I1.19). Comme on vient de le voir, ces différentes impulsions
carrées vont se focaliser a des endroits différents. Pour connaitre celle qui va atteindre son
foyer en premier, il faut faire attention au fait qu'elles n'arrivent pas toutes en méme temps
dans le milieu de Kerr. En particulier, le sommet de l'impulsion va se focaliser preés de la face

d'entrée du milieu et n'a donc que peu de chemin a parcourir pour atteindre son foyer.
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Néanmoins, il arrive dans le milieu bien plus tard que I'avant de I'impulsion. Cette derniére a
une intensité plus faible et doit parcourir plus de chemin pour atteindre son foyer. On voit
donc qu'en fonction des intensités mises en jeu et de la durée de 1'impulsion c'est un point
variable du front avant de l'impulsion qui atteint son foyer en premier. La figure I1.20
présente un exemple typique de chronogramme ou l'on voit les différents points de
I'impulsion se focaliser successivement. Si I’on trace la longueur focale d’autofocalisation
(qui dépend de I’intensité instantanée) en fonction du temps auquel la partie correspondante
de l'impulsion doit arriver a ce point focal, on retrouve une courbe en forme de U comme sur
la figure I1.21.

~

Figure I1.19. Impulsion approximée par un ensemble d’impulsions carrées.

Le résultat intéressant de ce modéle est que le point focal en déplacement qui
correspond au bras gauche de la figure I1.21 voyage plus vite que la lumiére. Autrement dit,
si ’on considére seulement le début de 1'avant de l'impulsion, la partie la moins intense
commencera a focaliser en premier mais la partie la plus intense arrivera a son point focal en

premier.

Les fortes intensités engendrées lors du passage d'un tel point focal dans un milieu
exercent une force sur les électrons pour produire une polarisation non linéaire volumique qui
peut irradier sur une large gamme de fréquences. Le déplacement de cette polarisation non
linéaire est équivalent & la particule relativiste de charge non nulle responsable de I'effet

Cerenkov. La radiation émise est donc contrainte par la condition de Cerenkov: 1'angle
d'émission dépend du rapport de la vitesse de la lumiere v,, a la fréquence de la radiation

émise, ®,, a la vitesse de la lumiere a la fréquence du laser, w,, selon :

cosf, = ——-=
(@) (IL.11)
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Figure I1.20. Chronogramme d’ autofocalisation d’ une impulsion

dans un milieu Kerr.
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Figure IL.21. Courbe en forme de “U” qui donne la position du point focal
dans le milieu en fonction du temps pour I’ autofocalisation d’ une impulsion.

Il y a deux conséquences immédiates de cette relation. D'abord, il ne peut pas y avoir
d'émission conique a des longueurs d'ondes supérieures a celle du laser de pompe pour
l'autofocalisation dans un milieu de dispersion positive. Deuxiémement, il y a une
dépendance angulaire de I'émission avec sa fréquence: les hautes fréquences sont émises a
des angles supérieurs a ceux auxquels sont émises les basses fréquences. On remarque que
qualitativement ces deux prévisions du modele correspondent bien & nos observations

expérimentales.

Le comportement & seuil de notre émission conique correspond bien au fait que
I'émission Cerenkov est un résultat de l'autofocalisation, qui est elle-méme un effet a seuil.
De plus, nous avons toujours observé l'autofocalisation et la filamentation accompagnant
I'émission conique, qui sont intrinséquement liées au modele. La polarisation des anneaux est
identique a celle de notre laser de pompe, comme on s'y attend pour un processus Cerenkov
[20]: l'émission conique est supposée Etre le résultat d'une dépolarisation d'atomes qui ont été
d'abord polarisés par les impulsions laser. Enfin, ce modele ne prévoit aucune dépendance de
l'angle d'émission ni sur 1'énergie des impulsions, ni sur leur durée, ni sur leur focalisation. 1l
semble donc y avoir un bon accord entre les prévisions qualitatives de ce modele et nos
observations expérimentales. Ceci dit, 'autofocalisation donnerait lieu a un point focal en
déplacement dans une longueur de matériau de seulement une centaine de microns (voir la
figure I1.21). Il est donc difficile d'envisager que nos filaments étaient la manifestation du
point focal puisqu'ils pouvaient €tre d'une longueur de l'ordre du centimeétre. Il faudrait donc

faire appel a l'optique guidée pour expliquer les filaments.

Une comparaison quantitative du mode¢le Cerenkov avec nos résultats n'est pas
satisfaisante. Nous avons tracé en traits pleins la dépendance angulaire théorique (selon
I'équation 1I.11) de I'émission conique en fonction de la longueur d’onde d’émission pour les

trois échantillons sur la figure 11.22.
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Figure 11.22. Dépendance théorique de I’angle d’émission de 1’émission conique selon le
modele Cerenkov avec (en pointillé) et sans (en trait plein) correction pour la non linéarité
de l'indice de réfraction et les points expérimentaux pour les trois échantillons.

(a) Silice, (b) Verre (FC A87-)70, (c) Verre (B16-64).

Chapitre I1 ’ - 102 -



On voit que les angles prévus par ce modele sont trop importants pour bien
correspondre aux données expérimentales. Néanmoins, on devrait modifier 1'équation I1.11

pour tenir compte de la non linéarité de l'indice de réfraction a haute intensité. Ainsi,

nco,) +n, [
n(co +2n,1

cos@, = (IL.12)

r

ot l'indice de réfraction non linéaire 7, est de l'ordre de 3 X 107 ¢cm*/W. Le facteur de 2
dans le dénominateur de 1'équation II.12 provient du fait que le changement non linéaire de
l'indice du rayonnement émis est di a la modulation de phase croisée et non pas a
I'automodulation de phase: c'est l'intensité élevée du faisceau laser et non pas l'intensité du
rayonnement émis qui induit la réponse non linéaire du milieu. Il y a une grande incertitude
dans la valeur qu'il faut prendre pour I puisqu'elle correspond a l'intensité dans les filaments.
On suppose alors que l'intensité est de l'ordre de 10 W/cm?, ce qui correspond 2 peu pres 2
la puissance critique. On a tracé les courbes correspondantes en pointillé sur la figure 11.22.
On voit que cette correction ne va méme pas dans le bon sens et ne peut pas expliquer le
désaccord entre 1'expérience et la théorie. Le modele Cerenkov n'est donc pas suffisant en soi
comme explication de 1'émission conique qui accompagne la génération d'un continuum de

lumiére blanche.

11.2.4. Discussion

Nous avons étudié 1’émission conique qui a lieu lors de la génération d'un continuum de
lumiere blanche dans un milieu solide. Pour nos expériences, nous avons choisi deux
échantillons de verre et un de silice. Nous avons comparé nos observations avec les trois
approches principales que I’on considére aujourd’hui: le mélange quatre ondes, la génération
Raman et l'effet Cerenkov. Aucune de ces théories ne donne une explication complete de

I’émission conique que nous avons observée.

Le modele de la génération Raman de classe II avec correction pour la non linéarité de
I’indice de réfraction donne le meilleur accord quantitatif avec les angles d’émission de la
radiation de fréquences plus hautes que celle de la pompe. Ceci dit, on peut difficilement
expliquer 'émission conique a 450 nm en utilisant ce modéle puisqu'il ne peut pas y avoir

d'émission préalable des radiations Stokes correspondants dans du verre.

Les autres modeles ne ménent pas a une aussi bonne prédiction des angles d’émission.
Le mélange a quatre ondes avec accord de phase et la génération Raman de classe I prévoient
des angles d’émission inférieurs d’environ 50% a ceux que nous avons observés. De plus, ces

modcles supposent une émission conique a des fréquences inférieures a celle de la pompe. En
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revanche, I’effet Cerenkov prévoit une émission a des angles plus grands que ceux que nous

avons observés.

La génération d’un continuum de lumiére blanche est un phénomeéne hautement non
linéaire et donc nécessite 1’utilisation de faisceaux laser intenses, tel celui produit par notre

chaine laser femtoseconde. Les désavantages principaux de cette source sont intimement liés
a la filamentation. L'angle de divergence, 8,,, du faisceau produit dépend de l'inverse du

diamétre du filament a, soit 8,, ~ A/a. Puisque le diamétre du filament peut étre trés petit
(environ 8 wm dans notre cas), la divergence peut étre trés grande (de 1'ordre de 4° pour un
faisceau a 600 nm). De plus, un faisceau produit par un ensemble de filaments est
spatialement incohérent. Il n'est donc pas possible de comprimer de telles impulsions a moins
que le faisceau soit produit par autofocalisation globale a un seul filament. En outre, le

spectre d'un continuum de lumiere blanche est tres large mais pas uniforme.

Bien que la génération d’un continuum de lumiere blanche soit connue depuis plus de
20 ans, il est clair qu’il reste encore beaucoup de recherches a faire pour bien la comprendre.
L’émission conique, phénomene spectaculaire et intriguant associé a la génération d'un
continuum spectral, fait partie des questions ouvertes: de nos jours, aucune explication

compléte de ce phénomene n'existe.

Dans le chapitre suivant de ce mémoire, je présenterai un autre phénomene de I’ optique
non linéaire qui peut également &tre utilis€ pour le développement de sources hautement
accordables: I’amplification paramétrique. En fait, nous verrons qu’il est possible de lier ces
deux phénomeénes pour en faire une source femtoseconde accordable dans le visible par

I’amplification paramétrique d’un continuum de lumiére blanche.
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II1.1. Introduction

La recherche de sources cohérentes largement accordables en longueur d'onde a suscité
un fort intérét dans le développement des oscillateurs et des amplificateurs paramétriques.
Avec ces sources agiles, on espere accéder a une large gamme de longueurs d'onde avec une
seule source. Elles présentent de forts avantages par rapport aux lasers accordables a cause de
la facilité avec laquelle on peut les accorder et elles ne sont limitées en choix de gammes
d'accordabilité que par 1'existence des cristaux non linéaires efficaces aux longueurs d'onde

données et par I'existence d'une source pompe a la longueur d'onde nécessaire.

Les sources cohérentes agiles trouvent des applications dans beaucoup de domaines tels
la spectroscopie et le militaire. Si ces sources agiles sont également des sources d'impulsions
courtes, elles deviennent extrémement intéressantes pour comprendre la dynamique des
processus chimiques ou biologiques en les utilisant dans des expériences types pompe-sonde
[1-5].

Le premier oscillateur paramétrique optique (OPO) date de 1965 quand Giordmaine et
Miller de Bell Telephone Laboratories, New Jersey, ont démontré le principe en pompant un
cristal de LiNbO3 avec des impulsions a 529 nm et en produisant un faisceau accordable entre
970 nm et 1,15 um [6] et entre 730 nm et 1,93 um [7]. Pendant une vingtaine d'années apres
ces premieres expériences, on a peu entendu parler de ces sources dites paramétriques. Mais
avec le développement relativement récent de cristaux non linéaires hautement efficaces, on a
vu une explosion de la recherche dans ce domaine. Depuis environ quatre ans, des OPO sont

disponibles commercialement chez de nombreux fabricants.

Couramment, on parle des OPO comme étant les sources agiles de 'avenir. Cependant,
dans le domaine des impulsions courtes, ces sources sont limitées en énergie. Un OPO est un
oscillateur: le signal (et parfois I'idler) qui est engendré fait des allers et retours entre deux
miroirs, dont I’un a une transmission faible. Un OPO impulsionnel doit &tre pompé de fagon
synchrone, autrement dit une nouvelle impulsion pompe doit arriver dans le cristal non
linéaire a chaque passage du signal. Ceci veut dire qu'un OPO qui est long de 1 metre doit
étre pompé a un taux de répétition de c/21 = 150 MHz, ot ¢ est la vitesse de la lumiere et ] est
la longueur de la cavité. Afin de pomper un OPO de fagon synchrone & un taux de répétition
en dessous de 1 MHz, il faudrait des cavités de plus de 150 m de longueur! On est donc

nécessairement limité au pompage de ces OPO par des impulsions femtosecondes non-
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amplifiées puisque les amplificateurs laser ne dépassent pas aujourd'hui un taux de répétition
de 1 MHz. Typiquement, un OPO femtoseconde peut produire des impulsions ayant une

énergie autour de 3 nJ [8-9].

Afin d'augmenter 1'énergie de ces impulsions, on utilise aujourd’hui plutdt des APO,
des amplificateurs paramétriques optiques, comme source paramétrique au lieu des OPO.
Puisqu'il n'y a plus de cavité d'oscillation, il n'existe plus de probleme de pompage synchrone.
On peut donc pomper un APO & basse cadence avec des impulsions femtosecondes

amplifiées, ce qui nous permet d'atteindre des énergies d'impulsion élevées.

L'appellation de ces sources comme étant “paramétriques” vient de la mécanique
classique. Un processus paramétrique est un pour lequel il y a une modulation périodique
d'un de ses parametres (en général, sa fréquence de résonance). En mécanique quantique, la
définition d'un processus paramétrique est un processus pour lequel 1'état quantique initial du
systeme est identique a 1'état quantique final. Autrement dit, une population ne peut quitter
son €tat quantique que pour de bréves périodes de temps pour rester dans un €tat virtuel. Le
temps maximal Ar de son séjour dans cet état virtuel est déterminé par le principe
d'incertitude d'Heisenberg; alors At =7/ AE, ou 7 est la constante de Planck divisée par 27
et AE est la différence d'énergie entre 1'état virtuel et 1'état réel le plus proche. Deux
caractéristiques fondamentales d'un processus paramétrique sont une susceptibilité purement
réelle et la conservation de I’énergie des photons. Les OPO et les APO sont tous deux basés

sur la génération de différences de fréquences, qui est un processus paramétrique.

Dans notre laboratoire, nous avons développé un APO femtoseconde accordable dans le
visible. Dans la suite, je présenterai l'état actuel des recherches sur les APO a impulsion
courte. Ensuite, je présenterai en détail la théorie nécessaire pour comprendre I'amplification
paramétrique et pour calculer les caractéristiques de base de 1'APO telles les courbes d'accord
de phase, le "walk-off" et la différence des vitesses de groupe des trois ondes en interaction.
Un logiciel nous permettant de faire ces calculs a été développé et sera présenté par la suite.
Puis, je vais détailler les considérations importantes pour choisir le cristal non linéaire idéal
pour son application. Enfin, je décrirai en détail notre APO femtoseconde et donnerai ses
performances. Ce premier APO sera comparé a un deuxieme que nous avons construit qui
utilise comme premier étage non pas la génération de fluorescence paramétrique mais la

génération d'un continuum de lumiere blanche.
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II1.2. Rappels historiques

La possibilité de faire de la génération de différences de fréquences a été suggérée au
début des années 1960 par Kingston [10], par Kroll [11], par Ahkmanov [12], et par
Armstrong et coll. [13]. Puis, en 1965, Wang et Racette [14] l'ont démontrée
expérimentalement. En utilisant une pompe a 346,9 nm, ils ont amplifié un signal & 632,8 nm
dans un cristal d’ADP avec un gain de 1 db. Ce premier APO était rapidement suivi dans la

méme année du premier OPO développé par Giordmaine et Miller.

Pendant la derniére moitié des années 1960, la plupart des recherches utilisaient comme
laser de pompe des lasers déclenchés nanosecondes tels les lasers Nd: YAG et comme cristal
non linéaire le niobate de lithium (LiNbO3) [15]. A partir des années 1970, la disponibilité de
lasers de pompe picosecondes a étendu ces recherches dans le domaine de la picoseconde. La
génération de différences de fréquences a servi a produire des impulsions subpic;)secondes
pour la premicre fois en 1979 [16]. Fendt et coll. ont développé un systcme de génération et
d’amplification paramétrique avec des cristaux de LiNbO3, deux dans un étage de génération
et un troisieme dans un étage d'amplification. En utilisant des impulsions de pompe de 8 ps et
en ajustant le retard entre la pompe et le signal au niveau du deuxie¢me étage d'amplification,
ils ont produit des impulsions de 500 fs. Ceci dit, le développement de ces sources
paramétriques, surtout en régime femtoseconde, a été limité & la fois par les sources laser et
par les cristaux non linéaires. L'invention en 1981 du laser a colorant CPM [17] (verrouillage
en phase par la contrepropagation des impulsions) produisant des impulsions de 100 fs et le
développement de cristaux non linéaires efficaces a Ia fin des années 1980 ont enfin ouvert la
porte a la recherche des processus paramétriques en régime femtoseconde. En particulier, le
premier OPO femtoseconde a été démontré en 1988 par Edelstein et coll. [18]. Cet OPO était
basé sur le cristal non linéaire de KTP (KTiOPOy) et utilisait comme pompe des impulsions

émises par un laser CPM.

Les recherches sur les APO femtosecondes jusqu'a présent ont €té limitées a la
génération d'impulsions dans le proche et le moyen infrarouge. En 1986, Ledoux et coll. ont
utilisé un laser CPM et des cristaux organiques de NPP (N-(4-nitrophenyl)-L-prolinol) pour
amplifier paramétriquement un continuum spectral [19] ou de la luminescence [1] et ainsi
produire des impulsions subpicosecondes entre 1,0 et 1,6 um. Ils ont par la suite étendu la
gamme d'accordabilité a 0,8-1,6 um [2] et au-dela de 1,6 um [20]. Ensuite, Jedju et Rothberg
[5] ont démontré la production d'impulsions de 350 fs entre 2,3 et 5,5 wm par l'amplification
paramétrique d'un continuum dans un cristal d'iodate de lithium (LiIO3) en se servant comme

pompe d'un laser a colorant émettant des impulsions a 585 nm.
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En 1991, Joosen et coll. [21] ont développé un APO a deux étages, le premier étage
servant a produire de la fluorescence paramétrique et le deuxiéme a l'amplifier. Le laser de
pompe était un laser a colorant CPM émettant des impulsions & 620 nm. Les deux cristaux
non linéaires étaient des cristaux de B-borate de baryum (BBO) de 5 mm et de 7 mm de
longueur. Avec ce systeme, ils ont produit des impulsions a 830 nm de 200 fs de durée et de
25 pJ d’énergie. Un APO [22] semblable mais avec un premier étage a deux passages a
ensuite permis la production d'impulsions de 150 fs de durée et de 100 pJ d’énergie a 830 nm.

Cet APO avait le potentiel d'étre accordé entre 775 nm et 3 pm.

Plus récemment, Danielius et coll. [23] ont développé un APO a deux étages qui
produisait des impulsions de 600 fs et de 30 pJ entre 750 nm et 1,77 um. Les impulsions de
pompe a 527,5 nm étaient émises par une chaine laser de Nd:verre. Le premier étage était un
générateur paramétrique optique (GPO) basé sur un cristal de KDP de 40 mm de long tandis
que le deuxicme étage était un APO basé sur un cristal de BBO de 10 mm de long. Par la
suite, Danielius et coll. ont fait deux APO a deux étages, le premier étage étant un GPO a
deux cristaux et le deuxiéme étage étant un APO a un cristal [24]. Un laser A colorant
émettant des impulsions de 190 fs a 605 nm servait de pompe. Le premier APO utilisait des
cristaux de BBO de 8 mm de long et produisait des impulsions de 200 fs et de 15 puJ entre
750 nm et 3 um [25]. Le deuxieme APO était basé sur des cristaux de triborate de lithium
(LBO) de 15 mm de long et produisait des impulsions de 200 fs et de 4 [LlJ entre 850 nm et
970 nm [26].

Avant de décrire I’APO que nous avons construit, je présenterai la théorie du mélange a

trois ondes, la base de I’amplification paramétrique.

IT1.3. Théorie du mélange a trois ondes

111.3.1. Introduction

Avant l'invention du laser en 1960, les intensités lumineuses auxquelles on pouvait
accéder ne suffisaient pas pour modifier les propriétés optiques d'un milieu quelconque. La
réponse du milieu a la lumiére était donc dite "linéaire" et, par conséquent, on ne pouvait pas
envisager l'interaction de la lumiere avec de la lumiére, autrement dit, le mélange d'ondes.
Donc, le passage de la lumiere a une fréquence donnée dans un milieu ne pouvait pas

modifier la fréquence de cette lumiére sans qu'il y ait de 'absorption et de ré-émission dans le
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milieu. De plus, on considérait que les propriét€s optiques du milieu, telles l'indice de
réfraction et le coefficient d'absorption, étaient indépendantes de l'intensité de la lumiere

incidente.

L'année suivant l'invention du laser a vu la naissance de 1'optique non linéaire quand
Franken et coll. [27] ont démontré la génération de la lumiére a une fréquence double de celle
du faisceau incident, ce que 1'on appelle la génération du second harmonique, dans un cristal
de quartz. Le laser nous permet désormais d'accéder a un régime ou la lumiére peut interagir
avec de la lumiére par I’intermédiaire d’un milieu matériel et créer de nouvelles fréquences a
partir de la fréquence de la lumiere incidente. Ceci est intéressant surtout pour rendre
accessible des longueurs d'onde auxquelles auparavant il n'existait pas de source laser. Les
propriétés optiques du milien dépendent maintenant de l'intensité de la lumiére incidente.

Nous nous intéressons dans la suite a deux effets du deuxi€éme ordre: la génération du
second harmonique et surtout la génération de la différence de fréquences, que 1'on appelle
également [‘amplification paramétrique. Nous cherchons a comprendre l'origine physique de
ces processus ainsi qu’a déterminer les facteurs qui vont les favoriser, leur nuire ou les

restreindre.
II1.3.2. La polarisation non linéaire

Quand on parle de la linéarité d'un processus optique, on entend que la polarisation
induite dans un milieu par le passage d'une onde électromagnétique dans ce milieu dépend de

facon linéaire du champ électrique de I'onde. Donc,

P(r) = & > xP E ), (I11.1)

ol 13,-(t) est la polarisation, &, est la permittivité de I'espace libre, xl-(jl) est la susceptibilité
électrique linéaire du milieu, £ j(t) est le champ électrique de I'onde incidente et les indices
@, j) font référence aux coordonnées cartésiennes (x, y, z). P;(t) et E j(¢)sont tous deux des

quantités mesurables et donc réelles. Cette relation est valable aussi longtemps que
I'amplitude du champ électrique E i (¢) est petite devant le champ électrique caractéristique de
l'atome. De plus, puisqu'elle est tensorielle, elle est valable pour des milieux anisotropes, ol
chaque composante du vecteur de polarisation P dépend des trois composantes du vecteur de

1

champ électrique. Si ’on permet a ij) d'étre complexe, on peut tenir compte des effets

d'absorption et de dispersion dans le milieu.
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Lorsqu'on éclaire un milieu avec une source plus intense, tel un laser, la réponse du

milieu devient non linéaire et on peut exprimer cette non linéarité par une série de Taylor:

P(y) = ¢, [ZZX(I)E (@,08) + 2D 2P E(@,,1) E(,.?)

mn jk

¥ sz'” E( E(a,.1) Ez(wp’t)}

mnp jkl

(I11.2)

ol xfji) et 7(;(]?3 sont les susceptibilit€s €lectriques non linéaires du milieu des deuxiéme et

troisi¢me ordres respectivement. De cette équation, on voit le couplage qui se fait entre
plusieurs ondes aux deuxie¢me et troisieme ordres, exprimé par la multiplication de leur
champs électriques. C'est le couplage du deuxiéme ordre qui va nous intéresser pour
expliquer la génération du second harmonique et 'amplification paramétrique. L'étude du
couplage du troisieme ordre nous permet d'expliquer l'effet Kerr optique que nous avons
utilisé en chapitre 1 pour expliquer le blocage de modes de notre oscillateur. Tout de méme,
le but ici étant d'étudier 1'amplification paramétrique optique, nous avons reporté les calculs

de l'effet Kerr en annexe A.

Pour comprendre d'ou viennent les nouvelles fréquences, il faut examiner I'équation

d'onde dans un milieu non linéaire:
VZE _ = = Uy — (HI3)

ou y, est la perméabilité de l'espace libre et cp est la vitesse de la lumiére dans le vide. On

voit donc qu'une polarisation dépendante du temps peut &tre la source d'une nouvelle onde
électromagnétique. On verra plus loin que, puisque la polarisation dépend du produit de
plusieurs champs électriques, elle peut étre d'une fréquence différente de celles des ondes
couplées. L'onde produite n'a donc pas nécessairement la méme fréquence que les ondes

couplées.

La non linéarité du milieu peut avoir deux origines distinctes, soit le moment dipolaire
des molécules individuelles p, soit la densité en nombre des moments dipolaires N [28].
Puisque la densité de polarisation, P, est le produit des deux, P = fiN, une non linéarité dans
la réponse de 1'un ou de l'autre au champ électrique appliqué meéne a une non linéarité de la
polarisation. On peut comprendre la non linéarité de [ en se servant du modele de Lorentz et
en prenant par exemple un électron lié 2 un atome. Un champ électrique E dans lequel se
trouve cet électron de charge —e applique sur lui une force égale & —eE. Si I’on fait
I’analogie de I’électron li€ avec un ressort, on sait que le déplacement x de I’électron est

linéairement proportionnel a la force appliquée quand cette force est petite (la loi de Hooke)
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mais cette proportionnalité peut devenir non linéaire quand la force, et donc E, devient
importante. Puisque L =-—ex, la dépendance du moment dipolaire sur le champ électrique
appliqué peut également étre non linéaire en champ fort. La non linéarité en N peut avoir
comme origine I’absorption de la lumi¢re incidente par le milieu ou I’émission stimulée, ce

qui peut modifier la densité en nombre des moments dipolaires.

Dans la suite, on va considérer que les susceptibilités non linéaires sont des quantités
réelles. En fait, elles peuvent étre complexes mais c'est la partie réelle qui décrit les
processus de mélange d'ondes telle I'amplification paramétrique. On a besoin de considérer
des susceptibilités non linéaires complexes pour tenir compte des effets d'absorption et de
' dispersion non linéaires dans le milieu. Si, par contre, les longueurs d'onde d'interaction sont
loin des résonances du milieu, on peut considérer le milieu comme étant sans perte et les
susceptibilités non linéaires comme étant réelles. Dans nos expériences, nous allons travailler
avec des cristaux non linéaires dans leurs zones de transparence, autrement dit, loin des
résonances du cristal. C'est donc une approximation valable que de considérer des

susceptibilités non linéaires réelles.

Il est important de comprendre que le mélange d'ondes n'est pas un processus
d'absorption et d’émission dans un milieu. Les ondes sont couplées par la susceptibilité non
linéaire réelle du milieu et les états excités sont virtuels. On peut opposer ceci a
I'amplification laser qui est fondamentalement liée a 1'absorption et a I’émission dans le
milieu. Dans ce cas, la susceptibilité est complexe et les états excités réels. On peut donc
parler d'inversion de population et d'émission stimulée, autrement dit d'effet laser. Le

mélange d’ondes est un processus physique différent de I’effet laser.
IT1.3.3. Les processus non linéaires du deuxiéme ordre

II1.3.3.1. Le mélange a trois ondes

On a vu plus haut que la polarisation non linéaire du deuxiéme ordre est égale a

Po(0) =& X 1% Ef0,.1) E(0,.1), (IL.4)

mn  jk

ou les indices ijk indiquent la nature tensorielle de la susceptibilité non linéaire. Le champ

électrique correspondant a une onde incidente peut s'écrire de la fagon suivante:

Eo,.t) = Ea,) e’ + E'(0,) ¢, (IIL.5)

- 113 - Amplification paramétrique



ou E‘(wm) est I'amplitude complexe du champ électrique. Cette fagon de 1'écrire assure que le
champ électrique, qui est une quantité mesurable, reste réel. Si ’on représente E'(w,,) &~
par E(-w,)e”’ o) on peut exprimer la polarisation réelle en fonction des amplitudes
complexes du champ électrique:

Poy(t) = & 2.2, x5 Ej(@,) e E(,) e, (I1L.6)

mn jk
ol m, n prennent des valeurs négatives mais non nulles.

Pour bien comprendre les phénoménes non linéaires, on va d'abord analyser un milieu

isotrope puisque, dans un tel milieu, xuk devient scalaire:

Po(t) = & 29 Y E(a,.t) E(w,.f). (1IL.7)

On cherche maintenant & calculer la polarisation du deuxiéme ordre induite par deux ondes
électromagnétiques de fréquences @, et @, qui sont incidentes sur un milieu non linéaire. On

a donc, pour deux ondes @, = W,,®,,

By (0,0,,1) = £ 2 {EX w,1) + 2 E(w,1) - B(w,,1) + EX(0,.1)}

&y ¥ {E} () e + E}(w,) e + c.c.

+ 2 E{o,) + 2 E}(w,) (I11.8)
+2 E(0,) E(w,) e + cc.

+ 2B () Ef (,) 7@ + ccl.

Ce résultat fait apparaitre quatre processus distincts. Les termes E,.z((ol) e 2 et

E}(w,) e7’*** sont responsables de la génération du second harmonique des ondes de
fréquences m, et w, respectivement. On parle donc de doublage de fréquence des ondes
incidentes. Les termes E;(w,) et E?(®,) menent A la rectification optique, un processus
équivalent a la rectification électronique, ou un signal continu est créé a partir d'un signal
alternatif. Le terme en @, + @, correspond a la génération de sommes de fréquences, un
processus fort utile pour la génération de lumicre cohérente a des longueurs d'ondes dans le
visible et l'ultraviolet a partir de longueurs d'onde infrarouges, telle I'émission a 1,064 pwm du
Nd:YAG. En fait, on peut considérer que la génération du second harmonique est la
génération de sommes de fréquences a la dégénérescence (@, = w,). Enfin, le terme en
0, — @, décrit la génération de différences de fréquences, qui sera abordée plus en détail plus

loin. Un résumé de ces processus se trouve dans le tableau III.1.
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Polarisation non linéaire Processus Fréquence
P (2)1(w1 » (0,1 ) engendrée

28X (Z)Eiz(wl) _ rectification optique W —w, =0

génération du second W, + 0, =20,

2g, )5(?’){E,.(col)Ei(co2 JeH@renk c.c.} génération de sommes de| @)+ @, = 0,
fréquences
2¢, )5(?’){E‘.(a)1 JE; (@,)e™ @) yc. c.} génération de différences | @, — @, = @,

de fréquences

Tableau I11.1: Résumé des processus non linéaires du deuxiéme ordre.

Ces quatre processus n'auront pas, en général, lieu simultanément. Celui qui aura lieu
est celui qui conservera non seulement 1'€nergie (i.e. @, = @, + @,) mais aussi la quantité de
mouvement des photons associés au processus. Le probléme de la conservation de la quantité

de mouvement revient a analyser "l'accord de phase”, que l'on verra plus loin.

Sur les figures III.1 et III.2, on voit deux facons de visualiser les processus de
génération de sommes et de différences de fréquences respectivement. On rappelle que les
niveaux d'énergie qui y sont représentés sont des niveaux virtuels, dans lesquels la molécule
ne peut rester qu'un temps limité par le principe d'incertitude d'Heisenberg. Etant donné la
largeur spectrale (Av ~10"Hz) de l'espace compris entre deux bandes d'absorption du
milieu, on peut estimer la durée de vie aux alentours de la femtoseconde. Comparée a la
période des rayonnements visibles, on peut considérer cette durée de vie comme instantanée.

1
187)
— WAVAS =
10)) —
(1)1 M
97)
(a) » (b)

Figure 111.1. Deux fagons de visualiser le processus de génération de sommes de
fréquences. Deux ondes de fréquences wj et @y interagissent avec le matériau pour
créer une troisiéme onde de fréquence @3 = W + 3.

a) Ce processus S effectue gréce au x(?) du marériau.
b) Ce processus peut également s’ expliquer en termes d’ excitation et de désexcitation
entre des niveaux virtuels.
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2, N>y
R PP e B =
W3 =01 - 1
3= 01 @2 N> g
@) (®)

Figure 111.2. Deux facons de visualiser le processus de génération de différences de
fréquences. Une onde de fréquence wj interagit avec le matériau pour créer deux ondes
de fréquences wy et @3, ou W3 = W]-W3.

a) Ce processus s’ effectue grace au (%) du matériau.
b) Ce processus peut également s’ expliquer en termes d’excitation et de désexcitation
entre des niveaux virtuels.

111.3.3.2. L'accord de phase

Comme tout processus physique, le mélange a trois ondes doit satisfaire a la loi de la
conservation de l'énergie dans les limites du principe d'incertitude d'Heisenberg. Donc, pour
un processus de génération de différences de fréquences, un photon de fréquence @, va étre
détruit afin de créer un photon de fréquence @, et un de fréquence @, tel que, pour chaque

valeur de @,,on a
), =0, — 0,. (OL9)

De méme, pour un processus de génération de sommes de fréquences, on trouve la méme
condition quand deux ondes de fréquences w, et @, s'additionnent pour en produire une

troisiéme de fréquence @,. Cette condition est dite "d'accord de fréquence"” du processus.

En méme temps, il y a une deuxieme condition qui restreint le mélange d'ondes, celle de
la conservation de la quantité de mouvement, ou "accord de phase". Puisque la quantité de
mouvement d'une onde électromagnétique est déterminée par son vecteur d'onde &, on peut

écrire:
ley = kg — k. (IIL.10)
Or, le champ électrique E d'une onde plane s'écrit

~ —j{w-k-F)

E=Eye +c.c., (HL.11)
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Ainsi on constate que la conservation de la quantité de mouvement implique bien un accord

de phase spatial tandis que la conservation de 1'énergie implique un accord de phase temporel.

Pour assurer 1'accord de phase, on peut simplement ajuster les angles entre les vecteurs
k des trois ondes pour satisfaire a 1'équation III.10 (voir figure III.3). On parle alors d'accord
de phase non colinéaire. Le désavantage de celui-ci est que la longueur d'interaction des trois
ondes est tres courte, réduisant 1'efficacité du processus. On préfére donc travailler en accord

de phase colinéaire pour que les trois ondes restent en interaction le plus longtemps possible

(voir figure I11.4).

k/\k_;
3

Figure II1.3. Accord de phase non colinéaire de trois ondes ayant
des vecteurs d’onde ki, kyet ks, ont kj =ky + k3.

- -
ko ks

Ny
-
—_

\AJ

kg

Figure 111.4. Accord de phase colinéaire de trois ondes ayant
des vecteurs d’onde El» kyet ks, o ky = ky + k3.

On se restreint maintenant au cas de 1'accord de phase colinéaire. Puisque k =nw/c,,

'équation III.10 s'écrit

N5 = nW; — n,0,, (I1I1.12)

oll ny, n2 et n3 sont les indices de réfraction dépendants de la fréquence et de la polarisation
de l'onde. Si les indices de réfraction ne dépendaient pas de la fréquence, la condition
d'accord de phase colinéaire reviendrait au méme que la conservation d'énergie. De fagon
générale, loin des résonances du milieu, 1'indice de réfraction croit de mani¢re monotone avec

la fréquence (voir figure H1.5). Donc, si

W, > 0, > 0, (10.13)
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alors

n, >n, >n,. (111.14)

>

Indice de réfraction (n)

N
-

Fréquence (®)

Figure I11.5. Dépendance typique de l'indice de réfraction
en fonction de la fréquence.

En remplacant @, par @, + @, dans 1'équation III.12 et en rassemblant les termes en @, eten

@,, on trouve _.. .
(n,—n,)w, +(n, — ), =0. (II1.15)

Or, w, et w, sont toujours positives et n, —n, et n, —n, ont le méme signe (positif). On
constate alors qu'il n'y a pas d'accord de phase colinéaire, et donc pas de mélange d'ondes,
dans un milieu isotrope et loin des résonances du milieu pour des ondes planes Pour trouver
I'accord de phase, une des trois ondes doit donc obligatoirement étre polarisée
perpendiculairement aux deux autres. Une des fagons usuelles d'obtenir I'accord de phase est
d'utiliser des milieux biréfringents dans lesquels on peut avoir n, —n, et n, —n, de signes
opposés. On peut remarquer qu'il existe d'autres techniques basées sur des ondes guidées ou

sur des milieux périodiques.

111.3.3.3. L'amplification paramétrique

La génération de différences de fréquences est un des processus fondamentaux du
mélange a trois ondes. Clest le couplage de deux ondes, de fréquences w, et ®,, dans un
milieu non linéaire tel un cristal, pour produire une troisi¢me onde de fréquence @, = @, — W,
(@, > @,). Silazone d'interaction est assez longue, la nouvelle onde de fréquence @, peut se

coupler avec celle de fréquence @, pour créer une onde a la somme des deux fréquences,
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autrement dit @,, ou avec celle de fréquence ®, pour produire une onde a la différence des
deux fréquences, autrement dit w,. On voit donc 1'origine du terme "mélange a trois ondes”,

car le couplage existe également entre les trois ondes.

Pour déterminer l'onde qui va étre favorisée (ou amplifiée), il faut connaitre la
dynamique du processus dans laquelle les parametres de longueurs d'interaction et d'intensités
initiales des ondes jouent des rdles importants. Par exemple, si initialement l'intensité de
I'onde de fréquence @, est plus grande que celle de 1'onde de fréquence w, et que l'onde de
fréquence w, n'est pas présente, alors on verra que l'onde de fréquence w, sera amplifiée
tandis qu'une onde de fréquence @, sera engendrée (voir la figure II1.6). On parle alors de

I'amplification paramétrique de 'onde de fréquence w,. Dans ce cas-ci, on appellera @, la
pompe et m, et @, le signal et l'idler. De fagon générale, on définit @, > ©,y,,-

VAUAG S ®
] % o IS > 1
X VAYA=SC
() AW N\ w3

Figure I11.6. Amplification paramétrique. La pompe de
fréquence wj interagit avec le matériau pour amplifier le
signal de fréquence «yp et pour créer I'idler de fréquence
3.

" Dans le cas ol seul E(w;) est présent initialement, E(w,) et E(w;) peuvent toujours

étre produits et on parle de la fluorescence paramétrique. En fait, on entend par fluorescence
paramétrique 1'amplification paramétrique du bruit de photons. La mécanique quantique nous
apprend qu'il existe toujours, méme dans le vide, un demi photon de bruit et c'est ce demi
photon qui déclenchera le processus d'amplification paramétrique. On peut voir sur la
figure II1.7 la fluorescence paramétrique qui est produite quand un cristal de BBO est pompé
par des impulsions a 390 nm. Les anneaux de couleur sont déterminés par 1'accord de phase
du processus (voir section II1.3.3.2). Aussi intéressant est la longueur d'onde qui est en
accord de phase colinéaire avec la pompe. Cette longueur d'onde est donc produite sur 1'axe
de la pompe et elle est déterminée par l'orientation du cristal, qui détermine 1'accord de phase
comme on le verra dans la section II1.3.5.4. On peut donc accorder la longueur d'onde créée

sur 'axe simplement en tournant le cristal.
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Figure II1.7. Fluorescence paramétrique produite lorsqu’un cristal de BBO
est pompé a 390 nm.

IT1.3.4. La susceptibilité non linéaire du deuxi¢éme ordre

II1.3.4.1. Les milieux non linéaires

Il est important de comprendre que c'est la réponse du milieu a la lumiére et non pas la
lumiere elle-méme qui est non linéaire. On peut donc parler de milieux non linéaires, qui
peuvent étre des gaz, des liquides ou des solides. Cette réponse non linéaire est & son tour
décrite par la susceptibilité non linéaire ( 1(2), 1(3)). La détermination du tenseur de
susceptibilité nous permettra de calculer une susceptibilité non linéaire effective, d ., du

processus non linéaire et ainsi optimiser son efficacité.

Dans le cadre de nos recherches, nous allons nous intéresser surtout aux solides et, en
particulier, aux cristaux. L'intérét des cristaux pour engendrer des effets non linéaires par
rapport aux gaz, liquides et solides non cristallins tient a la facilité d'usage, 1'efficacité de

certains cristaux et I'accordabilité en longueur d'onde.
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HIL3.4.2. Les symétries de x'® [29]

I11.3.4.2.1. Le tenseur xl(ji)

La réponse non linéaire du deuxiéme ordre d'un milieu est décrite par le tenseur )(Sji),

ou la sommation de i, j et k se fait sur les trois coordonnées cartésiennes x, y et z. A premiére

vue, on a alors un tenseur de 3x3x3=27 éléments. Cependant, xfji) est aussi une fonction des

fréquences des trois ondes qu'il couple. Si maintenant on reprend 'équation II1.4 et que 1’on
écrit explicitement la dépendance de xfji) sur @,,,®, et la somme des deux fréquences
o, + @, (la différence est prise en compte par les valeurs négatives de ®,,,®,,):

ﬁ(z)i(t) = 3022 xgji)(wm +wn;wm,w,,)Ej(wm)e'j“’"'tEk(con)e“j“’"’ , (I1.16)

mn jk

et, rappelant que m, n peuvent prendre des valeurs négatives, on fait le décompte des
processus que cette équation décrit. Les indices m et n font référence aux trois ondes
couplées, que l'on représente par leurs fréquences @,, @, et @,. Alors, m et n peuvent
chacun prendre six valeurs (1, 2, 3, -1, -2, -3) mais seulement douze des trente-six

combinaisons conservent I'énergie et ne répétent pas d'indices, et sont donc possibles:

(01 = (02 +(03,
CO2 = ‘—COS +(01,
D5 = O = Do (TIL.17)
(03 = —(02 +(01,

0, = 0, - o, et

0, =0, +0,,

et leurs opposés. Le tenseur )(l(]i) a donc 12x27=324 éléments qu'il faut connaitre pour

décrire complétement le processus de mélange trois ondes.

Heureusement, le nombre d'éléments indépendants de ce tenseur est largement réduit
quand on tient compte des symétries du tenseur et des symétries spatiales du milieu. Déja, on
voit que notre notation qui permet aux indices m et n de prendre des valeurs négatives a
doublé le nombre d'éléments qu'on aurait pu d'abord considérer. Considérons 1'équation I11.16

et séparons les sommations sur n en parties positives et négatives:

Pyt = €0 3, 2 Ej(@n)e 1% X 3050 (0 +00y: 0 0,) B (@, )e

m jk (111.18)

+Xz(]%c)(wm "wn;wm’_wn)E; (wn)e+jwnt)-
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ol n ne peut prendre que des valeurs positives. Le fait que le champ électrique est réel nous a

permis d'écrire:
E(-w,)=E,(0,). (I11.19)

Suivant le méme cheminement pour ®,,, on trouve:

1)(2)1 (t) SOZ[ZZU]C a) +wn; a)m’wn)Ej(wm)e_jwmtEk(wn)e—jwnt
Jk \mn s

+x(.2)(—a)m +a)n;—wm,w,,)E;(wm)e”“""’Ek(wn)e"j“’"’ 7

z(]%c)( -0, a)m,—a)n)Ej(a)m)e"jwmtE;(wn)e+jcunt
l(]%c)( =005 — 0y~ ,,)E;(wm) ot/ Omt E,‘; ( (on)e+ jcu,,t)

I)(Z)I(t) goz(zx ik w +(0n, a)m,(o )E](wm)e—jwmtEk(wn)e—ja)nt
Jk \mn
n)e+jcu,,t

z(]i)( Wy —WOp; =Dy, —wn)E;(wm )e+jwmtElt(w

l(]i)( @, +con;—com,a),,)E}f(wm)e+j“’mtEk(wn)e"j"’"‘

25 (O ~03; 0O~ 0,y (0 )T B (0, )00 |

(111.20)

Puisque E;(wm)e+jw"”EZ(a),,)e+jw"' est le complexe conjugué de

Ej(wm)e_jw'"'Ek(wn)e_jw"' et Ej(wm)e—jw""E,:(w )e* /@t est le complexe conjugué de

Ej(w,)e" " E(w,)e ", alors il est clair que, la polarisation étant réelle, on doit écrire:

1 (0, - 0,5-0,-0,) = £ (0 + 00, 0,) 2y

Déja, le tenseur Zuk n'a plus que 162 éléments indépendants.
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I1L.3.4.2.2. La symétrie intrinséque de permutation

Cette symétrie vient du fait que les indices j, k, m et n sont des indices arbitraires. Or,
parmi les six processus décrits auparavant, les trois derniers sont exactement équivalents aux
trois premiers. Autrement dit, il n'y a pas de différence physique entre les processus décrits
par @, = W, + m, et par @, = @, +®,. La valeur de xfji) ne change donc pas si I’on échange

les deux derniers indices:
2 2
i(jk)(a)m + Wy Wy, 0, ) = Xi(kj)(w,, + 0, 0y, D) (I11.22)

On ne considere plus que 81 éléments indépendants du tenseur xﬁ)

111.3.4.2.3. La symétrie de permutation compléte

Si I’on considére un milieu sans absorption et donc sans perte ou dispersion, alors les

susceptibilités non linéaires du deuxieme ordre x,(ji)(a)3=a)1+a)2;a)1,a)2),

x;,%l) ((01 =—m, + (03;(02,(03) et ){,(C?j) (a)z = w3 — 0; (03,(01) décrivent la méme interaction et
sont donc égales. Ces relations sont dites celles de ABDP ("Armstrong, Bloembergen,
Ducuing et Pershan") [13]. On trouve ce résultat en considérant la symétrie de permutation
compléete des indices, ce qui nous permet de permuter les indices des fréquences pourvu que
les indices cartésiens soient permutés en méme temps. Par exemple, on peut écrire
2 . _ (2 — .

Xz(jk)(w3 = O + @y; 0, @) = Zg'ki)(—wl = ) — 3} @y,~@3). (111.23)
De plus, puisque le champ électrique et la polarisation sont réels (section II1.3.2) et puisque le
milieu est sans perte (et donc x,(]i) réel), on démontre que

2 2 *
xﬁ'ki)(_wl = - a)3;a)2,—co3) = X§'ki)(w1 ==y + a)3;—a)2,a)3)
(111.24)

= 5/%1)((01 = —(02 + (03;'—(02,(03)-

Par suite, pour tout milieu sans perte, la susceptibilité non linéaire du deuxieme ordre xf]i) est

un tenseur 3x3x3, et donc ayant au maximum 27 termes indépendants. Ces 27 termes
tiennent compte de toutes les permutations des trois indices cartésiens ijk sans se soucier de la

nature exacte du mélange a trois ondes; autrement dit, on ne différencie plus l'interaction de
, et @, pour produire la somme des deux fréquences a la fréquence @, de l'interaction de

o, et @, pour produire la différence des deux fréquences a la fréquence @,. Cependant, on

permet a la susceptibilité non linéaire d'étre dépendante de la fréquence, d'ou vient la
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permutation des indices cartésiens en méme temps que la permutation des fréquences des

ondes.

1I1.3.4.2.4. La symétrie de Kleinman

Si maintenant on fait 1'approximation que la susceptibilité non linéaire est indépendante
de la fréquence, on peut permuter les indices cartésiens librement sans permuter les
fréquences des ondes. Ceci revient a dire que le couplage de deux ondes, @, dans la direction
i et w, dans la direction j, est le méme que le couplage des mémes deux ondes mais avec les
directions des ondes inversées. Cette approximation est trés bonne quand toutes les
fréquences des ondes en interaction sont beaucoup plus petites que la plus petite fréquence de

résonance du milieu. Ceci implique également que le milieu en question soit sans perte.

On appelle 1'égalité des susceptibilités non linéaires qui ont leurs indices cartésiens
permutés sans qu'il n'y ait permutation des fréquences des ondes la symétrie de Kleinman.

Cette symétrie réduit le nombre d'é€léments indépendants du tenseur xﬁ) a dix.

II1.3.4.3. La notation contractée de Y 2)

De fagon générale, on ne trouve jamais dans la littérature les 27 éléments dépendants de
fréquences du tenseur xﬁ) On cite plutdt une forme contractée de la susceptibilité non
linéaire n'ayant plus que 18 termes [30]. Pour ceci, il faut supposer que xl(]%) est symétrique
en j et k. Ceci est valable pour la génération de second harmonique, puisque les deux ondes

ont la méme fréquence, et pour toutes les interactions non linéaires du deuxiéme ordre quand

la symétrie de Kleinman est valable.

La tradition veut aussi que l'on ne parle pas en termes de xﬁ) mais plutdt en termes du

tenseur dy;, qui est calculé trés simplement a partir de x,ﬁ):

1. @
dyjy = 5 Xijk - (III.25)
Clest le tenseur d; que l'on va contracter pour créer un nouveau tenseur dy.. On impose &

dyj; 1a condition

dijk = dikj (HIZ6)
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et on fait la substitution d'indices Suivante:

Jk—ok

111

2252

3353 1.27)
23,32 >4
3,135
12,21 > 6.

Le tenseur contracté dj peut alors étre écrit sous la forme d’une matrice 3x6.
L'application ensuite de la symétrie de Kleinman réduit le nombre d'éléments matriciels

indépendants a 10 puisque

dig = dps =dsg

dis = dy;

dig = dy

doy =ds, (111.28)
dhs = djy

d3g =dp3

d3s =dy3.

Si I’on veut alors écrire la génération de la différence des fréquences de deux ondes
sous forme matricielle en utilisant dy, il faut revenir a I'équation III.8 et écrire la polarisation

complexe
[ E,(0)E (@)
i E,(0)E: (o
P,(ws) dyy dip diz dig dis dig Eyga)i;Ezsz;
Py(@s) |=4eo| dy dyp dy3 dy dps dyg ‘o : x (111.29)
Py(a)3) dy) dip di3 dy dys dyg Ey(wl)EZ(wZ)+EZ(ml)Ez(w2)
‘ E, (@) Ex(@;) + Ey(@)E; ()
| E,(01)Ey(0;) + Ey (@) Ex (@)

ol @y =@y — @, et Pyw;,1)= Pi(a)3)e_j(w'_w2)t +P,-*(w3)e+j(w‘_w2)t.

De la méme maniére, on peut écrire la génération du second harmonique sous forme

matricielle:
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[ EXw)
2
P, (2w) dy dyy di3 dyy dis dyg | gyzgg
P,(20) =280\ dy; dyy dpz dyy dys dyg - (;)E (@) (111.30)
P,(2w) dyy dyy dyyz dyy dis dsg ‘ :
| 2E,(w)E, (o)
_2Ex(a))Ey(w)_

ol 13 2m,t)= P, (2w e—2ja)t +P2w e+2ja)t.
I i i

II1.3.4.4. Les symétries spatiales du milieu

Il s'aveére que le nombre d'éléments indépendants de la susceptibilité non linéaire peut
étre inférieur a dix si 1’on tient compte des symétries spatiales du milieu. Puisque nous allons
utiliser des cristaux pour nos expériences, nous devons d'abord définir la forme et les
symétries des cristaux [31]. Ensuite, on verra les implications de ces symétries sur la forme
du tenseur d;.

II1.3.4.4.1. La maille élémentaire cristalline

Pour pouvoir définir les symétries d'un cristal, il faut examiner 'unité structurale de
base qui définit la structure compléte du cristal. On appelle cette unité la maille élémentaire
puisqu'on peut reconstruire le cristal au complet & partir d'elle. C'est un parallélépipede
comportant des atomes du réseau cristallin & ses sommets et défini par la longueur de ses trois
arétes non paralléles, a, b et c, ainsi que les angles entre ses arétes, o, f, ¥ (voir

figure IIL.8).

Figure II1.8. Maille élémentaire cristalline : définition des axes
a, betc etdesangles a, Bety.
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I11.3.4.4.2. Les symétries

On peut diviser les symétries de la maille élémentaire en six éléments de symétrie

différents.

Dans un cristal qui posséde un centre de symétrie, on peut trouver un atome que 1'on
définit comme l'origine d'un systéme de coordonnées cartésiennes. Alors, pour tout atome qui
se trouve au point (X, y, z) dans la maille élémentaire, il existe le méme a (-x, -y, -z) dans la
méme maille. Ce centre de symétrie, s'il existe, se trouve nécessairement au centre de la
maille élémentaire. L'importance de cette symétrie pour le calcul du tenseur d;;, est énorme
puisque tout élément du tenseur est nul pour un cristal centrosymétrique. 1l ne peut donc pas
y avoir de processus non linéaire du deuxi¢me ordre (ou de tout ordre supérieur pair) dans de
tels cristaux. On peut démontrer ceci trés simplement en considérant, par exemple, la
génération du second harmonique dans un cristal centrosymétrique. La polarisation complexe

est donnée par

EXw)
E}(w)
igg =2¢end Ejz(w) (I1.31)
Jipx O 2B, (0)E, (@) | '
:(20) 25, (@), (@)
2E,(0)E,(0))|

A cause de la symétrie du cristal, une inversion dans la direction du champ électrique doit

mener a une simple inversion dans la direction de la polarisation, alors

F (—Ex(w))z |
2
—Px(2a)) (~E (w))z
—P,(20) | = 2e0dy E ~E,(0))
_P,(20) 2- (a’)) E,(0))
2(~E,(0))(~E(@))
| 2(-E,(@))(~E,()) | (IIL.32)
P,.(20)
=| P,(2w) |
P,2w)
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La polarisation du second harmonique doit donc étre nulle, et alors le tenseur dj;, est
nul. Quand on cherche un cristal pour des applications non linéaires du deuxi¢me ordre, on
peut en éliminer a priori un grand nombre a cause de la présence d'un centre de symétrie, que
I'on appelle également centre d'inversion. 1l est représenté par le symbole international 1.

Une deuxieme symétrie importante est celle du miroir plan, représentée par le symbole
international m. L'existence d'un miroir plan dans une maille élémentaire implique que la
transformation de tout point de la maille en son image par rapport au miroir plan ne change en

rien la forme et 'orientation de la maille.

Si un cristal possede un axe de rotation d'ordre n, alors le cristal est symétrique a une
rotation de 27x/n autour de cet axe. L'indice n ne peut prendre que les valeurs suivantes:
n=1,2,3,4et6. On parle alors des axes binaires (symbole international 2), ternaires (3),
quaternaires (4) et hexagonaux (6). L'axe d'ordre 1 revient & dire qu'il n'y a pas de symétrie

de rotation.

Les axes inverses d'ordre n sont semblables aux axes de rotation sauf que la rotation
doit étre suivie d'une symétrie par rapport & un point donné de cet axe. Les symboles
internationaux sont ceux des axes de rotation, au-dessus desquels on place une barre, tels
1,2,3,4 et 6.

Deux autres symétries existent si I’on considere non seulement des orientations des
éléments de symétrie mais aussi leurs positions relatives, le plan de glissement et 'axe

hélicoidal d'ordre n. Puisque les propriétés macroscopiques du cristal ne dépendent que des

orientations, nous ne sommes pas concernés pas ces derniéres symétries.

I11.3.4.4.3. Les 32 classes cristallines

Tout cristal fait partie d'un groupe spatial, défini par 1'ensemble de ses éléments de
symétrie, y compris ceux qui dépendent de leurs positions relatives. Au total, il n'existe que

230 groupes spatiaux différents.

Si maintenant, on ne différencie les groupes spatiaux que par les orientations de leurs
éléments de symétrie, on trouve que les 230 groupes spatiaux peuvent &tre divisés en

seulement 32 classes cristallines que 1'on appelle également groupes a centre. La forme du
tenseur d; sera déterminée par la classe cristalline a laquelle le cristal appartient. Déja 11

des 32 classes cristallines sont centrosymétriques et sont donc associées a un tenseur dj;; nul.
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I11.3.4.4.4. Les 7 systémes cristallins

De maniére conventionnelle, on a regroupé les 32 classes cristallines en 7 systemes
cristallins, définis par les relations entre les longueurs de leurs axes et leurs angles
interaxiaux. Ces systémes sont donnés dans le tableau III.2. En général, dans la littérature,

on spécifie les cristaux selon leurs syste¢mes cristallins.

Systéme cristallin Axes Angles

1 cubique a=b=c o=p=y=90°
hexagonal a=b#c o =B=90°7y=120°

quadratique a=b+#c a=p=y=90°

rhomboédrique a=b=c o=p=y=#90°

orthorhombique a#zb#c o=f=y=90°

monoclinique a#zb#c oo=y7=90°f

triclinique a#b#c o#fB#y+90°

Tableau Il1.2: Les systémes cristallins.

II1.3.4.4.5. Les implications pour la forme de dj;

Comme on a dit précédemment, 11 des 32 classes cristallines ont des dy nuls a cause
de leur centrosymétrie. Une douzie¢me classe, la classe cubique 432 a également un dj; nul.

La forme des d;; des 20 autres classes cristallines est donnée sur la figure IT1.9 [32].

I11.3.4.5. Conventions cristallographiques

I1 existe trois systémes de coordonnées pour spécifier les propriétés physiques des
cristaux [33]. Le premier est le systéme d'axes cristallographiques (abc), défini selon la
disposition des atomes dans le cristal. Ces axes ne sont orthogonaux que pour les systemes
cristallins cubique, quadratique et orthorhombique. On définit ensuite un systeme d'axes
cristallographiques (XYZ) pour lequel les axes sont mutuellement orthogonaux afin de
spécifier plus facilement les propriétés cristallographiques. Enfin, (xyz) sont les axes

principaux optiques.
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Figure I11.9. Forme des dj des 20 classes cristallines ayant des susceptibilités

non linéaires du deuxiéme ordre non nulles.
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Il faut savoir que le tenseur d, est spécifié dans la littérature selon les axes
cristallographiques (abc) ou (XYZ) mais que le calcul de l'efficacité d'un processus non
linéaire du deuxiéme ordre se fait selon les axes principaux optiques (xyz). II faut donc

pouvoir transformer le d;, des axes cristallographiques (abc) (ou dans certains cas (XYZ)) en

axes principaux optiques (xyz). Cette transformation devient compliquée quand les axes
cristallographiques ne sont pas orthogonaux. Cependant, pour les systemes cristallins
cubiques, quadratique et orthorhombique, les axes (abc) sont orthogonaux et la
transformation est, en principe, simple. Mais c'est surtout pour les systemes cubiques que la

définition des axes est mal spécifiée dans la littérature.

D'abord, il n'existe pas de convention claire sur la définition des axes
cristallographiques. De facon assez générale, l'axe ¢ est celui qui est le plus petit. En fait, les
standards IEEE/ANSI [33] définissent les axes selon ¢ < a <b. Malgré ceci, certains auteurs

utilisent une convention disant que ¢ <b < a [34-37] etd'autres a<b<c [38].

Malheureusement, les axes principaux optiques ne sont pas non plus définis de fagon

uniforme dans la littérature. Certains les définissent pour que n, 2 n, 2 n, [33-36,39-41]
tandis que d'autres admettent non seulement #, 2 n, 2 n, mais aussi n, 2 n, 2 n, [42]. Parmi
ceux qui suivent la deuxi¢me convention, il y en a qui font leur choix entre les deux

possibilités en imposant la nécessité de n'utiliser que des permutations positives des axes
cristallographiques pour trouver les axes (xyz). Autrement dit, si n, 2 n. 2 n,, ils prennent
ne 2 n, 2n,, tandis que, si n, 2n, 2n;, ils prennent n, 2n, 2n,. Certains d'autres
définissent les axes (xyz) selon les axes cristallographiques, donc x> a, yé>betze ¢

[43]. Les autres ne semblent pas suivre de regle [37,42].

Le cas des cristaux orthorhombiques polaires (tels le LBO et le KTP) est un probleme
sérieux a cause d'un manque de clarté dans la définition de leurs axes. Cette classe cristalline
a deux miroirs plans ainsi qu'un axe de rotation d'ordre 2, dit axe polaire. Selon les standards
IEEE/ANSI, on devrait utiliser les conventions ¢ < a < b , Z=axe polaire et X le plus petit des
deux axes non polaires. On utilise donc la classification 2mm (I'axe a polaire), m2m (b
polaire) et mm2 (c polaire). Selon cette convention, le KTP est classifié 2mm (l'axe moyen
polaire) et le LBO est classifié mm2 (l'axe le plus court polaire) Cependant, dans la
littérature, les gens définissent en général Z=c=l'axe polaire [33-35,39,44-45] et l'anarchie
regne pour la définition des deux autres axes (souvent b < a [34-36,39,44-45]). 1l est donc
impératif de vérifier la définition des axes utilisée quand les valeurs des éléments de d;; sont

données dans la littérature.

Un exemple typique de cette confusion est celui du cristal LBO. Dans la littérature, on
nous donne les valeurs des éléments tensoriels de d;;, selon la convention ¢ <b <a. Puisque
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ny, > n, > ny,, sil’on choisit les axes principaux optiques pour que n, 2 n,, 2 n,, il faut faire la
transformation b — z,c — y,a — x. Selon ces axes principaux optiques, le tenseur dy est

alors

0 0 0 0 0 d
dp=|d§ d§ d5 0 0 0| (IT1.33)
0 0 0 d; 0 0

ou l'indice élevé c indique que c'est la valeur de d; donnée dans le syst¢éme de coordonnées

cristallin,

Dans le logiciel décrit dans la section III.5, on spécifie la valeur de dj selon la

convention utilisée par la source des données mais on la transforme dans le systeme d'axes
principaux optiques pour que n, 2 n, 2 n,.

Pour les cristaux uniaxes tel le BBO, on définit c¢ = axe polaire, autrement dit
a=b#c, et on utilise la convention 7, 2 n, >, pour définir les axes (xyz) [33]. Ceci dit, il

arrive que dans la littérature on utilise une deuxieéme convention z = ¢ = axe polaire [46-47].

Puisque 1'angle d'accord de phase 8 est spécifi€ a partir de 1'axe polaire (optique), dans la
suite on prendra comme convention z = c = axe polaire pour éviter de devoir différencier

dans les calculs entre les deux cas: 6 mesuré a partir de x et 8 mesuré a partir de z.

111.3.4.6. La susceptibilité non linéaire effective d g

Afin d'estimer 1'efficacité relative des processus non linéaires du deuxiéme ordre, on

calcule une susceptibilité non linéaire effective définie par [43]:

[Py (@,)| = K & dyy |E(@,) |E(e,), (II1.34)

oll dg est une valeur numérique et K=2 pour la génération du second harmonique et K=4

pour les autres processus non linéaires du deuxi¢me ordre. Cette équation nous donnera

l'effet global des deux champs électriques de fréquences @, et @, sur la polarisation non
g p q q i 2 P

linéaire produite a la fréquence @,. On cherche une équation indépendante des directions des

ondes par rapport au cristal puisqu'elles sont fixées par I'accord de phase pour chaque triplet
d'ondes. Pour déterminer la valeur de d,g, il faut revenir & 1'équation générale de la

polarisation non linéaire du deuxieéme ordre:

Poy(@,) = K¢, Y. dy E(@,) E(w,). (IT1.35)
jk
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Puisque, par définition,

| o\ @ | Z (2): 3 cos¢; (I11.36)

ou les coso; sont les cosinus directeurs de la polarisation de fréquence @,, on peut &crire

|Boy(@3)) = K&y X cosar, dy, Ey(@,) Ey(w,). (ITL.37)

ijk
ijk

Egalement, puisque :

E(w,) = cosp, |E(a)l)| et
- (1I.38)
E(®,) = cosy, |E(a)2)|

ol cosf; et cosy, sont les cosinus directeurs des champs électriques de fréquences @, et @,
respectivement, on peut écrire

P

(2)((1)3)] K&, Y cosa, dy cosP; cosy, |E(a)l)| |E(a)2)| (TI1.39)

ijk

La susceptibilité non linéaire effective d est donc donnée par

z cos @; dy cosf; cosy,. (II1.40)

ijk

Cette valeur ne nous permet d'estimer que l'efficacité relative des processus du deuxieme
ordre puisque I'efficacité dépend aussi de la longueur de recouvrement des trois faisceaux

dans le cristal ainsi que de I'accord de phase.

Il faut remarquer que, dans ce calcul, les coso, sont les cosinus directeurs de la

polarisation P(z)(coS) tandis que cosf3; et cosy, sont les cosinus directeurs des champs

électriques E(col) et E(coz) respectivement. Ce calcul peut &tre simplifi€é en faisant

I’approximation que le vecteur de polarisation 13(2)(c03) est paralléle au champ électrique
E(cog) (et donc le "walk-off" est nul: voir la section II1.3.5.7). Les cosc, sont alors les

cosinus directeurs du champ électrique E(co3).
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II1.3.5. La propagation d'une onde électromagnétique dans un cristal biaxe ou

uniaxe

On cherche a trouver toutes les conditions pour optimiser le rendement de 1'interaction
a trois ondes. Pour cela, on a déja considéré la valeur de la susceptibilité effective du
deuxie¢me ordre, ce qui nous donne une estimation de l'efficacité relative du processus si le
processus a lieu. Comme on 1'a déja constaté, les conditions de conservation de l'énergie
(w3 = @, +®,) et de la conservation de la quantité de mouvement (l'accord de phase)
doivent €tre satisfaites. Afin de connaitre I'accord de phase, il faut pouvoir calculer les
indices de réfraction linéaires du cristal en fonction de la longueur d'onde, de la direction de
propagation et de la polarisation des ondes. En méme temps, cette connaissance du
comportement des indices de réfraction du cristal nous permet de déterminer I’écart des
vitesses de groupe des différentes impulsions et alors d'estimer le recouvrement temporel des

ondes dans le cristal.

II1.3.5.1. Les notions d'anisotropie

Quand on parle de l'isotropie optique, on entend que 1'indice de réfraction du milieu ne
dépend ni de la direction de propagation ni de la polarisation des ondes qui le traversent. Les
cristaux cubiques sont tous des milieux isotropes. On a déja vu que pour accorder en phase
un processus non lin€aire du deuxiéme ordre, il faut qu'il y ait une différence d'indice de
réfraction selon la polarisation de I'onde. Or, cette différence n'existe pas dans les cristaux
cubiques et on ne peut pas y trouver un accord de phase pour le mélange a trois ondes. On ne
s'attend donc pas a faire du mélange a trois ondes dans ces cristaux méme quand il existe un

dg pour le processus.

Nous allons donc nous intéresser dans la suite aux cristaux anisotropes, qui sont
classifiés biaxes ou uniaxes, selon la relation entre leurs indices propres. Les indices propres
(ny,ny,n,) sont les indices de réfraction que pourrait voir une onde en se propageant le long
des axes principaux du cristal. La définition rigoureuse de ces axes ainsi que des indices

propres se trouvera dans les calculs qui suivent.

Un cristal biaxe a nécessairement n, # n, #n;, et on définit en général n, < n, <n,.

Une onde se propageant sur I'axe x verra un indice de réfraction n, si elle est polarisée dans la
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direction y et un indice de réfraction n, si elle est polarisée dans la direction z. Egalement,

une onde se propageant dans le plan x-z, un des plans principaux du cristal (les deux autres

sont x-y et y-z), verra un indice de réfraction ny, si elle est polarisée dans la direction y. Par

contre, quand elle est polarisée dans le plan x-z, elle verra un indice de réfraction qui est entre
n, et n,, tendant vers rn, quand elle propage plus dans la direction z et vers n, quand elle

propage plus dans la direction x. Puisque n, <n, <n,, il existe deux directions (l'une a 6,
. de 'axe x) dans le plan x-z oul quelque soit la polarisation de 1'onde, son
indice de réfraction est n, (voir figure II.10). Le milieu est donc optiquement isotrope sur

et 'autre & —0

ces axes, qui sont appelés axes optiques du cristal. Le cristal biaxe est défini comme étant
optiquement positif si la bissectrice de 1'angle aigu entre les deux axes optiques coincide avec
l'axe ayant la valeur maximale d'indice de réfraction, autrement dit I'axe z si n, <n, <n,. Il
est optiquement négatif dans le cas contraire [33]. Il faut noter que ces axes optiques sont
définis pour une longueur d'onde de propagation donnée puisque les indices propres
dépendent de la longueur d'onde. Les cristaux biaxes appartiennent a un des trois systémes

suivants: triclinique, monoclinique et orthorhombique.

axe
optique axe

optique

Figure I11.10. Binappe d’un cristal biaxe. Une onde se propageant dans
la direction s verra un indice de réfraction égal a nj ou ny selon sa polarisation.

Si maintenant il s'avere que n, = n,, # n,, le cristal est dit uniaxe puisqu'il n'a plus qu'un
axe optique, 'axe z. On définit alors l'indice ordinaire n, = n, = n, et l'indice extraordinaire

n, =n,. Sin,>n,, le cristal est uniaxe négatif; autrement, il est uniaxe positif. Le plan
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principal d'un cristal uniaxe pour une onde donnée est celui qui contient 1'axe optique et le
vecteur de propagation k de l'onde (2 noter que cette définition n'est pas la méme que pour
les cristaux biaxes). Une onde est alors dite ordinaire si elle est polarisée normale au plan

principal et extraordinaire si elle est polarisée dans le plan principal. Une onde ordinaire voit
toujours un indice de réfraction n = n, tandis que l'onde extraordinaire voit un indice qui se

trouve entre n, et n, selon sa direction de propagation. Les cristaux uniaxes appartiennent a

un des trois systémes suivants: quadratique, rhomboédrique et hexagonal.

On définit aussi la biréfringence An comme la différence entre les deux indices de
réfraction qu'ont les deux polarisations orthogonales d'une onde. Par conséquent, les cristaux
uniaxes et biaxes sont des milieux biréfringents. On peut alors définir pour le mélange a trois
ondes deux types d'accord de phase, selon 'onde qui est polarisée perpendiculairement aux

deux autres. On considére le cas ou
0, =0, + o, et
W, > 0, > ,.

Alors, si E(w,) est paralléle 2 E(w;) et perpendiculaire 2 E(w;), on dit que l'accord de
phase est de Type 1. Par contre, si E’(a)z) et E’((o3) sont perpendiculaires tandis que E’(a)l)

est paralléle a I’un des deux, l'accord de phase est dit de Type II.

Il est intéressant de remarquer que les cristaux uniaxes et biaxes se comportent comme
des cristaux isotropes pour la propagation d'une onde sur un axe optique. Egalement, les
cristaux biaxes se comportent comme des cristaux uniaxes pour la propagation d'une onde
dans leurs plans principaux. Par suite, pour ce cas spécifique de propagation d'une onde dans
les plans principaux d'un cristal biaxe, on peut définir une onde extraordinaire et une onde

ordinaire de la méme maniére que pour les cristaux uniaxes.

Puisque le cristal biaxe est le cas le plus général, nous développerons dans la suite une
méthode de calcul des indices de réfraction d'une onde se propageant dans une direction
quelconque dans un cristal biaxe. Ensuite, nous la simplifierons pour le cas spécifique d'un

cristal uniaxe.

I11.3.5.2. Les équations de Maxwell

Pour connaitre le comportement d'une onde électromagnétique dans un milieu non

conducteur, il faut revenir aux équations de Maxwell:
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VXE=—7, V =0,

ot (IL41)
Fxid=2C o V.B=0,

ot

D=¢E et B=pH, (II1.42)

ol €= 80(1 + Zi(,-l)) et U= ,uo(l + u,,,); U, est la perméabilité magnétique du milieu. A partir
de ces équations de base, nous trouverons 1'équation qui nous permettra de calculer les indices

de réfraction et I'équation de Fresnel.

II1.3.5.3. L'équation de Fresnel

Afin de chercher I'accord de phase de trois ondes, on simplifie en considérant que
l'accord se fait aux fréquences centrales des trois ondes et on néglige leurs largeurs spectrales.

Alors, on fait 1’approximation d’une onde plane monochromatique, ot

- —ilor-kF

B By (O FF), (IL.43)
et on fait les substitutions suivantes:

k=225,

¢
Vo j 25 e (I1L.44)
Co
d )
—— —jo,

ot

ol 5 donne la direction de propagation de I'onde et [s|=1.

Alors,
VxH=j—5xH
€ (I11.45)
= —jweE,
ce qui donne
- n - —
E=———5X%XH. (IIL.46)
8C0
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Egalement,

VxE=j5xE

%)) . (IIL.47)
= juwH,
dont on trouve
—_ n - —_
H=——17>5xE. (111.48)
Hco

Eliminant H et utilisant l'identité vectorielle Ax Bx C = E’(/_i . C‘) - 6‘(11 : I§) , on trouve

E=~ n22 SXSXE
e (ITL.49)
2 - —-f - —
= EZC(% [E—s(s-E)].

Jusqu'ici, on a négligé la nature tensorielle de la susceptibilité linéaire €. En fait, € est un

tenseur 3x3 tel que
D;=gpky. (IIL.50)

Le systtme de coordonnées pour lequel &, est diagonal est constitué des axes principaux et
des indices de réfraction correspondants n;, oll n; =.[g;/€, , sont les indices propres du

cristal. Notre calcul supposera que les axes x, y, z sont confondus avec les axes principaux du
cristal. Alors, puisque &; = 1/ 1k, on peut écrire

E; =L[E,- ~5(5-E)|

i 2
Eilico
2 e
:%[E,. —5(5-E)| et (L51)
2
Ei = nz—n_n—z-si(s: . E)

Si ensuite on multiplie cette équation par s; et fait une sommation sur i, on trouve que

N a7
Z'SiEi"Ei' a2 (5-E) (IL.52)

)
n ;i

=s5s-F et
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2
n ni

2
(5-E) 1—2”—2s,.2J=0. (LIL.53)
~n? -
Puisque s et E ne sont pas nécessairement orthogonaux,

1
n;

n2 2
2—2 58 = 1, (IH54)
in

ce qui donne ['équation de Fresnel [48]

R S (IIL55)

Pour une direction de propagation donnée et en connaissant les indices propres du cristal, on
peut alors en déterminer 1'indice de réfraction. 1l faut noter que 1'équation de Fresnel est
quadratique en n2: sa résolution (forcément numérique pour une propagation qui n'est pas
dans les plans principaux) va donc donner deux indices distincts correspondant aux deux
polarisations de I'onde. Afin d'éviter de diviser par zéro quand l'onde se propage dans les

plans principaux, on écrit cette équation sous la forme:

Cof1 1)1
O=sx| 2-7| 2772
\ Yy J\ Z
f1 1Y1 1
452 = m— | - — (IIL.56
Y n2 nzz n2 nz )
I RIS U 0 S
z n2 n% n2 n%

et on l'appelle 1'équation de la binappe.

111.3.5.4. L'indicatrice des indices

Une deuxieme méthode existe pour calculer les indices de réfraction d'une onde se
propageant dans une direction donnée dans un cristal biaxe, celle de l'indicatrice.
L'indicatrice est un ellipsoide qui définit les surfaces de densité d'énergie constante dans
l'espace du vecteur de déplacement D. Les demi longueurs des axes de I'ellipse d'intersection
de l'indicatrice et d'un plan perpendiculaire a la direction de propagation s donnent les
valeurs des deux indices de réfraction. Les directions de ces deux axes donnent les directions
de D.
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Pour trouver 1'€équation de l'ellipsoide, il faut écrire I'équation de la densité d'énergie

stockée:

E-D, (IIL.57)

N | —=

w, =

ou E;=D,/e;, quand les axes du systtme de coordonnées sont confondus avec les axes

principaux du cristal. Alors,

2 2 2
2w, = L 5. D (TIL.58)
€ € €

x y z

et, si ’on pose 7=l3/«/2w880 et n; =+/g;/€,, on trouve directement 1'équation de
I'indicatrice [49]:

™~

+2 45 -1 (I11.59)

2 2
2 2
y t4

So| ¥
S
X

Cette équation est celle d'un ellipsoide dont les longueurs des axes sont n,, n, et n, (voir
figure III.11). On peut donc en déduire les valeurs des indices de réfraction d'une onde se
propageant dans une direction donnée dans un cristal ainsi que la direction des vecteurs de

déplacement de 1'onde correspondant aux deux polarisations.

Figure Il1.11. Ellipsoide des indices.

En pratique, nous résoudrons numériquement 1'équation de Fresnel afin de trouver les
valeurs numériques des deux indices n; et n, pour chaque onde. Ceci nous permettra de
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tracer des courbes d'accord de phase pour le processus. Autrement dit, pour une fréquence de
pompe donnée, on pourra trouver le doublet de fréquences qui satisfera a la conservation de
I'énergie et a la condition de 1'accord de phase (s'il existe), en fonction de la direction de
propagation de l'onde incidente sur le cristal. Ensuite, nous trouverons l'intersection de
l'indicatrice avec le plan perpendiculaire a la propagation de I'onde, s,x+s,y+s,z2=0, et
avec une sphére de rayon r=n; ou n, pour en déterminer les directions des vecteurs de

déplacement correspondant aux deux polarisations de chaque onde.

En connaissant le tenseur de susceptibilité lin€aire, on peut ensuite calculer la direction

des vecteurs du champ électrique E et en déduire les cosinus directeurs de l'onde. On
utilisera ces résultats pour déterminer la valeur de la susceptibilité non lin€aire effective, d 4.

II1.3.5.5. Les équations de Sellmeier

Dans les calculs précédents, on n'a pas vu la dépendance de 1'indice de réfraction sur la
fréquence de 1'onde. En fait, cette dépendance est introduite par les indices propres du cristal,
qui sont eux-mémes dépendants de la fréquence. Dans la littérature, on cite les indices
propres soit en indiquant leurs valeurs a la fréquence explicite a laquelle elles ont été
mesurées, soit en donnant les équations de Sellmeier du cristal. Les dernieres sont plus
intéressantes puisqu'elles donnent les dépendances empiriques des indices propres avec la

fréquence. Les équations de Sellmeier prennent souvent la forme

n?=a; + lzbjr " +d;A%, (I11.60)
3

ol i=ux,y,z, a;, b;, ¢; et d; sont les coefficients de Sellmeier (spécifiés dans la littérature) et

A est la longueur d'onde en microns.

lI1.3.5.6. Cas spécifique d'un cristal uniaxe

Dans un cristal uniaxe, deux des indices propres sont €gaux et on écrit n, =n, = n, pour

l'onde ordinaire et n, = n, pour 1'onde extraordinaire. L'équation de la binappe devient alors

1 11t 1 | N O O |
) G e ) (e
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et on trouve que n = n, pour l'onde ordinaire et

1 1 11
0= sfy(n—z - n_ZJ +sf(n—2 - n_ZJ (111.62)

[

pour l'onde extraordinaire. Si 6 est 'angle entre 1'axe z et la direction de propagation de
1'onde, alors sfy =sin’ @ et s’ = cos’ 0 et I'équation qui donne l'indice de réfraction de I'onde

extraordinaire, n, (8), s'écrit

1 cos’@ sin’@
TR (IIL63)

Puisque la propagation d'une onde dans les plans principaux d'un cristal biaxe est
semblable a la propagation dans un cristal uniaxe, 1'équation III.63 peut aussi étre utilisée
dans ce cas. L'indice de réfraction de 1'onde "ordinaire" est égale a l'indice propre de l'axe
perpendiculaire au plan principal dans lequel I'onde se propage. Pour l'onde extraordinaire,
l'indice de réfraction variera entre les indices propres des deux axes dans ce plan principal,
que l'on appellera n, et n,. Sil'angle 0 est mesuré a partir de 1'axe 2, I'équation I11.63 s'écrit

alors

2 2.2
1 _ cos 9+sm 9. (IL64)

) o on

111.3.5.7. Le "walk-off"

Dans un cristal biréfringent, la direction du champ électrique E n'est pas
nécessairement la méme que celle du vecteur de déplacement D puisque D, = ¢,E, et que les
g, sont distincts. Le vecteur D est donc perpendiculaire 4 la normale au front d'onde et le
vecteur E est perpendiculaire 2 la direction du transport de 1'énergie, autrement dit au vecteur
de Poynting S (voir la figure I1I.12). L'énergie de l'onde ne se propage donc pas
nécessairement dans la méme direction que son front d'onde. Pour le mélange a trois ondes,
cela implique que trois ondes pour lesquelles les fronts d'onde sont alignés s'écarteront peu a
peu les unes des autres au fur et 2 mesure qu'elles se propagent dans le cristal. On appelle le
“walk-off" 1'angle entre les vecteurs de Poynting des trois ondes. Pour optimiser le processus

de mélange trois ondes, il faut minimiser cet angle.
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Figure II1.12. “Walk-off” dans un cristal biréfringent. Le vecteur de déplacement
D est perpendiculaire au vecteur d’ onde k et au vecteur du champ magnétique
(B) ; le vecteur de Poynting S est perpendiculaire au vecteur du champ
électrique E ; I'angle de “walk-off” d une seule onde, p, est I'angle entre S et

k ;le “walk-off” entre des ondes est I'angle entre leurs vecteurs de Poynting.

Il est intéressant de noter que, pour les ondes dites ordinaires ainsi que pour toute onde
polarisée selon un axe principal du cristal ou dans le plan x-y d'un cristal uniaxe, le vecteur de
Poynting est parallele a la normale au front d'onde. C'est une des raisons pour laquelle on
cherche a satisfaire 1'accord de phase en propageant les ondes colinéairement dans le plan x-y
d'un cristal uniaxe, ce que l'on appelle l'accord de phase a 90° ou I'accord de phase non
critique. Dans cette configuration, on peut avoir la biréfringence nécessaire pour réaliser
I'accord de phase entre les trois ondes et, en méme temps, toutes les ondes ont leurs vecteurs

de Poynting parallele & la normale au front d'onde, donc pas de “walk-off".

Pour déterminer le "walk-off", il faut donc calculer la direction des vecteurs de

Poynting pour la pompe, le signal et l'idler. Le vecteur de Poynting S s'écrit

=ExH (I11.65)

[

et, puisque

H=—"5xE, (I11.66)
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on trouve

S§S=—Ex5xE. (I1.67)

Seule la direction de S nous intéresse, alors

| vas

=I%Ex§xE. (I11.68)
E

Sdir =

[T

L'angle de "walk-off" entre deux ondes 1 et 2 est donc égal a
6,001, @) = arccos( Sy, (@;)- Sy (@,)). (1IL.69)

Une facon plus transparente de voir le vecteur de Poynting est de réécrire
I'équation II1.67 en utilisant l'identité vectorielle Ax Bx C = E(A - 5’) - E(A . E):

5= L’:—O[E - K5 E)] (II1.70)

Il est alors évident que les ondes ordinaires, qui sont caractérisées par §-E =0, ont leurs

vecteurs de Poynting paralleles a leurs directions de propagation.

II1.3.5.8. La dispersion de vitesse de groupe et I’écart des vitesses de groupe

L'efficacité du mélange a trois ondes dépend fortement de la longueur d'interaction des
faisceaux dans le cristal. 1l est donc important que les trois faisceaux soient superposés dans
le cristal le plus longtemps possible. Dans nos expériences, nous nous servirons d'impulsions
bréves (< 1 ps) pour réaliser du mélange a trois ondes (de 1'amplification paramétrique ainsi
que de la génération du second harmonique). Un facteur qui peut donc nuire énormément a
l'efficacité est la dispersion dans le cristal. Puisque les trois faisceaux ne sont pas de méme
fréquence, ils ont des vitesses de groupe différentes, c'est a dire que 1'énergie ne voyage pas a
la mé&me vitesse pour les trois ondes. Cette différence des vitesses de groupe peut étre
suffisante pour séparer-les trois impulsions aprés propagation dans seulement quelques
millimetres de cristal. Dans ces cas-13, il n'y a donc pas d'intérét a utiliser de longs cristaux

pour faire le mélange d'ondes.

Un autre effet de la dispersion de vitesse de groupe est I'allongement temporel des
impulsions. Puisque chaque impulsion a une largeur spectrale non négligeable, les basses

fréquences voyageront plus vite dans le cristal que les hautes fréquences. L'allongement des
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impulsions méne a la baisse de leurs intensités crétes et donc a une réduction d'efficacité du

processus.

La vitesse de groupe d'un paquet d'ondes est donnée par

v 1 (IIL.71)

(@
dw ko

calculée au vecteur d'onde central du paquet d'ondes, k. Alors, k=nw/c, et

dk Jdk ok dn
ax _ox  okan IIL.72
do Jdo odndw ( )

ce qui donne

i)
v, = , II1.73
¢ n+wdn/do .( )

On a vu dans la section II1.3.5.3 comment calculer 1'indice de réfraction en fonction de la
longueur d'onde pour une direction de propagation donnée. En prenant la dérivée
numériquement, on peut donc calculer les vitesses de groupe de la pompe, du signal et de
l'idler. L’écart des vitesses de groupe (pour nous, spécifié en fs/mm) de deux ondes 1 et 2

sera ensuite donné par

fvg=—y 1 (II1.74)

Vg(wl) Vg(wZ)'

L’écart des vitesses de groupe évg de deux ondes n'est pas la méme chose que la dispersion
de vitesse de groupe d'un seule onde. Celle-ci correspond a la dispersion dans une impulsion
a cause de la largeur spectrale finie de 'onde et est a l'origine de 1'allongement temporel de
I'impulsion. L’ évg, par contre, nous permet d'estimer la distance de parcours que peuvent

avoir les trois ondes du mélange d'ondes avant qu'elles ne soient plus superposées. On définit
alors la longueur de cohérence de l'interaction, L,

At
évg

L (IIL.75)

(4

ou At est la durée des impulsions.
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IT1.3.6. Résumé des processus non linéaires du deuxiéme ordre

Nous avons vu que le champ €électrique d’une source lumineuse comme un laser peut
engendrer une réponse non linéaire du milieu. Cette réponse non linéaire permettra alors a
deux faisceaux d'interagir durant leur traversée du milieu. Dans ce mémoire, on s'intéresse a
la génération du second harmonique et a 1'amplification paramétrique, deux processus du

mélange trois ondes, dans des cristaux anisotropes.

Pour que le processus a trois ondes ait lieu dans un milieu, il faut répondre aux
conditions de conservation de 1'énergie (une des fréquences est égale a la somme des deux
autres) et de conservation de la quantité de mouvement, autrement dit 1'accord de phase.
L'accord de phase dépend des indices de réfraction des trois ondes, que I'on calcule a partir de
I'équation de Fresnel. Expérimentalement, 1'accord de phase se fait habituellement en
tournant le cristal. Cependant, certains cristaux ont des indices propres qui dépendent
fortement de la température et pourront donc étre accordés en ajustant la température du

cristal.

L'efficacité du processus non linéaire dépend de plusieurs facteurs. Premi¢rement, elle
dépend du coefficient de couplage des trois ondes, la susceptibilité non linéaire du deuxi¢me
ordre, 1(2). Puisque Z(z) est un tenseur, on calcule la valeur de la susceptibilité non linéaire

effective, d ., qui donne la valeur qu'a Z(z) pour des directions de propagation données des

€

trois ondes. Ensuite, elle dépend du recouvrement des trois faisceaux qui sera rendu maximal

par l'accord de phase colinéaire et réduit par les effets de "walk-off" et de dispersion.

Les calculs ont été effectués en supposant des faisceaux monochromatiques et
collimatés; alors que dans la réalité on focalisera des impulsions ayant des spectres larges ce
qui réduira I'efficacité du processus. On parle alors de I'acceptance spectrale et angulaire.
Un cristal ayant une acceptance spectrale petite ne pourra pas utiliser tout le spectre d'une
impulsion de pompe a spectre large pour faire le mélange a trois ondes. Egalement, plus
'acceptance angulaire d'un cristal est petite, plus l'efficacité du processus chute pour des
faisceaux non-collimatés. Puisque I'efficacité augmente avec l'intensité, on a souvent intérét a

focaliser les faisceaux, mais il faut se limiter a I'acceptance angulaire du cristal.

D'autres considérations pour augmenter le rendement du processus non linéaire sont
liées aux zones de transparence du cristal, dans lesquelles les longueurs d'onde des trois ondes
doivent se trouver, et aux seuils de dommage, qui limiteront les intensités de lumiére que 1'on

peut utiliser.
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I11.4. Choix de cristaux

La fabrication de cristaux non linéaires efficaces est critique pour le développement de
systemes paramétriques. Aujourd'hui, il existe un grand choix de cristaux non linéaires dont

il faut savoir choisir le plus approprié pour son application.

Le choix du cristal non linéaire est réglé par un ensemble de criteres. Il faut d'abord
que le cristal en question ait une susceptibilité non linéaire effective (d ) élevée et qu'il soit
accordable en phase pour le processus donné. Il faut également que le cristal soit hautement
transparent dans toute la gamme de longueurs d'ondes que 1'on veut produire ainsi que pour la
longueur d'onde de la pompe. Le cristal doit avoir un seuil de dommage suffisamment élevé
pour l'application ainsi qu'une stabilité chimique et mécanique. Idéalement, le cristal aura des
largeurs d'acceptance spectrale et angulaire importantes afin de permettre a toute la largeur du
spectre de participer au processus non lin€aire et pour enlever des contraintes sur la
focalisation du faisceau de pompe dans le cristal. D'autres considérations sont le cofit du
cristal ainsi que la facilité de fabrication et 1'existence de cristaux de bonne qualité et de taille

suffisante. Enfin, il est préférable que le cristal permette 1'accord de phase non-critique.

Notre application exige des cristaux qui permettent 1'amplification paramétrique dans le
visible et proche infrarouge avec une pompe a 390 nm. On peut donc déja éliminer les
cristaux n'ayant pas la transparence nécessaire, tels le niobate de potassium (KNbO3) et le
niobate de lithium (LiNbO3), qui sont transparents de 400 nm a 5 um, et le AgGaSes, qui est
transparent de 780 nm a 18 um [50]. Par contre, on voit dans le tableau 1I1.3 [50], qu'il existe
plusieurs cristaux ayant une transparence suffisante pour notre application. C'est parmi ces

cristaux que l'on a choisi le cristal a utiliser.

Cristal non linéaire Transparence (Lm) | d/d3g(KDP)
KDP : phosphate dihydrogéne de potassium 0,2-1,5 1
D-KDP : KDP deuteré 02-1,5 092
KTP : phosphate titanyl de potassium 0,35-4,5 11-15
LBO : triborate de lithium 0,16 -2,6 2,6-29
BBO: B-borate de baryum (BaB;0y) 0,19-3,5 4.4
LilOs3 : iodate de lithium 0,3-5,5 12
urée 0,21-14 3

Tableau I11.3 : Cristaux non linéaires transparents dans le visible.
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De ces cristaux, ceux qui sont intéressants pour leur deﬂ élevé sont le KTP, le LBO, le

BBO, le LilO3, et l'urée. Pour comparer ces coefficients non linéaires sans directement
considérer le processus non linéaire, on donne la valeur de d3g relative a celle du KDP. On
voit dans le tableau III.3 que le KTP et le LilO3 ont des non linéarités trés importantes et sont

susceptibles de constituer le choix idéal.

Quand on considere les seuils de dommage des cristaux, on est obligé d'éliminer le
LiIO3. En fait, le seuil de dommage du cristal de BBO est 100 fois plus important que celui
du cristal de LilO3 pour une impulsion de 10 ns a 1,06 um [51]. Ce seuil de dommage est
d'autant plus important que 1'on utilise des impulsions amplifiées ayant des intensités crétes

trés élevées.

Le KTP est ensuite éliminé de nos choix quand on essaie de réaliser 1'accord de phase
pour une pompe a 390 nm et un signal dans le visible. Le KTP est surtout utilisé en type II
puisque son d g est a peu pres un ordre de grandeur plus €levé qu'en type I [44,52]. Ceci dit,
on ne trouve pas d'accord de phase en type II pour une pompe 4 390 nm. Si I’on considére
tout de méme la possibilité€ d'utiliser le KTP en type I, on se rend compte que le cristal doit
tre coupé & @ = 90° (orientation dans le plan y-z) pour pouvoir accorder en phase dans toute
la gamme du visible. Alors, le d, g dans le plan y-z en type I est nul [50]. 1l s'avére donc que

le KTP n'est pas un bon cristal pour notre application malgré sa forte non linéarité.

Il nous reste donc a considérer les cristaux de LBO, de BBO et d'urée. Nous avons
choisi le cristal de BBO puisque sa non linéarité est la plus élevée parmi ces trois cristaux.
De plus, il est non hygroscopique [51] tandis que 'urée a besoin d'étre monté dans une cellule
de protection contre I'humidité [53]. Son seuil de dommage est & peu prés 3 fois plus élevé
que celui de 1'urée pour des impulsions de 10 ns & 1,06 um [51] mais moins élevé que celui de

LBO [54].

Le BBO est un cristal uniaxe trigonal de classe cristalline 3m. Il est optiquement
négatif ayant son indice de réfraction ordinaire plus grand que son indice de réfraction
extraordinaire (ng > ne) [37]. Les équations de Sellmeier sont les suivantes [55]:

n2 =2.7359 + U878 4 0135492 (IT1.76)
» X ~0.01822

n? =23753+ 201224 4 615160, (IL77)
2% ~0.01667

ol A estla longueur d’onde donnée en microns.
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Le BBO s'accorde en phase pour opération en type I avec une pompe a 390 nm et un
signal dans le visible. La courbe d'accord de phase théorique est donnée sur la figure III.13.
Son acceptance angulaire se trouve entre 0,6 et 2 mrad-cm, plus faible que celle de LBO (10 a
60 mrad-cm) [50]. Il est vendu par Castech-Phoenix, Inc., en Chine, et il est possible d'avoir
des cristaux de 20x20x15 mm3 [55-56].

800
g 700

¢ 4
S 600 —

g B

B 500 | ]

R

24 25 26 27 28 29 30
Angle d'accord de phase : 0 (°)

Figure III.13. Courbe d’accord de phase théorique d’un cristal
de BBO pompé a 390 nm (opération en type I).

Une limitation au cristal de BBO est qu'il n'est pas possible de I'utiliser en accord de
phase non critique (taillé pour 8 =90°) [54]. Il y a plusieurs intéréts de 1'accord de phase non
critique[50]. Le premier est que le deﬁr est souvent maximal a cet angle puisqu'il est en
général une fonction sinusoidale de 8. En plus, les acceptances angulaire et spectrale sont
plus élevées. Enfin, le “walk-off” est nul, ce qui permet une forte efficacité de conversion.
Malheureusement, pour le BBO, il s'avére que le d gz & 6 =90° n'est pas maximal. En fait,

en type 11, il est nul et, en type 1, il dépend de d31, qui est tres petit [S1].

Dans nos expériences, nous nous servirons du cristal de BBO pour faire de la
génération du second harmonique a 780 nm et de l'amplification paramétrique avec une

pompe a 390 nm et un signal dans le visible.
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IIL.5. Logiciel

Nous avons développé un logiciel permettant de déterminer les courbes d’accord de
phase d’un cristal quelconque uniaxe ou biaxe, ainsi que la susceptibilité non linéaire
effective, d,;, 1’écart des vitesses de groupe et le “walk-off” d’un processus de génération de
différences de fréquences. Ainsi, on a pu calculer les angles de coupe des cristaux et estimer

’influence des effets d’écart de vitesses de groupe et de “walk-off” sur nos expériences.

Le logiciel était basé sur I’environnement Mathematica et a ét€ congu pour tourner sur
Macintosh. Mathematica est un logiciel qui comporte un langage d’informatique et qui vise
des applications mathématiques. Il comprend de nombreux modules de calculs analytique et
numérique ainsi que des graphiques a deux et trois dimensions. Les programmes écrits avec
Mathematica sont interactifs, permettant & I’utilisateur d’interroger le programme a tout

moment.

Un organigramme de notre programme, intitulé pm- Afréq-(OPO), se trouve sur la

figure ITI.14. On y constate six sections distinctes: 1’énoncé des valeuirs des constantes et des
données; 1’énoncé des équations d’accord de phase et de d,.; les tests d’accord de phase; le

calcul des courbes d’accord de phase et de d_.; le calcul de I’écart de vitesses de groupe de

deux ondes se propageant dans un cristal; et le calcul du “walk-off”” de deux ondes.

Le choix du cristal & considérer se fait dans la section d’énoncé des valeurs des
constantes et des données. Actuellement, il est possible de choisir entre les cristaux non

linéaires de LBO (biaxe), de BBO (uniaxe), de KTP (biaxe), de LiNbO3 (uniaxe) et de KTA
(biaxe). On y donne les valeurs des constantes de Sellmeier et les matrices de d,,, spécifiées

selon les axes principaux optiques, permettant plus tard de calculer la valeur de d, ;.

L’énoncé des équations d’accord de phase et de 4, présente l'ensemble des équations

nécessaires aux calculs des courbes de caractérisation du processus de génération de
différences de fréquences pour le cristal choisi. On commence par poser la condition de

conservation de I’énergie, autrement dit,

w,=0,-0, (I11.78)
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(choix du cristal)

r Enoncé des équations
d'accord de phase

Enoncé des constantes
et données

et du deff
.

3

Y Tests d'accord .
de phase

Courbes d'accord de phase
et de degf

{a) O fixe; b) @ fixe; c) A fixe}

Courbes d'écart des Courbes du
vitesses de groupe "walk-off"

Figure II1.14. Organigramme du logiciel de calcul de I’accord de
phase.'

ou les indices i, p et s correspondent a I’idler, a la pompe et au signal respectivement.
Ensuite, on détermine les indices propres du cristal a chaque longueur d’onde en utilisant les
équations de Sellmeier et on s’en sert pour faire le calcul de I’équation de la binappe (voir
section II1.3.5.3). Ce dernier calcul fournit deux valeurs d’indice, », et n,, pour chaque onde
(pompe, signal, idler) correspondant aux deux polarisations possibles. On calcule ensuite les
directions de polarisation de 1’onde, autrement dit les directions des vecteurs de déplacement
D correspondant  ces deux polarisations. Comme on a vu dans la section II1.3.5.4, ce calcul

se réalise en trouvant I’intersection de trois surfaces: 1’indicatrice, le plan perpendiculaire a la
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propagation de l'onde passant par 1’origine, s,x+ syy+5,2=0, et une spheére de rayon
r=mn; ou n,. En connaissant les indices propres du cristal, on peut alors calculer les cosinus

directeurs des champs électriques E puisque
D, = gn’E, (II1.79)

ou g, est la permittivité de I’espace libre. Ces cosinus directeurs nous permettront ensuite de

calculer le d .

Dans la suite des calculs, on a considéré six cas correspondants aux six combinaisons
possibles des polarisations des ondes pompe, signal et idler. Si I’on définit la direction 1
comme étant la direction de polarisation correspondant a I’indice de réfraction n, et la
direction 2 comme étant la direction de polarisation correspondant a I’indice de réfraction n,,
on peut faire un tableau de ces six cas (voir tableau I11.4). On voit que le cas 1 et le cas 2 sont
des accords de phase de type I puisque le signal et 1’idler sont polaris€s dans la méme
direction et perpendiculaires a la pompe. Egalement, les cas 3, 4, 5 et 6 sont de type II

puisque le signal et I’idler sont mutuellement orthogonaux.

Type Cas Direction de | Direction du | Direction de
la pompe signal Pidler
I 1 1 2 2
I 2 2 1 1
I 3 1 1 2
I 4 1 2 1
1T 5 2 1 2
11 6 2 2 1

Tableau I11.4 : Résumé des différents cas de génération de

différences de fréquences.

Loin des résonances d'un milieu, l'indice de réfraction est toujours une fonction
croissante de la fréquence. En définissant les six cas de génération de différences de
fréquences, nous n'avons pas tenu compte de ce fait. On cherche donc a savoir quels cas

correspondent a un indice de réfraction décroissant avec la fréquence afin de les éliminer.
Pour cela, on consideére I’équation d’accord de phase n,w, =n .o, +n,o, et on y injecte la

condition de conservation d’énergie @, = ®, — ®,, ce qui donne
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(n —n,.)a)p = (n —n.)a) . (I1I1.80)

p s (i s

Puisque @, > w,, alors n, —n, <n —n,. Selon notre convention, nj est toujours plus petit
que np. Sil’on prend, par exemple, le type I et I'on se référe a la figure II1.15, on voit que le
cas 1 correspond a un indice de réfraction qui croit avec la fréquence tandis que le cas 2
correspond a un indice de réfraction qui est une fonction décroissante de la fréquence. De la
méme maniére, on constate que les cas 5 et 4 se comportent comme le cas 2. Ces trois cas

peuvent donc étre éliminés.

Indice de réfraction (n)
Indice de réfraction (n)

Fréquence () Fréquence (o)

(a) (b)
Figure I11.15. Accord de phase de type 1.
a) L'indice de réfraction croit avec la fréquence.
b) L'indice de réfraction décroit avec la fréquence

(cette situation ne peut décrire des matériaux réels loin des résonances).

Ensuite, dans cette deuxiéme section du programme, on pose simplement le calcul de

I’accord de phase:

Ak = (n,0, —n,0, - no,)/c. (1I1.81)

L’accord de phase se fera quand Ak =0.

On a vu dans la section II1.3.4.6, que le tenseur de susceptibilité non linéaire effective

est donné par 1’expression
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Aoy = ZCOS 0dyy cosf;cos ¥y, (111.82)
ijk
ou cos ¢, est le cosinus directeur de I’idler, cosf3; est le cosinus directeur du signal et cosy,

est le cosinus directeur de la pompe. Pour faciliter le calcul de 1’ordinateur, on transforme

cette équation sous la forme d'un produit de matrices et on se sert du tenseur de susceptibilité
contracté dy; défini dans la section III.3.4.3. Pour ce faire, on définit la matrice

“vectmatriceg’ suivante:

[cosB, O 0 ]
0 cosB, 0
0 0 cosf,
vectmatrice = (111.83)

0 cosf, cosp,
cosB, O  cos
jcosf, cosf, O

X

et on trouve:

d,; =[cos]-d, - vectmatrice, -[cos 7], (II1.84)

ol [cosa] et [cos 7| sont les matrices correspondantes aux cosinus directeurs de I’idler et de

la pompe respectivement.

La troisieéme section du programme permet de faire des tests simples pour déterminer si
I’accord de phase existe pour un jeu de paramétres donné (type, longueur d'onde). Dans un
premier temps, on fixe I’angle 6 et on trouve I’angle ¢ pour lequel il y a accord de phase;
dans un deuxi¢me temps, on fait le contraire. Cette section est surtout congue pour
déterminer pour quels cas et dans quels plans du cristal il y a accord de phase afin de

permettre par la suite de tracer les courbes d’accord de phase.

Les trois parties de la quatrieme section du programme sont consacrées a tracer les
courbes d’accord de phase et a déterminer les valeurs de d,; correspondantes. On doit
toujours fixer le cas de génération de différences de fréquences et la longueur d’onde de la
pompe. Ensuite, dans la premiére partie, on fixe € et trouve 1’angle ¢ en fonction des
longueurs d’onde du signal et de I’idler en posant Ak =0. Dans la deuxiéme partie, on fixe
@ et on détermine O en fonction des longueurs d’onde du signal et de I’idler et, dans la
troisieme partie, on fixe les longueurs d’onde du signal et de I’idler et on détermine ¢ en

fonction de 6. Dans chaque partie, le calcul de la courbe d’accord de phase est suivi
directement par le calcul du d,; correspondant. Il faut noter tout de méme que ce calcul de

d est trés approximatif, les valeurs exactes des coefficients de la matrice étant trés mal

connuces.

Chapitre [1] - 154 -



La cinquie¢me section du programme permet le calcul de I’écart des vitesses de groupe
évg de la pompe, du signal et de I’idler. Pour une direction de propagation et une
polarisation données, on calcule I’indice de réfraction en fonction de la fréquence autour de la
fréquence de I’onde considérée. Ce résultat sert ensuite a calculer la vitesse de groupe de
’onde en utilisant I’équation II1.73 dans la section 1I1.3.5.8. Apres avoir fait ce calcul pour la

pompe, le signal et 1’idler, on détermine 1’écart des vitesses de groupe avec 1’équation II1.74.

La derniere section du programme permet le calcul du “walk-off” des trois ondes et
nous donne le choix de faire varier soit @, soit ¢. Selon la procédure décrite dans la
section I11.3.5.7, on calcule d’abord les vecteurs de Poynting des trois ondes en connaissant
leurs cosinus directeurs. L’angle de “walk-off” est alors 1’angle entre les vecteurs de
Poynting. On rappelle que quand deux des ondes sont des ondes ordinaires, il n’y a pas de

“walk-off” entre les deux.

Ce programme nous a servi a calculer toutes les courbes d’accords de phase ainsi que
les valeurs théoriques d’écart de vitesses de groupe et de “walk-off” mentionnées dans ce

mémoire.

II1.6. APO femtoseconde accordable dans le visible

Nous avons décidé de construire un APO femtoseconde accordable sur tout le spectre
visible [1-3] afin de répondre aux besoins de notre laboratoire. En méme temps, cela nous a
permis de combler une lacune dans le développement d’ APO femtosecondes. Nous avons vu
précédemment qu'il existe des APO femtosecondes accordables dans l'infrarouge. Par contre,

a nos connaissances, une source semblable mais accordable dans le visible n'a jamais été

démontrée.

I11.6.1. Les impulsions pompe

L'accordabilité d'un APO est limitée partiellement par la longueur d'onde des
impulsions pompe. Comme on a vu dans la section II1.3.3.2, les fréquences des trois ondes en
interaction, la pompe (,), le signal (w,) et l'idler (®,), sont liées par la relation simple
®, = o, + ®,. Lafréquence de la pompe représente alors la limite supérieure a I'accordabilité
de I'APO. Il y a donc un intérét a fixer la longueur d'onde de la pompe autour de 400 nm. Le
signal seul nous suffirait alors pour accéder aux longueurs d'onde entre 400 nm et 800 nm,

effectivement sur tout le spectre visible.
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La longueur d'onde des impulsions amplifiées sortant de notre chaine laser saphir dopé
au titane se trouve a 780 nm. 11 était donc simple de prendre ces impulsions et de les doubler
pour créer des impulsions pompe a 390 nm, longueur d’onde idéale pour notre application.
Le cristal doubleur utilisé est un cristal de B-borate de baryum (BBO) taillé pour la génération
du second harmonique a 780 nm, type I. Le BBO étant un cristal uniaxe, on peut spécifier sa
coupe par un seul angle 6, l'angle entre la normale a la face d'entrée du cristal et l'axe
optique. Dans ce cas-ci, cet angle est de 29,9°. La longueur du cristal est de 3 mm avec des
faces de 5x5 mm? protégées par des couches anti-réfléchissantes 2 780 nm. La figure I11.16
montre comment a €té taillé ce cristal. Un spectre typique des impulsions a 390 nm est donné

sur la figure III.17. La largeur & mi-hauteur est de 1,1 nm.

axe
optique

Figure I11.16. Cristal de BBO taillé pour la génération du second harmonique
a 780 nm, en type I. L’ axe de propagation de I'onde de pompe de fréquence

p esta 29,9° de I'axe optique du cristal.

80 S i i

N
o
T
o

S
=
% 40 AA=1,1 nm
g
=
20
0
384 386 388 390 392

Longueur d'onde (nm)

Figure Il1.17. Spectre nypique des impulsions doublées en
ifréquence.
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On peut donner une limite inférieure a la durée de ces impulsions (la largeur & mi-
hauteur temporelle) en calculant la limite de la transformée de Fourier pour des impulsions en
forme de sécante hyperbolique au carré (voir section I.2.1). Alors At_>_K7\,2/cA),, ou
K =0,315 pour des impulsions en sécante hyperbolique carrée, ¢ est la vitesse de la lumiere
dans le vide, A est la longueur d'onde de 1'impulsion et AA est sa largeur 3 mi-hauteur
spectrale. Pour des impulsions a2 390 nm qui ont une largeur spectrale de 1,1 nm, leur durée
temporelle doit étre d'au moins 145 fs. Il n'est pas possible de prendre une autocorrélation de
ces impulsions dans notre laboratoire afin de déterminer leur durée a cause de leur haute
fréquence. Puisque le principe de l'autocorrélateur est de mesurer le signal du second
harmonique engendré par l'interaction de deux impulsions qui se croisent dans un cristal non
linéaire, il serait nécessaire de doubler les impulsions 2 390 nm et de détecter le signal a
195 nm. Malheureusement, il n'existe pas de cristaux susceptibles de doubler la fréquence
d'un rayonnement 3 390 nm. Ceci dit, notre intérét principal n'était pas de connaitre la durée
des impulsions pompe mais plutdt de s'assurer que 1'on pourrait les utiliser pour prbduire des
impulsions signal bréves. On a donc considéré que des impulsions limitées a 145 fs ne

limiteraient pas la génération d'impulsions signal entre 150 fs et 500 fs.

Puisque nous avons envisagé de monter un APO a deux étages d'amplification, nous
avons eu besoin de deux faisceaux pompe a 390 nm. Afin d’optimiser le rendement de
I'APO, il était indésirable de simplement diviser en deux le faisceau pompe engendré par le
doublage. Nous avons donc innové en utilisant un montage de génération du second
harmonique a deux passages. Le schéma de ce montage se trouve reporté sur la figure ITI.18.
Il consiste a séparer les faisceaux a 780 nm et & 390 nm apres le premier passage avec un
miroir dichroique Mj et de renvoyer le restant du faisceau a 780 nm dans le cristal doubleur
avec le miroir My. Ce miroir de forte réflectivité a 800 nm sous incidence normale est monté
sur un déplacement a butée différentielle afin de permettre un ajustement fin du délai entre les
deux étages de 'APO. Apres le deuxieéme passage, les faisceaux a 780 nm et 390 nm sont
séparés par le miroir dichroique M3. Une lentille convergente de 1 m de longueur focale (L1)
se trouvant avant le cristal de BBO permettait une focalisation légere dans le cristal pour
augmenter le rendement ainsi qu'une compensation des aberrations introduites par le
compresseur. La lentille divergente Ly (f = -1 m) recollimate alors les faisceaux a 780 nm et
a 390 nm. Les deux sorties de ce montage fournissent chacune de fagon réguliere 300 pJ par
impulsion quand il est pompé par des impulsions a 780 nm de 2,3 mJ, ce qui représente en
rendement par passage de 13%. Les formes spatiales des deux sorties sont suffisamment

uniformes pour pomper les deux étages de I'APO.

- 157 - Amplification paramétrique



390 nm 390 nm
300 W 300 puJ

Figure I11.18. Montage de génération du second harmonique a deux passages. L] est une
lentille convergente de 1 m de longueur focale ; Ly est une lentille divergente de -1 m de
longueur focale ; Mj et M3 sont des miroirs dichroiques qui transmettent a 780 nm et
réfléchissent a 390 nm ; My est un miroir de forte réflectivité a 800 nm sous incidence
normale ; le cristal doubleur est un cristal de BBO de 3 mm de longueur.

I11.6.2. Montage expérimental du générateur paramétrique optique a double
passage '

Le premier étage de notre APO femtoseconde accordable dans le visible est un
générateur paramétrique optique (GPO) a double passage. Le schéma de ce GPO se trouve
sur la figure I11.19. Le but principal de cet étage du montage est de créer des impulsions dans

le visible afin de les amplifier dans un deuxieme étage.

BBO
M, 3 mm
M 780 nm
780 nm 4 My "8
- X <>l M,
390 nm fluorescence

vers le 28me étage
d'amplification 474 _ 700 nm M; ¥

GENERATEUR
Figure I11.19. Montage du générateur paramétrique optique. My, M3, M4 et M7 sont des
miroirs dichroiques qui sont réfléchissants a 390 nm et qui transmettent a partir de 470 nm ;

Ms est un miroir métallique ; Mg est un miroir a haute réflexion a 400 nm sous incidence
normale ; le cristal de BBO de 6 mm de longueur sert de générateur paramétrique optique.
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Le cristal non linéaire choisi pour ce premier étage est un cristal de BBO d'une
longueur de 6 mm, d’une face de 5x5 mm?, et taillé pour la génération du second harmonique
a 1,06 um (22,8° de l'axe optique). Le fait que ce cristal ne soit pas taillé pour la génération
de différences de fréquences pour une pompe a 390 nm n'était pas critique, sa seule
conséquence étant que le cristal a d étre incliné légerement pour l'accorder en phase. La

longueur du cristal a été choisie pour avoir un fort gain.

Le premier passage dans le cristal sert a la production de la fluorescence paramétrique.
Cette fluorescence est produite selon 1'accord de phase dans le cristal. Autrement dit, la
longueur d'onde de la fluorescence paramétrique engendrée sur l'axe de la pompe doit
répondre aux criteres de 1'accord de phase colinéaire pour cette orientation du cristal (voir
section I11.3.3.2). Egalement, la longueur d'onde de la fluorescence paramétrique émise a un
angle donné par rapport a l'axe de la pompe est déterminée par l'accord de phase
noncolinéaire dans le cristal. C'est cette génération de fluorescence paramétrique hors axe qui
donne lieu aux anneaux de couleurs associés aux OPO, aux APO et aux GPO (voir la
figure II1.7). Ceci dit, c'est la génération de fluorescence paramétrique dans l'axe de la pompe
qui nous intéressait pour cette application. La fluorescence paramétrique émise hors de 'axe

représente pour nous une simple perte en rendement du GPO.

I1 est clair que, pour une orientation donnée du cristal, deux impulsions sont émise sur
l'axe de la pompe, ces impulsions correspondant au signal et a l'idler (voir la section IT1.3.3.3).
Dans notre cas, on appellera "signal" les impulsions émises ayant une longueur d'onde entre
390 nm (la longueur d'onde de la pompe) et 780 nm (la dégénérescence) et "idler" celles ayant
une longueur d'onde au-dela de 780 nm. Puisque nous avons choisi comme but principal la
génération d'impulsions dans le visible, nous avons cherché a amplifier seulement le signal.

Cependant, l'idler existe et aurait pu étre récupéré si nécessaire.

Apres le premier passage de la pompe dans le cristal de BBO, un miroir dichroique M4
sert a séparer les impulsions pompe des impulsions signal (voir la figure III.19). Cette
séparation des deux faisceaux permet alors d'ajouter une ligne a retard sur I’une des deux
voies, dans notre cas celle de la fluorescence paramétrique (le choix est enticrement
arbitraire). Cette ligne a retard est indispensable pour compenser 1’écart des vitesses de
groupe des impulsions pompe et signal et ainsi optimiser le recouvrement temporel des deux
impulsions pendant le deuxi®me passage dans le cristal. Ce deuxiéme passage se réalise
simplement a I'aide de deux miroirs, 1'un normal au faisceau signal et placé sur une translation
qui sert de ligne a retard (Ms) et 1'autre normal au faisceau a 390 nm (Mg). M5 est un miroir
métallique pour réfléchir la lumiére visible tandis que Mg est un miroir a haute réflexion a

400 nm sous incidence normale.
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Il est important d'optimiser la superposition non seulement temporelle mais aussi
spatiale des impulsions signal et pompe dans le cristal au retour. Pour cette raison,
I'alignement de ce retour pour que les deux faisceaux retracent leurs trajets du premier
passage est en principe nécessaire. En pratique, cet alignement est modifié€ par I'effet de
“walk-off” dans le cristal, discuté auparavant dans la section I11.3.5.7. Le “walk-off” entre un
signal a4 600 nm et une pompe a 390 nm est calculé voisin de 5,5° (voir la figure II1.20).
L'alignement se fait donc pour optimiser le rendement 2 la sortie sans trop se soucier de la

colinéarité des faisceaux au premier et au deuxiéme passages.

|~
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Figure II1.20. “Walk-off” entre une pompe a 390 nm et un signal"ddﬁs le visible pour
I’amplification paramétrique dans un cristal de BBO (type I).

Le signal amplifié par le deuxiéme passage dans le cristal de BBO est séparé du trajet
de la pompe par le miroir dichroique M7. Cette sortie est ensuite utilisée afin d'injecter le
deuxieme étage de 'APO. Le restant de la pompe a 390 nm se trouve renvoyé dans le cristal
doubleur et suit ensuite le cheminement de la deuxiéme sortie de pompe a 390 nm (voir

figure II1.19). Il ne sert plus aprés ce deuxieme passage.

L'accord du GPO se fait trés simplement en tournant le cristal de BBO autour d'un axe
orthogonal a I'axe optique et a 1'axe de la propagation de la pompe. Ceci est possible car, si le
cristal est orienté pour la génération de fluorescence paramétrique sur 1'axe a une longueur
d'onde donnée au premier passage, il est nécessairement orienté pour l'amplification
paramétrique a la méme longueur d'onde au deuxieme passage. Pour bien optimiser le
rendement du GPO, il est toutefois nécessaire d'ajuster le retard entre la pompe et le signal au

deuxieéme passage pour compenser 1’écart des vitesses de groupe.
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I11.6.3. L'amplificateur paramétrique optique: le montage du deuxiéme étage

Puisque nous cherchions des impulsions accordables de haute énergie, il y avait un fort
intérét a ajouter un étage d'amplification au montage. Cet étage utilise le signal de sortie du
premier étage comme signal d'injection et la deuxieme voie de pompe a 390 nm (voir la
figure I11.18). Le schéma du montage complet de 'APO y compris le doubleur, le GPO et le

deuxieme étage d'amplification se trouve sur la figure I11.21.

GENERATEUR

Figure II1.21. Le schéma du montage complet de I’amplificateur paramétrique optique a deux
étages. M, M3, My, M7, Mg et Mg sont des miroirs dichroiques qui sont réfléchissants a 390
nm et qui transmettent a partir de 470 nm ; L3 est une lentille convergente de 25 cm de

longueur focale ; ©—780 nm ; 2w—390 nm ; w5 correspond au signal visible ; des cristaux
de BBO de 3 mm ou de 8 mm de longueur sont utilisés dans le deuxieme étage
d’amplification.
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Le cristal non linéaire choisi pour ce deuxieme étage est une fois de plus un cristal de
BBO. Afin de tester I'effet de la longueur du cristal sur I'énergie et la durée des impulsions de
sortie, nous avons fait des essais avec deux cristaux, un de 8 mm de longueur et l'autre de 3
mm de longueur. Le cristal de 3 mm de longueur est identique au cristal utilisé pour le
doublage, c'est-a-dire, taillé pour la génération du second harmonique a 780 nm (type 1), a
29,9° de 1'axe optique. Il a une face de 5x5 mm? et des couches anti-réfléchissantes 2 780 nm.
Le cristal de 8 mm de longueur est taillé pour I'amplification paramétrique (type I) avec une
pompe 2 390 nm et un signal & 650 nm (29,4° de 1'axe optique). Ses faces sont de 5x5 mm? et

elles ont un traitement protecteur anti-hygroscopique.

Afin de superposer spatialement les faisceaux pompe et signal dans le cristal du
deuxieme étage, on se sert du miroir dichroique Mg (voir la figure I11.21). Ensuite, pour les

superposer temporellement, on utilise la ligne a retard créée par le miroir My monté sur une

translation.

L'orientation du cristal de BBO de ce deuxieme étage doit impérativement &tre
identique a celle du GPO afin de bien satisfaire a la condition d'accord de phase. L'accord en
longueur d'onde de I'APO a deux étages se fait donc en deux étapes. D'abord, il faut accorder
le premier étage en tournant le cristal et en optimisant le retard entre la pompe et le signal
avec le miroir Ms. Ensuite, il est nécessaire de tourner le cristal du deuxieme étage pour
optimiser le rendement de l'amplification et, encore une fois, bien ajuster le retard entre le

signal et la pompe avec le miroir M.

La lentille L3 de longueur focale de 25 cm sert a focaliser Iégeérement les faisceaux dans
le cristal afin d'augmenter le rendement. Enfin, le miroir dichroique Mg (voir la figure 111.21)

sert & séparer le restant de la pompe du signal de sortie amplifi€.

I11.6.4. Résultats: APO a deux étages

L'APO a deux étages que nous venons de décrire est une source cohérente qui peut, en
principe, étre accordée entre 390 nm et 780 nm pour le signal et au-dela de 780 nm pour
l'idler. Le fait de la pomper par des impulsions femtosecondes nous permet d'espérer qu'elle

sera aussi bien une source d'impulsions ultra-bréves qu‘une source accordable. Dans cette
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section, je vais présenter les performances réelles de cette source et discuter des facteurs qui
limitent I'opération de I'APO.

I11.6.4.1. L'énergie et la durée des impulsions de sortie

Les impulsions a 780 nm utilisées pour pomper le cristal doubleur avaient une énergie
d’environ 2,3 mJ. De fagon typique, cette énergie a permis la production d'impulsions a
390 nm de 300 pJ pour pomper chaque étage de ' APO.

Dans le tableau II1.5, on trouve un résumé des performances de I'APO. On remarque
que des résultats sont donnés pour un cristal de BBO de 8 mm dans le deuxiéme €tage ainsi
que pour un cristal de BBO de 3 mm dans ce méme étage. La longueur du cristal de BBO

dans le premier €tage est toujours de 6 mm.

Longueur | Longueur | Durée | Durée | Durée | Energie Energie | Gain
ducristal | d'onde | 780nm | GPO APO GPO APO | (Eg/Ea)

2%me étage| (nm) (fs) (fs) (fs) (10)) (1)

8 mm 640 13000 | 1400 980 1,65 29 10,6
8 mm 645 4000 595 670 1,7 17,6 10
8 mm 650 1700 570 430 0,9 9 10
3 mm 600 1800 750 900 2 10,2 5,1
3 mm 600 1300 620 550 2,5 7,5 3

3 mm 560 1200 * 350 1,1 4,5 4,1

Tableau II1.5 : Résumé des performances de I'APO a deux étages.

Sur la figure I11.22, ces mémes résultats sont présentés graphiquement. On remarque
que pour les deux longueurs de cristal il existe un compromis entre 1'énergie des impulsions et
leur durée. Autrement dit, on peut chercher des impulsions plus courtes si on est prét a

sacrifier 1'énergie.
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Figure II1.22. Résumé des performances de I’APQO a deux étages : énergie des impulsions a la
sortie du deuxiéme étage en fonction de leur durée. Le cristal du premier étage est un cristal
de BBO de 6 mm de longueur ; celui du deuxiéme étage est un cristal de BBO soit de 3 mm ou
de 8 mm de longueur ; At pompe donne la durée des impulsions a 780 nm.

L'énergie des impulsions de sortie pouvait atteindre 30 pJ pour le cristal le plus long
mais seulement 10 pJ pour le plus court. On voit que le gain en énergie dans le deuxiéme
étage est deux fois plus grand pour le cristal le plus long. Par contre, le cristal de 3 mm nous
a permis de produire les impulsions les plus courtes, celles de 350 fs. L'autocorrélation et le

spectre de ces impulsions courtes de 4,5 pJ sont présentés sur la figure I11.23.
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Figure l1.23. Impulsions courtes de 350 fs de durée et de 4,5 pJ d’énergie.
a) autocorrélation - b) spectre.

I11.6.4.2. La dispersion de vitesse de groupe

La dispersion de vitesse de groupe joue un rdle important dans la production de ces
impulsions subpicosecondes. En fait, la dispersion dans les cristaux de BBO était tellement
importante qu'il était nécessaire de précompenser cette dispersion en ajoutant de la dispersion

négative aux impulsions a 780 nm. Ceci est obtenu en ajustant la séparation des réseaux du
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compresseur situé a la sortie de la chaine laser. C'est pour cette raison que I'on trouve dans le
tableau III.5 que les impulsions & 780 nm ne sont pas des impulsions d'une centaine de
femtosecondes mais de plus d'une picoseconde. De plus, c'est cet ajustement du compresseur
qui nous a permis d'obtenir soit des impulsions plus courtes, soit des impulsions plus
énergétiques. Il est clair que nous n'avons pas réussi a2 précompenser parfaitement la
dispersion positive dans les trois cristaux. Les impulsions de sortie ne sont pas limitées par
leurs transformées de Fourier. Par exemple, les impulsions & 560 nm et de 350 fs de durée
ont un produit Av. Ar de l'ordre de 1,5, cinq fois la limite théorique (0,315 pour des
impulsions en forme de sécante hyperbolique carrée). Ceci nous permet d'espérer qu'il sera

possible de recomprimer ces impulsions afin de réaliser des impulsions encore plus courtes.

I11.6.4.3. L'accordabilité

Nous avons mesuré la longueur d'onde centrale des impulsions de sortie en fonction de
l'orientation du cristal de BBO dans le GPO. Cette courbe, dite la courbe d'accord de phase,
se trouve sur la figure II1.24. Les points expérimentaux sont superposés sur la courbe
théorique calculée a I'aide de notre logiciel décrit dans la section III.5 de ce mémoire. On voit

que l'accord entre I'expérience et la théorie est trés bon.

800

700

600

Longueur d'onde (nm)

24 25 26 27 28 29 30
Angle d'accord de phase: 0 (°)

Figure I11.24. Courbe d’accord de phase d’un cristal de BBO pompé a 390 nm (type I) :
courbe théorique superposée aux points expérimentaux.
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L'accordabilité de 1'APO s'étend de 470 nm 2 700 nm. En dessous de 470 nm, elle est
surtout limitée par les miroirs dichroiques qui sont utilisés a chaque fois pour séparer et
recombiner le faisceau visible et celui a 390 nm. Ces miroirs sont prévus pour transmettre
seulement a partir de 470 nm . Pour les longueurs d'onde plus hautes que 700 nm, nous avons
remarqué une dégradation et un élargissement importants du spectre, ce qui a limité la
production d'impulsions entre 700 nm et 780 nm. La figure III.25 donne une série de spectres
typiques pour différentes longueurs d'onde centrales et démontre clairement ce probleme
d'élargissement. En fait, les impulsions & 680 nm ont une largeur spectrale de 19 nm tandis
que celles & 620 nm ont une largeur spectrale de seulement 5 nm. Nous expliquons ce
phénomene en considérant la courbe d'accord de phase sur la figure II1.24. On voit qu'ily a
une forte variation en longueur d'onde pour peu de variation en angle au-dela de 650 nm.
Ceci veut dire que, compte tenu d'une acceptance angulaire finie du cristal (entre 0,6 et

2 mrad-cm), une plus large gamme de fréquences peut interagir pour une orientation donnée

du cristal.
| | | L] I ]
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Figure II1.25. Série de spectres typiques des impulsions de I’APQ.
a) Acentrale= 470 nm b) Acentrale= 550 nm

d
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Figure I11.25. Série de spectres typiques des impulsions de I’APO.
c) Acentrale= 620 nm d) Acentrale= 680 nm

La mesure de cette courbe d'accord de phase a été faite en alignant I'APO pour que tous
les faisceaux soient aussi colinéaires que possible. Autrement dit, I'alignement s'est fait sans
tenir compte du phénomene de “walk-off” et I'énergie des impulsions de sortie était réduite.
Répétant la mesure en tenant compte du “walk-off” et en optimisant 1'énergie des impulsions,
on obtient une courbe d'accord de phase qui ne s'accorde pas avec la théorie (voir la

figure 111.26). Ceci est une indication claire de la présence de “walk-off” dans les cristaux.
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Figure Il1.26. Courbe d’accord de phase en tenant compte du “walk-off”.
Les points expérimentaux ne suivent pas la courbe théorique.

Il est intéressant de rappeler que 1'idler existe méme si nous n’avons pas cherché a le
mesurer. Pour une accordabilité du signal entre 470 nm et 700 nm, l'idler doit pouvoir
s'accorder entre 880 nm et 2,3 um. Cette gamme d'accordabilité pourrait €tre intéressante

pour des études dans le proche infrarouge.

II1.6.4.4. Stabilité

Nous avons mesuré la stabilité en énergie de 'APO a deux étages pendant une durée de
plus d'une heure. Cette courbe de stabilité se trouve sur la figure ITII.27. Les variations en
énergie sont de 'ordre de +10% (mesure de 1'écart type). Cette valeur se compare avec la
stabilité des impulsions amplifiées & 780 nm qui est de 1'ordre de 2% (voir la section 1.5.4).

L'augmentation de 1'instabilité n'est pas surprenante si I’on considére le nombre de processus

non linéaires mis en jeu.

8
j
;

Energie des impulsions de I'APO (W)

10 L ]
5 moyenne = 17,4 pJ
B _écart type = 1,7 WJ (10%) 7
(| PSP PRI SRl NS RS R
0 10 20 30 40 50 60

Temps (minutes)

_F igure I11.27. Stabilité en énergie des impulsions de I'’APO a deux étages pendant une heure.
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1I1.64.5. Profils spatiaux

Une autre caractéristique importante des impulsions de sortie est leur profil spatial.
Nous avons capté ces profils avec une caméra CCD. Des profils typiques pour les deux
étages de I'APO sont présentés sur la figure I11.28. On voit que les profils sont assez ronds et
lisses compte tenu du fait que les impulsions ne sont pas émises par une cavité résonante. La
cavité résonante a I'avantage de donner un filtrage spatial au faisceau. Tout de méme, on voit
qu'il y a un filtrage spatial qui a lieu entre le premier et deuxie¢me étages qui fait en sorte que

le profil spatial a la sortie du deuxie¢me étage est plus beau qu'a la sortie du premier étage.

111.6.4.6. L’écart des vitesses de groupe

Nous avons vu dans la section I11.6.4 qu'il a fallu mettre des lignes a retard entre les
deux passages du GPO et entre les deux étages de I'APO afin de compenser 1’écart des
vitesses de groupe de la pompe et du signal. Cet écart des vitesses de groupe est en fait un

des facteurs principaux qui limite le fonctionnement de I'APO.

L'origine de ce phénomene est la dépendance avec la longueur d'onde de la vitesse de
groupe dans un milieu (voir la section II1.3.5.8). En fait, pour un milieu a dispersion positive
tel le cristal de BBO, les impulsions signal doivent voyager plus vite que les impulsions
pompe. Nous avons calculé théoriquement a l'aide du logiciel présenté dans la section IIL.5
cet écart des vitesses de groupe entre un signal dans le visible et une pompe a 390 nm quand
ils traversent un cristal de BBO. La figure II1.29 donne le résultat de ces calculs en
femtosecondes par millimetre de cristal traversé en fonction de la longueur d'onde du signal.
On remarque que pour un signal & 640 nm, I’écart des vitesses de groupe est de 160 fs/mm.
Ceci veut dire que les impulsions pompe et signal sont séparées de 1 ps apres la traversée d'un
cristal de 6 mm si elles étaient initialement superposées. Evidemment, l'efficacité du mélange
d'ondes est séveérement limitée par ce phénoméne. Les lignes a retard entre chaque passage
dans un cristal aident & combattre cette limitation en optimisant le recouvrement temporel des

impulsions dans les cristaux.
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Figure II1.29. Ecart des vitesses de groupe entre un signal dans le visible
et une pompe a 390 nm quand ils traversent un cristal de BBO (type I).

En méme temps, il est intéressant de comparer cette valeur d'écart des vitesses de
groupe avec celle des expériences de Joosen ef coll. [21-22], qui pompent un cristal de BBO a
620 nm pour créer un signal & 830 nm. L'écart des vitesses de groupe de la pompe et du
signal dans ce cas est en fait inférieur a 20 fs/mm de cristal (voir la figure I11.30). Il est clair
que l'avantage de travailler avec une pompe a 620 nm est important si 1’on considére
seulement le phénomene de décalage temporel entre les ondes pompe et signal. Par contre,
une pompe a 620 nm ne permettrait pas l'accordabilité de ' APO dans tout le spectre visible,

ce qui est un but principal de notre APO.
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Figure II1.30. Ecart des vitesses de groupe entre un signal dans le proche
infrarouge et une pompe & 620 nm quand ils traversent un cristal de BBO (type I).
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Il est clair qu'avec un tel écart des vitesses de groupe, il est inutile de considérer
l'utilisation de cristaux trop longs puisque les impulsions pompe et signal n'y seraient pas
superposées temporellement pendant toute la longueur du cristal. En méme temps, on
cherche a utiliser des cristaux aussi longs que possible afin d’augmenter le gain. Il est
nécessaire de trouver un compromis entre les deux facteurs en choisissant la longueur du
cristal. Nous avons vu dans la section II11.6.4.1 que le remplacement du cristal de 3 mm dans
le deuxie¢me étage de I'APO par un cristal de 8 mm n'augmentait le gain de 1'étage que par un

facteur 2, ce qui est peu quand on considere que 1'on a presque triplé€ la longueur du cristal.

140

100

Signal (u.a.)

(o))
(]

20 L. 1 [ 1 [

Délai (ps)

Figure II1.31. Evolution de 'intensité du signal de sortie de I’APO & deux étages
en fonction du retard entre les deux étages.

Afin de donner une idée qualitative de l'effet du retard entre la pompe et le signal qui
entrent dans le deuxieme étage de I'APO, nous avons mesuré le signal de sortie en faisant
varier le retard ajouté par le miroir M de la figure II1.21. L’évolution de I’intensité du signal
de sortie en fonction du retard est reportée sur la figure II1.31. On remarque que le réglage de
ce retard est assez critique. Un déréglage de plus de 100 pm, correspondant a un retard de
330 fs, pour des impulsions de presque 1 ps de durée donne lieu a une baisse importante de
I'énergie de sortie. Lorsque le montage est optimisé, ces résultats correspondent a des
impulsions incidentes a amplifier de 750 fs de durée a 600 nm. Apres amplification, leur

durée est de 900 fs et leurs autocorrélations se trouvent sur la figure I11.32.
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Figure 111.32. Autocorrélations des impulsions.
a) avant et b) aprés amplification dans le deuxieme étage de I’APO.

I11.7. L'amplification paramétrique d'un continuum de lumiere blanche

I11.7.1. Introduction

En développant I'APO a deux étages, on cherchait une source cohérente femtoseconde
accordable dans le visible. Historiquement, les scientifiques qui avaient besoin d'une source

femtoseconde couvrant tout le visible utilisaient un continuum de lumiére blanche produit
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lors de la focalisation d'une source intense femtoseconde dans une lame de verre ou une cuve
d'eau [60]. En général, la source utilisée pour créer cet effet était un laser & colorant
femtoseconde amplifi€. On utilisait ensuite des filtres interférentiels pour choisir une portion
du spectre a utiliser. L'énergie de telles "impulsions" se trouvait comprise entre quelques

nanojoules et quelques microjoules, et dépendait fortement de la longueur d’onde.

Dans le montage de I'APO & deux étages, la fluorescence paramétrique a initié€ le
processus de production d'impulsions bréves accordables dans le visible. Il est également
possible d'envisager de remplacer le GPO par un générateur de continuum de lumiére
blanche. Ce "générateur de continuum" consisterait trés simplement en une lame de verre ou
une cuve d'eau placée au point focal d'un afocal. Il serait ensuite relativement simple

d'amplifier une partie de ce continuum dans un cristal de BBO pour produire des impulsions

bréves et accordables.

I11.7.2. Historique

L'amplification paramétrique d'un continuum de lumiére blanche a été démontré en
prémier en 1986 par Ledoux et coll. du CNET, Bagneux, France et Migus et coll. de
I'ENSTA, Palaiseau, France [2,19-20,61]. En focalisant des impulsions femtosecondes a
620 nm issues d'une chaine laser a colorant dans une cuve d'eau, ils ont réalisé un continuum
d'une durée d'a peu prés 100 fs. Ensuite, ils ont amplifié ce continuum dans deux étages d'un
amplificateur paramétrique basé sur le cristal organique NPP. Ils ont réalisé un gain de 107

pour un signal entre 1 pm et 1,6 pm.

Par la suite, Jedju et Rothberg [5] en 1988 et Planken et coll. [62] en 1991 ont réalisé la
génération de différences de fréquences d’un continuum produit dans une cuve d’eau et des
impulsions émises par un laser a colorant (autour de 600 nm). Utilisant un cristal de LiIO3
comme milieu non linéaire, Jedju et Rothberg ont produit des impulsions de 100 pJ et de
350 fs accordables entre 2,3 et 5,5 um. Planken et coll. se sont servis d’un cristal de BBO
pour produire des impulsions de 4 |1J et de 500 fs a 2,5 um. Ces derniers ont dii tout de

méme faire une préamplification du continuum dans trois cellules de colorant type Bethune.

Plus récemment, Reed et coll. [63] de Coherent Laser Group, Californie ont réalisé
I'amplification paramétrique d'un continuum de lumiére blanche a un taux de répétition de
250 kHz. En focalisant des impulsions de 1 puJ et de 220 fs 2 820 nm dans une lame de
saphir, ils ont produit un continuum de lumiére blanche qu'ils ont ensuite amplifié dans un
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cristal de BBO. Cet APO était pompé par le second harmonique d'impulsions 2 820 nm.
L'amplification paramétrique du continuum produisait une sortie accordable entre 450 nm et
700 nm d'impulsions de 30 nJ et de 142 fs.

II1.7.3. Le montage

Le montage d'amplification d'un continuum de lumiére blanche que nous avons utilisé
est présenté sur la figure II1.33. Comme pour 'APO présenté ci-dessus, les impulsions
amplifiées & 780 nm ont servi a pomper un cristal de BBO (type I) de 3 mm de longueur
(5x5x3 mm3) orienté pour le doublage de fréquence 2 cette longueur d'onde. Le reste du
faisceau a 780 nm a ensuite servi a engendrer le continuum apres avoir été€ séparé du faisceau
doublé a 390 nm par le miroir dichroique M1. Comme auparavant, les impulsions a 390 nm
agissent en tant que pompe de I'amplificateur paramétrique optique simple passage. Cet APO
utilise le méme cristal que celui qui a servi de deuxiéme étage de 1'APO décrit précédemment
(voir section I11.6.3). C'est un cristal de BBO (type I) de 3 mm de longueur et de 5x5 mm? de
surface. Il est taillé pour doubler a 780 nm, donc & 29,9° de I'axe optique.

_ Ly e )
iBBOV ~Laser

780 nm : GSH
61 Sﬁw —>
780 nm
LA A
'y Y
FI Ly |Silice Ls
M, ) 390 nm
30 4
Ls<{>
y
BBO
. APO

Figure II1.33. Schéma du montage d’amplification paramétrique d’un continuum de lumiére
blanche. GSH : générateur du second harmonique. (BBO, 3 mm) ; M;, M3: miroirs
dichroiques qui sont réfléchissants a 390 nm et qui transmettent a partir de 470 nm ; Lj :
lentille convergente de 1 m de longueur focale ; Ly : lentille divergente de
-1 m de longueur focale ; L3, Lyq : lentilles convergentes de 7,5 cm de longueur focale et
séparées de 15 cm ; FI : filtre interférentiel; Ls : lentille convergente de 50 cm de longueur
focale ; BBO APO : cristal de BBO de 3 mm de longueur utilisé comme amplificateur
paramétrique optique ; F : filtre RG570.

Chapitre HT - 176 -




Le générateur de continuum dans notre cas comprend une lame de silice placée entre
deux lentilles convergentes, L3 et L4, d'une longueur focale de 7,5 cm chacune. Ces deux
lentilles sont séparées de 15 cm. La lame de silice a une épaisseur de 8 mm et a été
remplacée par une lame de verre de 3 mm d'épaisseur pour une série de mesures afin de
donner une indication de l'influence de I'épaisseur de ce verre sur la longueur d'impulsions a

la sortie.

Avant d'envoyer la lumiére blanche dans I'APO, il était nécessaire de filtrer le restant du
faisceau a 780 nm puisqu’il nuisait & I'amplification. Pour ce faire, nous nous sommes servi
d'un filtre interférentiel 4 620 nm (largeur de bande d’environ 12 nm). Evidemment, ce filtre
ne permettait plus l'accord du systéme. Pour cela, il aurait fallu un filtre qui coupait le
faisceau a 780 nm en transmettant toute la gamme du visible. Tout de méme, le filtre
interférentiel a 620 nm nous a permis de caractériser le systeme a cette longueur d'onde et

démontrer le principe d'amplification d'un continuum de lumiére blanche.

Une ligne a retard placée dans la voie de la pompe permet l'optimisation du
recouvrement temporel des impulsions pompe et signal. Avant I'APO, nous avons mis une
lentille convergente, Ls, de longueur focale de 50 cm afin de l1égerement focaliser les
faisceaux dans le cristal de BBO et ainsi augmenter l'efficacité du mélange trois ondes. Apres
I'APO, nous avons placé un filtre RG570, qui sert a couper le restant de la pompe a 390 nm.

Le joulemétre, le spectrometre, 1'autocorrélateur et la caméra CCD sont placés derricre ce

filtre.

Ce montage est celui d'un APO simple passage, simple étage. 1l est en fait équivalent
au GPO double passage qui est détaillé en section 111.6.2. Le générateur de continuum de
Iumiere blanche remplace le premier passage du GPO dans lequel est produite la fluorescence
paramétrique. L'APO simple passage de continuum est donc équivalent au deuxieme passage
du GPO, dans lequel la fluorescence paramétrique est amplifiée. Le montage actuel d'APO
de continuum de lumiére blanche ne met en oeuvre qu'un étage parce que le restant du
faisceau a 780 nm qui a traversé le cristal doubleur sert maintenant a créer le continuum et ne
peut donc pas servir a produire un deuxiéme faisceau de pompe a 390 nm comme pour I'APO

décrit dans la section I11.6.3.

I11.7.4. Résultats

En réalisant I'amplification paramétrique d'un continuum de lumiére blanche produit
dans une lame de silice de 8 mm d'épaisseur, nous avons réussi a créer des impulsions breves
de 180 fs a 620 nm. L'énergie de ces impulsions étaient de 1 puJ pour 300 uJ de pompe a
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390 nm. Des impulsions de 1 mJ & 780 nm ont été utilisées afin de créer le continuum. Le
spectre et 'autocorrélation de ces impulsions se trouvent sur la figure II1.34. On remarque
que ces impulsions ont une largeur spectrale de 6,7 nm, ce qui correspond a un produit
Av. At = 0,94, trois fois la limite de transformée de Fourier pour des impulsions en sécante

hyperbolique carrée.
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Figure I11.34. Impulsions bréves de 180 fs a 620 nm obtenues par amplification
paramétrique d’un continuum de lumiere blanche produit dans une lame de silice
de 8 mm d’épaisseur.
a) spectre , b) autocorrélation.
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La forme spatiale de ces impulsions bréves est trés bruitée (voir la figure II1.35), ce qui
n'est pas étonnant a cause de la filamentation du continuum dans la lame de silice. Cette
forme spatiale représente un désavantage par rapport aux impulsions produites par I’APO a
deux étages. Elle pourrait cependant étre améliorée en diminuant fortement 1'énergie utilisée

pour créer le continuum mais au détriment de 1'énergie finale & 620 nm.
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Figure 111.35. Profil spatial des impulsions de 180 fs a 620 nm produites par
amplification paramétrique d’un continuum de lumiére blanche.
a) Profil spatial - b) Coupe transverse.
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Nous avons mesuré I’énergie coup par coup des impulsions émises de cet APO pendant
une heure. On voit sur la figure I11.36 que la stabilité de cette énergie est moins bonne que
pour ’APO a deux étages. En fait, les variations en énergie sont de ’ordre de +24%
(mesure de I'écart type) tandis qu’elle n’étaient que de 1’ordre de +10% pour I’APO a deux

étages.

2,0 r r r '

moyenne = (0,95 iJ
écart type = 0,23 WJ (24 %)

1,5

Signal de 'APO (uJ)

0’0 | ] L
0 20 40 60 80

Temps (minutes)

Figure I11.36. Stabilité en énergie des impulsions produites par amplification
paramétrique d’un continuum de lumiére blanche.

De fagon semblable a ' APO a deux étages décrit dans la section II1.6, il était nécessaire
de précompenser la dispersion des vitesses de groupe dans les cristaux de BBO et dans la
lame de silice. Encore une fois, nous avons ajouté de la dispersion négative aux impulsions a
780 nm en ajustant la séparation des deux réseaux du compresseur afin de réaliser cette
précompensation. De cette maniere, les impulsions a 780 nm avaient une durée de 640 fs
avant d'étre focalisées dans la silice. L'autocorrélation correspondante a ces impulsions se
trouve sur la figure IT1.37. On voit que cette précompensation est moins importante que pour
notre APO deux étages. Pour ce dernier, nous avons typiquement étiré les impulsions a
780 nm a plus de 1 ps de durée. L'explication de cette différence se trouve dans les longueurs
de cristaux et de silice traversées dans chaque cas. Pour I'APO a deux étages, les impulsions
avaient 18 mm de cristal a traverser tandis que pour 1'APO du continuum elles n'avaient que

6 mm de cristal et 8 mm de silice.
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Figure I11.37. Autocorrélation des impulsions a 780 nm servant de pompe
du cristal doubleur et du générateur du continuum.

L'alignement du montage d'APO d'un continuum n'était pas aussi critique que celui de
I'APO a deux étages. En fait, on obtient facilement des impulsions de moins de 200 fs
simplement en ajustant la séparation des deux réseaux du compresseur pour avoir le
maximum d'énergie a la sortie de I'APO. Par contre, le GPO double passage ne nous
permettait pas de réaliser des impulsions aussi courtes et son réglage n'était pas évident
puisque les impulsions les plus courtes ne correspondaient pas aux impulsions les plus
énergétiques. Toutefois, le GPO nous a permis d'accéder a des énergies plus importantes
(jusqu'a 3 pJ), libérant le restant du faisceau 2 780 nm pour la génération du deuxiéme

faisceau a2 390 nm pour pomper un deuxiéme étage.

Nous avons trouvé que l'utilisation d'un cristal de BBO plus long (de 8 mm) pour I'APO
n'augmentait pas 1'énergie de sortie des impulsions a 620 nm. Ceci est en grande partie dii &
la grande différence des vitesses de groupe des impulsions pompe a 390 nm et les impulsions
signal & 620 nm qui est de 'ordre de 150 fs par millimetre de BBO (calculée par le logiciel
présenté dans la section IIL.5), autrement dit 450 fs apres la traversée du cristal de 3 mm et
1,2 ps aprés la traversée du cristal de 8 mm. Puisque les impulsions de sortie ont une durée
de moins de 200 fs et les impulsions de pompe ont une durée de seulement 640 fs, il est clair
que l'efficacité du mélange a trois ondes est limitée par le décalage temporel qui se crée entre

les impulsions pompe et signal.

Afin d'étudier l'influence de 1'épaisseur de la lame de silice utilisée dans le générateur
de continuum, nous avons remplacé la silice par une lame de verre de 3 mm d'épaisseur. Ce

nouveau générateur de continuum nous a permis de produire des impulsions de 190 fs avec
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une énergie de 0,5 WJ a 620 nm. L'énergie des impulsions de pompe a 390 nm était de 420 pJ
tandis que I'énergie des impulsions a 780 nm utilisées pour créer le continuum était de 650 pJ.
Cette derniére a dii étre réduite afin d'éviter de briler le verre. Le spectre et 'autocorrélation
correspondant a ces impulsions se trouvent sur la figure II1.38. Ces impulsions ont une
largeur spectrale de 7,6 nm, ce qui correspond a un produit Av . At = 1,1, trois fois et demie

la limite de transformée de Fourier pour des impulsions en sécante hyperbolique carrée.
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Figure II1.38. Impulsions bréves de 190 fs a 620 nm par amplification paramétrique d’un
continuum de lumiére blanche produit dans une lame de verre
de 3 mm d’épaisseur.
a) spectre , b) autocorrélation.
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A part la diminution de l'énergie de sortie des impulsions 2 620 nm, la plus grande
différence entre les deux montages était la quantité de précompensation de dispersion de
vitesse de groupe nécessaire. Pour ce dernier montage, les impulsions & 780 nm utilisées pour
créer le continuum avait une durée de 235 fs tandis que, quand le continuum avait été créé
dans la silice de 8 mm d'épaisseur, il a été nécessaire d'étirer les impulsions a 780 nm jusqu'a
640 fs.

Encore pour estimer les effets de dispersion de vitesse de groupe, nous avons mesuré la
durée des impulsions a 780 nm avant le cristal doubleur. Pour le montage avec la lame de
verre de 3 mm d'épaisseur, ces impulsions avait une durée de 250 fs, précompensée pour la
dispersion de vitesse de groupe. Le passage dans le cristal doubleur de 3 mm de BBO les a

recomprimées par la suite a 235 fs.

II1.8. Conclusion

L'amplification paramétrique optique a un grand intérét de nos jours pour le
développement de sources cohérentes largement accordables en longueur d'onde. Nous avons
construit un APO a deux étages accordable dans le visible émettant des impulsions
subpicosecondes avec des énergies supérieures a 4 uJ. Ensuite, nous avons construit une
deuxi¢me source plus simple basée sur l'amplification paramétrique d'un continuum de
lumiére blanche. Nous avons comparé ces deux sources et avons conclu que l'amplificateur
paramétrique d'un continuum mene plus facilement a des impulsions courtes, de I'ordre de
200 fs, mais moins stables et moins énergétiques, seulement 1 iJ. L'APO a deux étages nous
a permis d'accéder a des énergies plus importantes mais la durée des impulsions était toujours

supérieure a 350 fs.

Le facteur limitant dans ces sources paramétriques est la dispersion présente dans les
cristaux non linéaires. Cette dispersion est responsable de l'étirement temporel des
impulsions, ce qui a di étre précompensé en ajoutant de la dispersion négative aux impulsions
a 780 nm au niveau du compresseur. Elle est également responsable du décalage temporel
qui se produit entre les ondes en interaction dans les cristaux non linéaires. Ce décalage est
dii a I’écart des vitesses de groupe des ondes pompe, signal et idler et il est de 1'ordre de
150 fs par millimeétre de BBO traversé par une pompe a 390 nm et un signal a 620 nm. Pour
des impulsions courtes, ce décalage est suffisant pour séparer temporellement les trois ondes

- 183 - Amplification paramétrique



apres un passage dans un cristal. Il est donc idéal d'utiliser plusieurs cristaux courts séparés
par une ligne a retard afin de remettre les trois ondes en superposition temporelle. C'est pour
cette raison que nous avons développé un APO ayant deux étages, avec un premier étage a

deux passages.

Nous verrons dans la suite une deuxie¢me application de 1’amplification paramétrique :

I’imagerie en milieu diffusant.
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IV.1. Introduction

De nos jours, la méthode de transillumination présente un grand intérét pour faire de
[imagerie a travers des milieux diffusants, tels des tissus biologiques. Le probléme de
détection du cancer du sein, un des cancers les plus fréquents chez la femme (apres le cancer
du poumon), rend cette recherche d'autant plus cruciale. En fait, au Canada, les statistiques
démontrent qu’une femme sur neuf développera le cancer du sein pendant sa vie. Plus de

5000 Canadiennes en mourront en 1994.

Actuellement, la méthode la plus sfire et la plus répandue de détection du cancer du sein
est la mammographie par rayons X. Cependant, elle présente plusieurs désavantages, le plus
important étant que les rayons X sont des radiations ionisantes et donc potentiellement
dangereuses. Méme si les doses sont considérées comme faibles, il existe toujours‘ un risque
que les rayons X utilisés afin de détecter un cancer puissent provoquer la croissance d'une
nouvelle tumeur. La détection de tumeurs & un stade précoce de leur croissance est
extrémement importante pour améliorer les chances de guérir la maladie. 1l serait donc
désirable de mettre au point une méthode de détection de tumeurs qui utilise des radiations

non-ionisantes et qui a une bonne résolution.

On étudie actuellement une possibilité alternative qui est la transillumination utilisant
des lasers émettant dans la dite "fenétre thérapeutique", autrement dit dans le rouge et le
proche infrarouge entre 600 nm et 1,3 pm. Cette fenétre correspond a2 un minimum
d'absorption par les tissus biologiques [1-2]. A des longueurs d'onde plus longues,
I'absorption est beaucoup plus intense a cause des bandes d'absorption des modes
fondamentaux de vibration de l'eau tandis qu'a des longueurs d'onde inférieures & 600 nm il
existe une forte absorption due aux chromophores, telles que I'hémoglobine dans le sang, la
myoglobine dans le muscle rouge et la mélanine dans la peau, ainsi qu’aux protéines et aux

acides nucléiques.

La transillumination utilisée comme méthode d'analyse du sein a été proposée pour la
premiére fois en 1928 par James Ewing et Frank Adair du Breast Clinic 2 Memorial Hospital,
New York, mais les premiers résultats cliniques ont été présentés par Max Cutler en 1929 [3].
La procédure utilisée était trés simple: dans une salle noire, on éclairait le sein avec une
lampe électrique placée contre la peau et on visualisait avec les yeux. Dans les années 1970,
Gros et coll. [4] ont poursuivi ces recherches et ont développé un appareil de "diaphanologie

mammaire", se servant d'une lampe intense de type quartz-halogéne et d'une plaque
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photographique pour enregistrer les images. Au début des années 1980, un systéme
commercial a été développé qui utilisait des caméras vidéo dans le visible et le proche
infrarouge. Ceci dit, la technique reste moins utilisée et moins fiable que la mammographie

par rayons X.

Aujourd'hui, la recherche se poursuit sur la transillumination pour faire de I'imagerie en
milieu diffusant. Les méthodes proposées sont en général basées sur le principe du temps de
vol. Une description détaillée de ces différentes recherches sera présentée dans la
section IV.5. Quant a nous, nous avons démontré l'utilisation d'un amplificateur paramétrique
optique en régime femtoseconde pour réaliser de I'imagerie en milieu diffusant. L'intérét
particulier d'un APO femtoseconde pour cette application réside dans ses propriétés de porte

ultrarapide et amplificatrice.

Dans la section suivante, je présenterai un résumé de la théorie nécessaire pour
comprendre la diffusion et expliquerai l'importance d'un systtme de porte ultrarapide
amplificatrice pour faire de lI'imagerie. Ensuite, je discuterai des propriétés optiques des
tissus et détaillerai les recherches qui se font actuellement dans le domaine de la
transillumination. Je décrirai notre montage d'’APO femtoseconde et présenterai les résultats
initiaux que nous avons obtenus. Enfin, je discuterai de ces résultats et de leurs implications

pour l'avenir de ces recherches.

IV.2. Contexte théorique de la transillumination des tissus

Si I’on cherche i construire 1'image d'un milieu diffusant tel un milieu biologique et a 'y
détecter des objets, il faut comprendre les mécanismes des processus d'interaction de la
lumiére avec le milieu ainsi que la fagon dont elle s'y propage. Il faut également pouvoir

quantifier les paramétres de diffusion et d'absorption du milieu et de 1'objet a détecter.

Il existe deux théories fondamentales utilisées pour décrire la propagation de la lumicre
dans des tissus biologiques [1,5-6]. L'approche analytique utilise les équations de Maxwell et
associe les processus d'absorption et de diffusion a des variations spatiales microscopiques
des propriétés diélectriques des tissus. Cette approche est en fait peu réaliste car les tissus
biologiques sont trés inhomogenes. La deuxi¢me approche, qui est celle utilisée couramment,
est la théorie de transport radiatif, ou I’on utilise I’aspect corpusculaire de la lumiere. La
propagation de la lumiere est alors représentée par des photons, qui peuvent ensuite €tre

absorbés ou diffusés €lastiquement. Cette utilisation du mot "photon" pour la propagation de
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la lumiere est quelque peu abusive et il est plus correct de parler de rayons lumineux. Par
contre, pour la détection, on mesure des photoélectrons; on est donc obligé de revenir au

concept de photons.

Pour la suite, on peut définir plusieurs quantités qui aideront a décrire les propriétés
d'un milieu diffusant. Dans le tableau IV.1 se trouve un résumé de ces parameétres que 1’on

utilise pour quantifier la propagation de la lumiére dans un milieu diffusant.

Parametre Symbole Formule
Coefficient d’absorption 2
Longueur d’absorption Iy l, = 1 = Ipm,
Ha
Densité optique DO 1!
In 10
Coefficient de diffusion Hs
Longueur de diffusion Is I, = — = Ipm
N
Coefficient d’interaction totale 2 K, + K
Libre parcours moyen lpm Ipm = 1
/’t 1

Distribution angulaire normalisée 5(0)

de diffusion

Anisotropie de diffusion (cosinus g JS( 0) cos @ d(cos0)
moyen de I’angle de diffusion)
Coefficient de transport Ky Mo + 1, (1-8)
Libre parcours moyen de transport Ipm,, 1
K,
Coefficient effectif de diffusion D 1 .
3p, + (1 -g)] 34,
Longueur effective de diffusion Lp /
» 3 ,Un K,
Albédo a
,U;

Tableau IV.1: Résumé des paramétres utilisés pour quantifier la diffusion

dans des tissus.
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Le coefficient d’absorption, [1,, d’un milieu décrit ses propriétés d’absorption. La
longueur d'absorption I, = 1/u, donne la distance qu'une onde, avec une probabilité de 1/e,

peut parcourir dans le milieu diffusant sans étre absorbée. Donc, si la diffusion est

négligeable, la transmission T de photons a travers une épaisseur [ est donnée par :
T =¢tdl = gl (IV.1)

On appelle [, également le libre parcours moyen d'absorption lpm,. Dans ce cas de diffusion
négligeable, on peut définir une densité optique DO ol :
DO = -log T
ol Iv.2)
In 10

De la méme fagon, on peut définir un coefficient de diffusion, (i, qui décrit la diffusion

de la lumié€re par un milieu sans tenir compte de 1’absorption. La longueur de diffusion, ls, ou
le libre parcours moyen de diffusion, Ipm_, est alors donnée par [, = Ipm_ = 1fu ;. Donc, si

l'absorption est négligeable, la transmission de rayons lumineux non-diffusés a travers une

épaisseur [ est décrite par :

T=e¢" =l (IV.3)

Enfin, on définit un coefficient d’interaction totale de la lumiére avec un milieu,
U, =u, +u,, (que 'on appelle simplement le coefficient d’interaction totale) qui tient

compte 2 la fois de 1’absorption et de la diffusion. Ce coefficient d’interaction totale nous
permet alors de définir un libre parcours moyen total par Ipm = 1/u, et de calculer la

transmission de rayons lumineux non-absorbés et non-diffusés:
T = ¢ '/bm, (Iv.4)

On caractérise la diffusion par sa distribution angulaire normalisée, S(6), qui nous

permet de savoir si la diffusion se fait dans une direction préférentielle par rapport a la
direction d’incidence de la lumiére. On peut alors calculer le cosinus moyen de I’angle de

diffusion, g, que I’on appelle également [’anisotropie de diffusion:

g = _[ S(6) cos b d(cosb). (IV.5)

Si g = 1, la diffusion se fait préférentiellement dans la direction d’incidence de la lumiére.

On définit ensuite le coefficient de transport [, qui est équivalent au coefficient

d’interaction totale mais qui est modifié pour tenir compte de I’anisotropie du milieu :
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By = M, + 1, (1-g). (IV.6)

Le libre parcours moyen de transport, lpm,, est donc lpm, = 1/u, . A partir du coefficient

de transport, on définit le coefficient effectif de diffusion, D, donné par :

p= 1 av.7)

3u,’

Ce coefficient tient compte non seulement de la diffusion (4,) mais aussi de I’absorption

(u,) et de I’anisotropie (g) de diffusion. La longueur effective de diffusion, L,, est alors

définie par :

D
Ko

R
3u, 4,

Enfin, I'albédo, a, est défini comme étant la fraction de la lumiére recue que diffuse un

L, =
(Iv.8)

corps non lumineux. Donc :

a=U_[1,. (Iv.9)

C’est un parametre qui décrit un milieu selon le processus dominant d'interaction; autrement
dit, un milieu dominé par 1'absorption aura un faible albédo (proche a 0) tandis qu'un milieu
dominé par la diffusion aura un fort albédo (proche a 1). 1l est intéressant de noter que les
tissus biologiques ont un albédo qui varie entre 0,99 et 0,999 dans la fenétre thérapeutique

[1].

Nous allons étudier dans les paragraphes suivants la propagation et I'amplification
paramétrique d'ondes lumineuses. Bien qu'il soit plus correct de parler uniquement en termes
de rayons lumineux ou d'ondes, ceci complique souvent la description des phénomeénes
rencontrés. Afin de quantifier plus facilement les propriétés énergétiques de la transmission a

travers un milieu diffusant, nous dérogerons a la régle et nous utiliserons le mot "photon”.

Qualitativement, la propagation d'une impulsion courte a travers un milieu diffusant
peut étre per¢cue comme sur la figure IV.1. Il existe une certaine probabilité pour qu'un
photon puisse traverser un milieu sans étre dévié de sa trajectoire initiale et sans étre absorbé.
On appelle couramment un tel photon non-diffusé direct. La quantité de photons directs qui
peuvent traverser un milieu diffusant d'épaisseur [ est caractérisée par le coefficient
d'interaction totale , et le libre parcours moyen Ilpm. Cette transmission est donc donnée

par T = ¢ *'. Le reste des rayons qui traversent le milieu est constitué de photons qui ont
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€été plus ou moins diffusés. La transmission de ces rayons diffusés est caractérisée par le
coefficient de transport, 4., qui peut étre beaucoup plus petit que g, pour un milieu de forte

anisotropie de diffusion. Autrement dit, la transmission des rayons diffusés a travers un

milieu diffusant peut étre beaucoup plus grande que celle des rayons directs.

fortement
diffusés

— directs

quasi-directs

Milieu
diffusant

Figure IV.1. Description qualitative des différents types de
propagation des rayons lumineux a travers un milieu diffusant.

Les rayons lumineux diffusés peuvent étre classés en deux catégories: ceux qui ont été
peu diffusés, dits rayons quasi-directs, et ceux qui ont été fortement diffusés. L'appellation
“quasi-direct” provient du fait que ces rayons sont peu déviés de la trajectoire des rayons
directs et sortent a peu pres colinéaires. On remarque que cette distinction entre les rayons
quasi-directs et les rayons diffus est trés qualitative et il n'existe pas de démarcation réelle

entre ces deux catégories.

On remarque que, dans la littérature, il arrive que I'on appelle les rayons peu diffusés ou
quasi-directs sous le nom de “photons serpentiles” [7]. Ce nom tente de décrire l'idée que les
photons peu diffusés suivent plus ou moins la trajectoire des photons directs (aussi appelés
"balistiques”) avec de petites déviations. Par contre, il n'est pas treés précis parce qu'il laisse
sous-entendre qu'un photon “serpentile” est distinct d'un photon diffusé. En réalité, les
photons "serpentiles" sont des photons diffusés. Nous avons donc préféré utiliser la

terminologie de quasi-direct ou, simplement, de peu diffusé.

Le signal & la sortie du milieu diffusant aura donc une allure telle que celle représentée
sur la figure IV.2. Puisque les rayons directs suivent le chemin le plus court dans le milieu,
ils mettent moins de temps a traverser le milieu que les rayons quasi-directs et les rayons
fortement diffusés. Cependant, certains auteurs ont observé sur un photodétecteur rapide un

signal comme représenté sur la figure IV.3: un pic de photons directs, suivi un peu plus tard
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de la grande bosse due aux photons diffusés [7]. Cette figure correspondrait & un milieu assez
peu diffusant (puisqu'un nombre non négligeable de photons directs arrivent quand méme a
traverser le milieu) composé de particules diffusantes de relativement grande taille; la
diffusion se fait alors sous un grand angle par rapport a 1'axe de propagation des rayons
directs. Puisque nous nous concentrons surtout sur des milieux diffusants tels que des tissus

biologiques, la figure IV.2 est une représentation qualitative du signal plus réaliste.

fortement
diffusés A 10

N

quasi-directs

- -
Temps

directs

Figure 1V.2. Signal observé sur un photodétecteur a la sortie d’un
milieu diffusant : les photons directs arrivent sur le détecteur en
premier suivis par les photons quasi-directs et les photons fortement

diffusés.

fortement
diffusés A IO

\ quasi-directs

é - 4 =1
Temps directs -~
Figure IV.3. Représentation qualitative du signal a la sortie d’un

milieu peu diffusant composé de particules diffusantes de relativement
grande taille.

Si I’on cherche a localiser un objet caché dans un milieu diffusant, il est idéal d'utiliser
seulement des rayons directs en éliminant tous les rayons diffusés du systéme de détection.
Puisque les rayons directs ne sont pas déviés en traversant le milieu, on peut connaitre leurs
trajectoires avec précision. La présence d'un objet plus absorbant ou diffusant que le milieu
qui ’entoure se manifestera comme une baisse du signal de photons directs a cet endroit (voir
la figure IV.4). La résolution spatiale de la détection est donc surtout déterminée par la taille

du faisceau dans le milieu.
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L/ Objet caché
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Détecteur

Milieu
diffusant
Figure IV.4. Détection de la présence d’un objet dans un milieu
diffusant en se servant des rayons directs.

Si I’on considére cependant un milieu trés fortement diffusant, la probabilité pour qu'un
rayon arrive a traverser le milieu sans étre diffusé devient négligeable. Il n'est donc plus
possible d'utiliser les rayons directs pour sonder le milieu. On est alors obligé de considérer
les rayons diffusés si ’on veut localiser un objet caché. Malheureusement, on n'est pas
capable de connaitre la trajectoire exacte des rayons diffusés. Tout de méme, les rayons quasi-
directs, qui ont été seulement légérement diffusés et qui suivent plus ou moins la trajectoire
des rayons directs, peuvent donner des informations utiles sur la structure interne du milieu.
La résolution spatiale est alors limitée par la déviation de leur trajectoire par rapport a celle
des rayons directs. Cette idée est illustrée sur la figure IV.5. Si I’on essaie de faire une image
de deux petits objets absorbants dans le milieu avec des rayons diffusés, leurs images sont
nécessairement floues. Si les rayons ont été déviés par une distance de 'ordre de la séparation
physique des deux objets, on ne sera plus capable de distinguer un objet de l'autre. Les
rayons fortement diffusés contribuent donc au "bruit" et doivent €tre éliminés de tout systeme

utilisé pour la localisation d'objet caché.

Objets cachés Rayons diffusés
"
\ /A
- « o oa - —‘\ \ /
N = AN
— — a | —m — ——— — S— sm————— \‘
. 7 Ny
—_ v __ 1 _V
R \/
""" =+ -l Lentille Image
Miljeu
diffusant

Figure IV.5. Formation de I’image de deux petits objets cachés dans
un milieu diffusant en se servant des rayons quasi-directs. La
résolution spatiale est limitée par la déviation de leur trajectoire par
rapport a celle des rayons directs.
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En s’appuyant du fait que les photons directs vont étre détectés en premier suivis
ensuite par les photons quasi-directs et enfin par les photons fortement diffusés, I’'idée que
nous avons développée est basée sur le fait que 1’on peut utiliser une porte ultrarapide
amplificatrice pour d'abord sélectionner temporellement et ensuite amplifier les photons
désirés (soit directs ou quasi-directs). On peut donc espérer amplifier le nombre des photons
utiles a un niveau plus important que celui des photons fortement diffusés. On appelle cette
méthode de détection la méthode du temps de vol puisque la sélection des photons est
déterminée par leur temps de vol dans le milieu diffusant. On illustre ce principe sur la
figure IV.6.

Photons o

amplifi€s ~—~g,
par la porte

Porte ultrarapide Bruit de
amplificatrice photons

( TT (
Temps Temps

Figure IV.6. Porte ultrarapide amplificatrice utilisée afin de
sélectionner et amplifier des photons par la méthode
du temps de vol.

IV.3. La théorie de Mie

Pour les tissus biologiques, les valeurs des parametres de diffusion et d’absorption sont
mesurées expérimentalement et dépendent fortement de 1’échantillon. Dans nos expériences,
nous avons simulé un tissu biologique avec une solution de microspheres de latex dans de
I’eau. L'avantage que présente ce milieu est que l'on est capable de calculer les parametres de
diffusion & partir de la théorie de Mie, ce qui nous permet par la suite de caractériser notre
échantillon et, ainsi, notre méthode de détection. Les échantillons biologiques (de viande),
méme s'ils sont plus réalistes, ont le désavantage a ce niveau d'€tre impossibles a caractériser
exactement compte tenu de leurs inhomogénéités ainsi que des effets de séchage et de perte

de sang.
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La théorie de Mie permet de calculer la section efficace, o,, d'une solution aqueuse de
microsphéres a partir de leur diametre, de leur indice de réfraction, de l'indice de réfraction de
I'eau et de la longueur d'onde de la lumiére incidente. Le coefficient de diffusion est ensuite

calculé en connaissant la densité de particules » dans la solution :

1, =o.n. (IV.10)

On peut donc en déduire, en négligeant l'absorption, le nombre de libres parcours moyens

traversés par les faisceaux dans nos expériences.

La théorie de Mie est basée sur la théorie électromagnétique et non pas sur la théorie du
transport radiatif. Elle donne une solution rigoureuse de la diffraction d'une onde
monochromatique plane par une sphére homogene dans un milieu homogene. Cette théorie
s'applique également a un ensemble de spheres identiques ayant une distribution aléatoire et
séparées par une distance plus grande que la longueur d'onde de la lumiere. Sa solution

complete se trouve par exemple dans Principles of Optics de Born et Wolf [&].

Nous avons développé un logiciel basé sur le langage "Mathematica” permettant de
calculer la section efficace de notre solution de microsphéres de latex. Un résumé des

équations utilisées se trouve dans l'annexe B.

IV.4. Les propriétés optiques des tissus

Afin d'utiliser la transillumination de tissus biologiques, il faut connaitre autant que
possible leurs propri€tés optiques. Nous allons donc considérer dans la suite les valeurs des
parametres définis dans la section IV.2 de ce mémoire pour des tissus mous illuminés par de
la lumiere dans la fenétre thérapeutique (entre 600 nm et 1,3 pum) [1]. Les tissus mous sont

des tissus tels la cervelle, le foie, le poumon, la peau et le sein.

I1 est important de reconnaitre que c'est la diffusion, due largement aux discontinuités
microscopiques de l'indice de réfraction dans les tissus, et non l'absorption, qui est le

processus dominant d'interaction d’un tissu avec de la lumiére a ces longueurs d'onde. En fait
l'albédo des tissus mous se trouve entre 0,99 et 0,999. Le coefficient d'absorption u, varie de

0,01 & 1 mm-l, ce qui veut dire que la longueur d'absorption [, varie de 1 & 100 mm. En

méme temps, le coefficient de diffusion g, se trouve entre 10 et 100 mmr! et la longueur de
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diffusion I entre 0,01 et 0,1 mm [1]. II est donc possible de négliger 1'absorption dans le

calcul des libres parcours moyens. Ainsi :

Ipm =~ I = %L : Iv.11)

Ce parametre décrit la propagation de rayons directs dans un tissu. On peut calculer que
seulement 1 photon sur 500 millions sera encore direct apres avoir traversé 20 libres parcours
moyens de tissu! On remarque également que le coefficient de diffusion varie légerement
avec l’inverse de la longueur d'onde tandis que les variations du coefficient d'absorption

peuvent étre importantes selon la quantité de sang et d'oxygénation du tissu [1].

Le paramétre d'anisotropie g est a peu pres indépendant de la longueur d'onde. 1l se
trouve compris entre 0,8 et 0,95 pour la plupart des tissus [1], ce qui veut dire que la grande

majorité des rayons est diffus€e dans une direction proche de la direction initiale de
propagation du rayon. Le coefficient de transport (i, se situe alors entre 0,5 et 20 mm-! et la

longueur effective de diffusion, L, entre 0,2 et-25 mm. L'anisotropie importante des tissus
mous explique le fait que la lumiére de longueur d’onde comprise dans la fenétre
thérapeutique peut pénétrer profondément dans du tissu malgré un faible libre parcours
moyen: cette lumiére est surtout diffusée et non pas absorbée et elle est diffusée en grande

majorité vers 1’avant.

On conclut donc que, pour les tissus mous illuminés dans la fenétre thérapeutique, ily a
peu d'absorption mais énormément de diffusion. La probabilité qu'un rayon direct arrive a
traverser plus de quelques millimetres de tissu est négligeable. Cependant, les rayons diffusés
peuvent pénétrer profondément dans les tissus grace a la forte anisotropie de ceux-ci. Pour
nos expériences, ceci veut dire que 1'on sera obligé de chercher a détecter les photons quasi-
directs en sacrifiant la résolution spatiale et que 1'on s'attend a €tre géné par la quantité

importante de photons fortement diffusés qui arriveront 2 traverser le milieu.

IV.5. Contexte scientifique

La transillumination utilisée comme méthode d'imagerie en milieu diffusant a trouvé un
nouvel élan ces derniéres années, des recherches se faisant selon une grande variété de
techniques. La base de la plupart de ces techniques est la méthode du temps de vol;
autrement dit, on essaie de sélectionner les photons qui prennent le minimum de temps pour
traverser le milieu et sont donc ceux qui sont les moins diffusés (voir la section IV.2). On

verra dans la suite que les principales méthodes étudiées de nos jours pour faire cette
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sélection sont la caméra a balayage de fente, la détection hétérodyne, 1'holographie
€lectronique, la porte a effet Kerr, l'amplification Raman et la corrélation croisée par

génération du second harmonique.

Malheureusement, une comparaison exacte des différentes méthodes est tres difficile
compte tenu des contextes tres divers dans lesquels les résultats ont ét€ obtenus. On remarque
que, outre la vraie viande telle la poitrine de poulet, on utilise comme milieu diffusant des
solutions de microspheres de latex, de la solution Intralipide et de la créme non-laitiere. On
caractérise ces solutions en citant le nombre de densités optiques traversées, l'atténuation
exponentielle du signal, le nombre de libres parcours moyens totaux ou de transport traversés,
ou simplement la concentration de la solution et son épaisseur. Il arrive méme que 1'on cite la
densité optique d'un milieu, qui est une caractérisation des photons directs, quand on utilise la
détection de photons diffusés [9]. Un résumé des méthodes et des résultats expérimentaux
cités dans la littérature se trouve dans le tableau IV.2. Nous allons les analyser rapidement

afin de détecter leurs avantages et inconvénients.

IV.5.1. La caméra a balayage de fente

La méthode la plus simple pour faire une détection temporellement sélective de photons
ayant traversé un milieu diffusant est l'utilisation d'une caméra a balayage de fente. Cette
caméra est couplée avec une caméra CCD (“charge coupled device”) trés sensible et permet la
détection d'un signal lumineux avec une résolution proche de la picoseconde. Un schéma
typique de cette technique se trouve sur la figure IV.7. Le laser utilisé doit fournir des
impulsions de durée inférieure a la résolution temporelle désirée. Le faisceau laser est séparé
en deux voies par la lame séparatrice, LS de la figure IV.7. La voie principale sert a sonder le
milieu diffusant, MD, qui est monté sur un étage de translation. La lentille convergente Lo
focalise le signal diffusé sur la fente de la caméra a balayage de fente. La deuxiéme voie a
deux fonctions. Elle permet la synchronisation de la caméra a balayage de fente et elle
fournit un signal de référence afin de pouvoir déterminer le retard absolu produit par le milieu
diffusant. De cette maniére, on peut connaitre la répartition temporelle de 1’énergie du signal
ayant traversé le milieu diffusant. On peut donc sélectionner la partie intéressante du signal,
autrement dit les photons directs et quasi-directs, avec une résolution de ’ordre de la

picoseconde.
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TECHNIQUE REF.| MILIEU EPAISSEUR | RESOLUTION
(mm) (mm)
Caméra a balayage de fente 10 créme non- 50 8,5
laitiere (DO = 500)
11 | solution de latex 51 8
(10*lpmy,)
12 lait entier 51,5 "mm"
(11, 7*lpmyy)
13 poulet 40 2,5
(16*Ipmyy)
Détection hétérodyne 14 lait-gélatine 2 0,4
(T = 10-5)
15 | solution de latex 10 0,125
(27*1y)
16 poulet 15 1
Holographie électronique 17 | solution de latex 40 (conc. 11
inconnue) _
18 poulet 6 0,55
Porte a effet Kerr optique 19 poulet 4 04
poitrine humaine 3,5 0,1
7 solution de 50 0,1
polystyréne (21,7*1y)
2() solution 55 0,25
Intralipide (23*lpmyy)
Amplification Raman 21 creme non- 50 0,315
laitiere (33*lpmyy)
22 créme non- 50 0,5
laiticre conc. 8§ mg/mL
23 solution de 50 0,315
polystyréne (28*1y)
23 créme non- 50 0,125
laitiere (24%*1y)
Corrélation croisée 24 | solution de latex 20 <1
(28*1y)
25 poulet 6,5 <1

Tableau 1V .2: Résumé des méthodes et des résultats expérimentaux cités

dans la littérature.
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Figure IV.7. Schéma typique pour réaliser de I'imagerie en milieu diffusant en se
servant d’une caméra a balayage de fente. LS : lame séparatrice ; Lj, L :
lentilles convergentes ; MD : milieu diffusant;

CBF : caméra a balayage de fente.

Les avantages de cette méthode sont sa facilité d'usage, sa haute sensibilité de détection
et sa capacité a construire une image ligne par ligne et non pas seulement point-par-point. En
revanche, il existe plusieurs inconvénients. D'abord, la résolution temporelle d'une caméra a
balayage de fente est limitée a la picoseconde, ce qui limite par la suite la résolution spatiale
que 1’on peut espérer obtenir. En plus, il n'y a pas de sélectivité angulaire dans la détection,
ce qui aurait éliminé une proportion importante des photons de bruit. Enfin, une caméra a

balayage de fente est trés coliteuse et ne donne pas d'amplification intrinséque de 1'image.

Il'y a deux groupes de recherche principaux qui cherchent a faire de I'imagerie en
milieu diffusant en se servant d'une caméra a balayage de fente. Hebden et coll. [9-11]
utilisent un laser a colorant émettant des impulsions de 1 ps autour de 580 nm et avec une
puissance moyenne de 50 mW a 76 MHz. lls détectent les photons quasi-directs (entre 6 et
50 ps) qui traversent des solutions de créme non-laitiere et de microspheres de latex. A
travers 50 mm de créme non-laitiére, ils arrivent a distinguer des tubes remplis de colorant de
8,5 mm de diametre. Cette solution est équivalente a 500 densités optiques [10]. Egalement,
ils arrivent a distinguer des spheres de verre de 8 mm de diametre a travers 51 mm de solution
de latex ayant un coefficient de transport égal 2 0,2 mm-! [11]. L'équipe d'Alfano a utilisé un
laser a colorant a 620 nm émettant des impulsions de 100 fs avec une puissance moyenne de
5SmW a 82 MHz comme sonde et comme détecteur une caméra a balayage de fente dans

laquelle le signal est moyenné sur une fenétre de plusieurs dizaines de picosecondes. De cette
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manicre, ils ont réalisé la détection d'un objet de 10 mm dans 51,5 mm de lait entier
(intégration sur 20 ps) [12] et de 2,5 mm de gras dans 40 mm de poitrine de poulet

(intégration sur 50 ps) [13].

IV.5.2. La détection hétérodyne

La détection hétérodyne est une technique qui utilise les propriétés de cohérence de la
lumiére pour réaliser une porte temporelle et ainsi sélectionner les photons qui n'ont pas été
trop diffusés (voir le schéma de la figure IV.8). Cette méthode est de type pompe-sonde ou
les deux voies sont modulées a des fréquences voisines mais non identiques. Pour cela, on
utilise typiquement des modulateurs acousto-optiques et la détection se fait 2 la différence des
deux fréquences. Par exemple, on peut moduler la voie sonde a 80 MHz et la voie pompe,
appelée oscillateur local, 2 81 MHz. Une lame séparatrice, L.So de la figure IV.8, pcrmct de
superposer les deux faisceaux aprés que le faisceau de pompe a traversé le milieu diffusant.
Un photomultiplicateur lié a un filtre électronique sert a détecter le signal de battement a
1 MHz. De cette maniere, seule la lumiere qui sort du milieu diffusant et qui est toujours
cohérente spatialement et temporellement avec la lumiére de pompe est détectée. On
remarque que la durée des impulsions n'a pas d'importance et que seule compte la cohérence
de la source. La source peut donc méme étre continue. Les principaux avantages de cette
méthode sont sa bonne sélectivité angulaire et le fait qu’elle ne nécessite pas de laser puissant.

Par contre, I'image doit étre construite point-par-point et la méthode a peu de gain intrinséque.

M Oscillateur =%
local

0

Figure IV.8. Schéma typique de détection hétérodyne pour l’'imagerie
en milieu diffusant. LS}, LS : lames séparatrices ;
MA : modulateur acousto-optique ; PD : photomultiplicateur ;
F : filtre électronique ; O : ordinateur ; M : miroir.

-201 - Imagerie



En 1991, Toida er coll. [14] ont utilisé un laser hélium-néon a 632,8 nm émettant
quelques milliwatts de puissance moyenne pour résoudre avec la détection hétérodyne une
mire dans 2 mm de solution de lait et de gélatine avec une résolution de 400 um. Plus
récemment, !'équipe de Fujimoto a utilis¢ un laser femtoseconde de saphir dopé au titane a
830 nm émettant des impulsions a 82 MHz ayant une puissance moyenne de 45 mW. Ils ont
détecté une mire dans 1 cm (27 longueurs de diffusion) de solution de microsphéres de latex
avec une résolution de 125 um [26] et une mire de 1 mm dans 15 mm de poitrine de poulet
[27].

Mentionnons également les expériences de Huang et coll. [28] sur l'utilisation de la
détection hétérodyne pour faire des mesures de la structure antérieure de 1'oeil. Ces mesures
ont été faites en réflexion avec une sensibilité de détection de 10-10, une résolution transverse

de 2 um, et une résolution longitudinale de 10 um.

IV.5.3. L'holographie électronique

Une autre technique de détection cohérente est I'holographie électronique. Dans cette
technique, on crée un hologramme sur la surface d'une caméra CCD; cet hologramme est par
la suite reconstruit par un ordinateur pour faire 'image de !’objet diffusant. L'holographie
électronique a l'avantage d'avoir une bonne sélectivité¢ angulaire et une résolution temporelle
déterminée par la longueur de cohérence. Elle donne également la possibilité¢ de faire des
images bi-dimensionnelles sans passer par un échantillonnage point-par-point. En revanche,
c'est une technique sans gain intrinséque ou le temps d'exposition est limité au temps de
stabilité de l'objet. De plus, les photons diffusés arrivent toujours sur le détecteur et ont

tendance a éblouir l'image.

L'équipe de Valdmanis a utilisé I'holographie électronique pour faire de l'imagerie en
milieu diffusant. En se servant d'un laser a colorant émettant des impulsions & 620 nm de
150 fs et de 20 mW de puissance moyenne a 100 MHz, ils ont détecté des fils de 1 mm dans
4 cm de solution de latex de concentration inconnue [29]. Par la suite, ils ont utilisé un laser
de saphir dopé au titane produisant des impulsions de 120 fs & 840 nm ayant une puissance
moyenne de 70 mW 2 un taux de répétition de 76 MHz pour faire l'image de fils de 0,55 mm

dans 6 mm de poulet [18].
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IV.5.4. La porte a effet Kerr

Le principe de la porte Kerr a ét€ démontré par Duguay et Hansen [30] en 1969. Un
milieu Kerr (voir I'annexe A), tel le disulfide de carbone (CS»), placé€ entre deux polariseurs
crois€s a une transmission nulle. Cependant, on peut illuminer ce milieu Kerr par des
impulsions courtes, qui vont induire une biréfringence transitoire. La transmission du
systeme devient non nulle pendant un temps déterminé par le temps de relaxation de l'effet
Kerr et par la durée de l'impulsion excitatrice. Ce systeme est donc une porte optique rapide
qui peut servir a sélectionner les photons peu diffusés et faire ainsi de l'imagerie. Cette
technique a l'avantage de permettre théoriquement la construction d'images bi-
dimensionnelles sans échantillonnage point-par-point. Les inconvénients sont que la
résolution temporelle reste de l'ordre de la picoseconde (pour des milieux Kerr a forte non
linéarité (CS»2)), qu'il n'y a pas de sélectivité angulaire et que les pertes dans la porte sont

importantes (autour de 90%).

La figure IV.9 donne un schéma simplifi€¢ de cette technique. Comme pour le systeéme
basé€ sur la caméra a balayage de fente (section IV.5.1), le laser doit fournir des impulsions de
durée inférieure a la résolution temporelle désirée. Le faisceau émis par le laser est séparé en
deux par la lame séparatrice LS. Une voie sert de pompe de la cellule Kerr pour la faire
fonctionner en porte rapide. L’autre voie agit en tant que sonde du milieu diffusant. Le
signal qui traverse ce milieu est focalisé sur la cellule Kerr, qui est placée entre deux
polariseurs croisés Py et P». La partie du signal qui arrive dans la cellule en méme temps que
I’impulsion de pompe voit une biréfringence induite. Sa polarisation va €tre modifiée et est
analysée par le deuxiéme polariseur Py. Le restant du signal ne voit pas de biréfringence et ne

traverse donc pas ce deuxieme polariseur. La caméra CCD détecte le signal ainsi tronqué.

Laser GSH
P Sonde LS
Pompe
Py
Cellule CcCD
Kerr
Milieu L
diffusant Ordinateur

Figure IV.9. Schéma simplifié de [ utilisation d’ une porte Kerr pour réaliser de
Uimagerie en milieu diffusant. GSH : générateur du second harmonique ;
LS : lame séparatrice ; L : lentille convergente ; Py, Py : polariseurs croisés ;
CCD : caméra CCD.
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L'équipe d'Alfano au City College de New York travaille depuis plusieurs années a
appliquer cette porte a l'imagerie en milieu diffusant. Ils utilisent un laser de Nd:verre
verrouillé en phase émettant des impulsions de 8 ps & 1054 nm. En général, les impulsions a
1054 nm servent de pompe de la cellule de Kerr tandis que leur second harmonique sert de
sonde du milieu diffusant [7,19]. En utilisant cette technique, ils ont fait I'image d'une mire a
travers 4 mm de poitrine de poulet avec une résolution spatiale de 400 um [19], a travers
3,5 mm de poitrine humaine avec une résolution de 100 um [7] et & travers I’équivalent de
21,7 longueurs de diffusion d'une solution de sphéres de polystyréne avec une résolution de
100 pm [7]. Enfin, dans les expériences utilisant un filtre spatial de Fourier ainsi qu'une porte
Kerr et dans lesquelles la pompe se trouve €tre a 527 nm et la sonde a 1054 nm, ils ont réussi

a résoudre une mire de 250 pm dans 23 libres parcours moyens de transport de solution

Intralipide [20].

IV.5.5. L'amplification Raman

La diffusion Raman se produit par l'interaction de la lumiére avec les modes
vibrationnels des molécules. Pour la diffusion Raman Stokes, les molécules sont excitées a
des niveaux virtuels par un photon de fréquence @ et se désexcitent rapidement a des niveaux
vibrationnels avec 1'émission d'un photon 2 la fréquence Stokes @,, o w, < w. L'efficacité
de ce processus est faible quand il se produit spontanément mais peut étre grande si la
diffusion Raman est stimulée par la présence de photons de fréquence w,. La diffusion

Raman stimulée se traduit alors par une amplification des photons de fréquence ., que I'on

appelle amplification Raman.

L'équipe de Reihtjes a Washington, D.C. utilise I'amplification Raman pour obtenir une
porte ultrarapide amplificatrice qu'ils appliquent a l'imagerie en milieu diffusant [21-23] (voir
la figure IV.10). 1Is pompent d'abord une cellule Raman agissant en générateur d'impulsions
Stokes. Apres pré-amplification, les impulsions Stokes servent ensuite de sonde du milieu
diffusant, MD, et sont amplifiées a la sortie du milieu dans un amplificateur Raman pompé
par une partie de 'énergie des impulsions utilisées pour pomper le générateur. La durée de
I'amplification est égale a la durée de la pompe, qui peut &tre femtoseconde. On remarque
plusieurs avantages: une amplification intrinséque de 1'image, la possibilité de faire l'imagerie
en temps réel, une résolution temporelle limitée par la durée de la pompe et la possibilité de
faire la détection 2 des longueurs d'ondes autres que celle du laser de pompe. En revanche,
cette technique nécessite I'utilisation de lasers de puissance et ne donne pas de sélectivité

angulaire.
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Figure IV.10. Schéma typique de ['utilisation de [’amplification Raman pour
réaliser de I’imagerie en milieu diffusant.
GSH : générateur du second harmonique ; MD : milieu diffusant ;
L : lentille convergente.

Le laser de pompe utilisé était un laser Nd:YAG doublé en fréquence. Ce laser
produisait des impulsions & 532 nm de 30 ps et de 8 mJ a un taux de répétition de 5 Hz. Ces
chercheurs ont ainsi imagé une mire de 315 pm dans 33 libres parcours moyens de créme
non-laitiere [21] et dans 28 longueurs de diffusion de solution de sphéres de polystyréne [23].
De plus, ils ont imagé une mire de 125 wm dans 24 libres parcours moyens de créme non-
laitiere [23].

IV.5.6. La corrélation croisée par génération du second harmonique

Une derniére méthode de temps de vol utilisée est la corrélation croisée par génération
du second harmonique. Un schéma simplifié de ce genre d'expérience se trouve sur la
figure IV.11. Le faisceau laser est divisé en deux voies, une pour sonder le milieu diffusant,
MD, et l'autre pour pomper le cristal non linéaire, C, dans lequel on fait de la génération du
second harmonique. Le faisceau qui traverse le milieu diffusant est coincidant dans ce cristal
avec la voie pompe et on détecte un signal a la fréquence double du laser sur la bissectrice de
l'angle entre les voies pompe et sonde. Cette technique a une résolution temporelle égale a la
durée de l'impulsion pompe. De plus, il y a une sélection angulaire qui se fait naturellement
par l'accord de phase et qui élimine une grande partie des photons fortement diffusés. Les
inconvénients principaux sont qu'elle nécessite un échantillonnage point-par-point et que

l'amplification intrinséque du signal est limitée a deux en énergie.
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Figure IV.11. Schéma typique de ['utilisation de la corrélation croisée par
génération du second harmonique pour I'imagerie en milieu diffusant.
MD : milieu diffusant ; L : lentille convergente ; C : cristal non linéaire ;

@ : faisceau de pompe ; 2@: second harmonique.

L'équipe d'Alfano a utilisé des impulsions de 100 fs & 620 nm avec une puissance
moyenne de 5 mW et 4 un taux de répétition de 82 MHz émises par un laser a colorant et
amplifiées a4 5 mW de puissance moyenne a un taux de répétition de 6,5 kHz. IIs ont ainsi
réussi a détecter une mire de 1 mm dans une épaisseur de solution de microsphéres de latex

équivalente a 28 longueurs de diffusion [24] ainsi qu'une mire de 1,8 mm dans 6,5 mm de

poitrine de poulet [25].

Apres cette présentation des principales méthodes déja utilisées pour l'imagerie en
milieu diffusant, nous allons décrire maintenant une nouvelle technique que nous avons

développée dans le laboratoire. Elle est basée sur I'amplification paramétrique optique.

IV.6. L'amplificateur paramétrique optique a la dégénérescence

IV.6.1. Amplification paramétrique pour l'imagerie

Une porte ultrarapide amplificatrice est intéressante pour faire de 1'imagerie en milieu

diffusant puisqu’elle permet I’amplification sélective des photons ayant traversé le milieu
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diffusant selon leur temps de vol dans le milieu. Puisque les photons qui ont été peu diffusés
ou pas du tout diffusés suivent un chemin plus direct que les photons fortement diffusés en
traversant le milieu, leur temps de vol est plus court. Avec une porte ultrarapide
amplificatrice, on peut donc sélectionner et amplifier ces photons peu diffusés (quasi-directs)

ou pas du tout diffusés (directs).

On rappelle que la détection sélective des photons directs traversant un milieu permet
de reconstruire l'image du milieu avec une trés bonne résolution spatiale. Par contre, on sait
que la probabilité qu'un rayon reste direct aprés avoir traversé plus de quelques millimétres de
tissu est tres faible, voire négligeable. 1l est alors nécessaire d'utiliser les rayons quasi-directs,
qui ont été faiblement diffusés en traversant le milieu, pour construire I'image du milieu avec
une résolution limitée par la déviation de ces rayons par rapport 2 la trajectoire des rayons

directs (voir la figure IV.5).

Nous proposons d'utiliser I'amplification paramétrique pour créer une porte ultrarapide
amplificatrice avec application en imagerie en milieu diffusant. Un signal qui a traversé un
milieu diffusant peut étre mélangé avec une impulsion pompe dans un cristal non linéaire tel
le BBO. La partie du signal qui se trouve coincidente spatialement et temporellement avec
I'impulsion de pompe est alors amplifiée paramétriquement avec un gain qui peut dépasser
104 pour des signaux trés faibles. De cette maniére, on peut espérer extraire un signal
initialement noyé dans un bruit de fond de photons fortement diffusés. Une telle porte
construite a partir d'un APO est ultrarapide car la durée des impulsions de pompe est
subpicoseconde et donc 'amplification a lieu pendant moins d'une picoseconde et elle est

amplificatrice a cause des forts gains intrinseques a I'APO.

Le schéma de la figure IV.12 présente ce principe: la pompe amplifie préférentiellement
la petite partie du signal qui arrive dans le cristal en méme temps qu'elle. Tout de méme, la
quantité de photons qui se trouvent dans la queue du signal diffusé peut toujours excéder la
quantité dans la partie amplifiée, malgré une importante amplification de ceux-ci. Prenons
par exemple un signal ayant traversé 20 libres parcours moyens d’un milieu biologique ayant
une anisotropie de seulement 0,8. Le coefficient de transport est alors de 1’ordre de 4/1, ou [
est la longueur du milieu. On peut estimer trés grossiérement qu’environ e4 (ou 2%) des
photons incidents sur le milieu biologique arriveront a traverser le milieu malgré la diffusion.
Le nombre de photons directs est donné par e-20. Ceci veut dire qu’avant amplification le
rapport du nombre de photons directs au nombre de photons diffusés doit étre de I’ordre de
e!6 =101 Une amplification de 104 donnerait alors un rapport signal 2 bruit de seulement
10-3. 1l faudrait donc soit qu’il y ait une amplification plus grande, soit que I’on mette en
place un filtrage des photons diffusés, soit que I’on utilise des photons légérement diffusés

mais beaucoup plus nombreux que les photons directs.
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Figure IV .12. Amplification paramétrique pour réaliser une porte ultrarapide
amplificatrice : la pompe amplifie préférentiellement la partie du signal qui
arrive dans le cristal en méme temps qu’elle.

IV.6.2. L'amplificateur paramétrique a la dégénérescence

Pour tester notre proposition, nous avons décidé de construire une porte ultrarapide
amplificatrice basée sur I'amplification paramétrique a la dégénérescence [31-35]; autrement
dit des impulsions & 390 nm agissent en qualité de pompe pour amplifier des impulsions a
780 nm. Le choix de la dégénérescence avait deux origines: la simplicit¢ du montage et

l'intérét pour l'imagerie médicale d'avoir un signal dans le proche infrarouge.

Le montage expérimental de cet APO se trouve sur la figure IV.13. Les impulsions a
780 nm émises par la chaine laser de saphir dopé au titane servent a pomper un cristal
doubleur (de fréquence) pour produire des impulsions a 390 nm. Ce cristal de BBO, 3 mmde
long et taillé pour la génération du second harmonique (type I) a 780 nm, est identique a celui
utilis€ pour ' APO a deux étages et décrit dans la section I11.6.1. Les impulsions a 780 nm ont
une énergie avant doublége d'environ 1,5 mJ a un taux de répétition de 20 Hz tandis que les
impulsions doublées en fréquence a 390 nm ont une énergie de 300 ptJ. Les impulsions a
390 nm sont séparées du restant des impulsions a 780 nm par le miroir dichroique DMj qui
réfléchit & 390 nm et transmet a 780 nm. Les deux voies correspondent donc a une voie
sonde et a une voie pompe: les impulsions & 780 nm servent a sonder le milieu diffusant et

les impulsions & 390 nm servent a pomper 'amplificateur paramétrique.

Chapitre IV - 208 -



780 nm
1,5mlJ
20 Hz

BBO
APO
390 nm P
780 nm
PD F

Figure IV.13. Montage expérimental de I’amplificateur paramétrique utilisé pour réaliser de
l'imagerie en milieu diffusant.
BBO GSH : cristal de BBO utilisé en générateur du second harmonique;
DM, DM: miroirs dichroiques ; D : diaphragme ; L, Ly Lj: lentilles convergentes ;
MD : milieu diffusant ; BBO APO : cristal de BBO utilisé en amplificateur paramétrique ;
P : prisme ; F : filtre (RG570) ; PD : photodiode.

Le milieu diffusant, MD, est placé dans un systéme afocal, 1égérement avant le point
focal. L'afocal est constitué de deux lentilles convergentes, L et Ly, d'une longueur focale de
75 mm séparées de 150 mm. Le faisceau & 780 nm est limité spatialement par un diaphragme
avant l'afocal. L’énergie des impulsions sondes est alors de 100 pJ et la taille du faisceau
dans le milieu diffusant est d'environ 80 pm, vérifiée a 1’aide d’un analyseur de profil qui

montre de plus une bonne qualité de faisceau.

Apres passage dans le milieu diffusant, le signal a 780 nm est recombiné avec la pompe
a 390 nm par le miroir dichroique DMj. En ajustant la ligne 2 retard sur la voie pompe afin
de superposer temporellement les deux impulsions, on amplifie le signal dans un cristal de
BBO orienté pour l'amplification paramétrique a la dégénérescence. Ce cristal est identique
au cristal doubleur: sa longueur est de 3 mm et il est taillé pour la génération du second
harmonique (type I) 2 780 nm. Une lentille convergente, L3, d'une longueur focale de 50 mm
placée 15 cm avant le cristal de I'APO sert a 1égérement focaliser les faisceaux dans ce cristal
pour augmenter l'efficacité du mélange a trois ondes. Un prisme et un filtre (RG570) servent

a éliminer le restant de pompe pour détecter uniquement le signal a2 780 nm. Cette détection
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s’effectue avec une photodiode en silice associée a un oscilloscope Tektronix TDS 640. Cet
oscilloscope permet un moyennage du signal (typiquement 200 coups ont été moyennés) ainsi
qu'un déclenchement limité a une fenétre étroite d'énergies des impulsions émises par la
chaine laser titane-saphir. De cette maniére, les résultats sont moins sensibles aux instabilités

des impulsions a 780 nm.

Le milieu diffusant utilisé est une solution de microsphéres de latex dans de l'eau
fournie par la compagnie DOW France (référence de la solution: DL465). Comme nous
avons expliqué dans la section IV.3, I'avantage d'utiliser une telle solution pour simuler les
propriétés optiques des tissus est que l'on peut connaitre les parameétres de diffusion a partir
de la théorie de Mie. De plus, on peut facilement ajuster ces parametres en modifiant la
concentration de la solution. Les microspheres dans notre solution ont un rayon
a = 100 nm. L'indice des microspheres de latex est 1,59 et l'indice de l'eau est 1,33. La
section efficace de diffusion pour un faisceau incident a 780 nm, calculée par le logiciel décrit
dans l'annexe B, est donc 1,3 x 10-11 ¢cm2. Ta densité des microspheres dans la solution est
de 1,57 x 1012 cm3 (la solution originale était diluée a 1/70), ce qui donne une longueur de
diffusion [, de 0,5mm (4, = 2mm™). Cette solution est placée dans une cuve de
10 x 10 x 40 mm3. L'épaisseur de milieu traversée est de 10 mm; elle est donc équivalente &

20 libres parcours moyens de diffusion.

1V.6.3. Résultats

Nous avons d'abord testé les limites du systeme d'APO a la dégénérescence en utilisant
des filtres de densité neutre a la place du milieu diffusant. Puisque nous avons ouvert le
diaphragme avant I’afocal, 1’énergie des impulsions €tait de 1 mJ pour cette expérience. Nous
avons pu détecter, avec un rapport signal a bruit de 1,3, un signal ayant traversé une densité
optique de 9. En calibrant le détecteur, nous avons trouvé que ceci était équivalent a
l'injection d'une impulsion de 1 pJ dans I'APO avec un gain résultant de plus de 104. La
figure IV.14 donne le gain de 'APO en fonction de 1'énergie d'entrée du signal. On voit que
le gain est petit pour de grands signaux mais devient rapidement important pour de petits

signaux. Empiriquement, cette dépendance prend la forme :

IV.12)

. 1
Gain e« —,
VL
ou I_est l'intensité d'entrée du signal. On comprend cette dépendance en se rappelant que

I'amplification paramétrique est un processus de mélange 2 trois ondes: il y a un transfert
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d'énergie qui a lieu entre trois ondes, et non pas uniquement d'une onde vers une autre. Dans
notre cas, cela veut dire qu'en méme temps que la génération de différences de fréquence, ol
un photon a 390 nm se "coupe" en deux pour créer deux photons a 780 nm, on observe
également la génération du second harmonique, ot deux photons 4 780 nm se combinent pour
créer un photon a 390 nm. La dominance d'un processus sur l'autre dépend des intensités
relatives des ondes. Ainsi, a fort signal, le gain de I'APO est limité par la génération du
second harmonique a 780 nm. Cette génération du second harmonique étant tres faible a

faible signal, le gain de I'APO peut alors devenir trés important.
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Figure IV.14. Le gain de I’amplificateur paramétrique en fonction de
I’énergie d’entrée du signal.

Le gain de I'APO était également limité par des effets de dispersion de vitesse de
groupe et d'écart des vitesses de groupe. La dispersion de vitesse de groupe a comme
conséquence 1'allongement temporel des impulsions, ce qui diminue leur puissance créte et,
par suite, l'efficacité de 1'amplification paramétrique. Son influence néfaste a été minimisée
en ajustant la séparation entre les réseaux du compresseur dans la chaine laser (voir la
section 1.5.2.2). De cette maniere, nous avons pu précompenser la dispersion de vitesse de

groupe qui a lieu dans les cristaux de BBO.

L'écart des vitesses de groupe d'un signal 2 780 nm et d’une pompe a 390 nm dans un
cristal de BBO pour un accord de phase de type I est de 1'ordre de 200 fs/mm (voir la
figure I111.29). Cet écart important a comme effet de séparer temporellement les impulsions,
limitant le transfert d'énergie de la pompe au signal. La ligne a retard sur la voie pompe (voir
la figure IV.13) aide a optimiser le recouvrement temporel des impulsions compte tenu de cet
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écart. Nous précisons que cet écart important est un résultat direct du choix d'une pompe a
390 nm et d'un signal & 780 nm. D'autres choix de longueurs d'onde auraient pu mener a un
écart beaucoup moins important. Ceci dit, le choix de la longueur d'onde de la pompe est
idéal pour l'imagerie en milieu biologique puisqu'elle se trouve dans "la fenétre

thérapeutique".

Nous avons par la suite cherché a détecter un signal a travers la solution de latex décrite
dans la section IV.6.2. Nous rappelons que cette solution est équivalente a 20 libres parcours
moyens de diffusion pour un signal 2 780 nm et représente les limites actuelles de détection
de notre APO. Nous avons mesuré le signal en fonction du délai introduit entre les
impulsions pompe et sonde. Cette “pseudo-corrélation” se trouve sur la figure IV.15. Il est
important de noter qu'elle ne ressemble pas au signal prévu, qui comporte des photons directs
suivi d'une grande bosse de photons quasi-directs et diffus (voir la figure IV.2). En fait, elle a
une largeur a mi-hauteur de seulement 450 fs. On conclut alors que les photons détectés
étaient en trés grande partie des photons directs. Les photons diffusés qui devaient étre
toujours plus nombreux que les photons directs amplifiés (voir la section IV.6.‘1) ont été
éliminés en grande partie par un filtrage spatial passif: le chemin optique important entre le
milieu diffusant et I’APO fait en sorte que tout rayon qui sort du milieu sous un angle méme

légerement hors de I’axe n’arrive ensuite pas dans le cristal et est perdu pour le systéme de

détection.
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Figure IV.15. “Pseudo-corrélation” : le signal amplifié en fonction
du délai introduit entre les impulsions pompe et sonde.
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Le fait que I'APO ne détecte que les photons directs explique le fait qu'on soit limité a
20 libres parcours moyens de solution de latex. Considérons une impulsion incidente dans le
milieu diffusant avec une énergie de 100 puJ. Sa partie non-diffusée subit une atténuation
équivalente a une densité optique de 8,7; elle a donc une énergie de sortie de 1'ordre de
0,2 pJ. On remarque que ces limites de 1'APO pour la détection de photons directs a travers la

solution de latex correspondent bien aux limites déterminées en utilisant les densités optiques.

Le fait que notre APO ne détecte pas les photons fortement diffusés par la solution de
latex est un grand avantage puisque ces photons ne contribuent pas au bruit de détection du
systéme. En fait, le bruit est presque entiérement di a la fluorescence paramétrique qui est
produite dans le cristal de BBO méme sans signal incident. Le bruit des photons fortement
diffusés a été largement éliminé par le filtrage spatial passif du long chemin optique entre le
milieu diffusant et I’ APO.

Malheureusement, la sélectivité angulaire de notre APO semble Etre si importante que
méme les photons quasi-directs, qui devraient pourtant pouvoir arriver dans le cristal, ne sont
pas amplifiés. Cette sélectivité d’amplification se comprend en considérant la sélectivité
angulaire de I'APO: la probabilité est petite pour qu'un rayon diffusé puisse arriver dans le
cristal de BBO avec exactement le bon angle pour obtenir l'accord de phase colinéaire.
Méme si la détection de photons purement directs est idéale pour avoir une bonne résolution
spatiale, elle n'est pas trés utile pour l'imagerie des milieux biologiques. En fait, 20 libres
parcours moyens de diffusion correspond a seulement 2 mm de tissu au maximum. On est
donc obligé de chercher a détecter les photons quasi-directs en sacrifiant la résolution

spatiale. Pour ceci, il sera alors nécessaire de réduire la sélectivité angulaire de notre APO.

Nous avons construit point-par-point une image uni-dimensionnelle d'une mire cachée
derriere la solution de latex. Cette image se trouve sur la figure IV.16. On voit que la mire a
été détectée avec un rapport signal a bruit de 4 et une résolution spatiale de I'ordre de 100 pm.
Puisque la détection était limitée aux seuls photons directs qui ont une trajectoire directe,
cette résolution spatiale devrait €tre déterminée uniquement par les dimensions du faisceau

sonde sur la mire, qui est de I'ordre de 80 um, comme précédemment contrdlé.
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Figure IV.16. Image d’ une mire cachée derriére 20 libres parcours
moyens de diffusion d’ une solution de latex.

IV.7. Conclusions et perspectives

Nous avons démontré qu'un APO fonctionnant & la dégénérescence peut se comporter
comme une porte optique ultrarapide amplificatrice. Une telle porte peut servir a extraire un
faible signal noyé dans un bruit et peut étre utilisée pour faire de l'imagerie en milieu
diffusant. Actuellement, nous avons su faire une image a travers 20 libres parcours moyens
de milieu diffusant, I'équivalent de quelques millimetres de tissu biologique, avec une

résolution spatiale de I’ordre de 100 pm.

Nous avons vu que seuls les photons directs ont été détectés, ce qui explique le fait que
la technique soit limitée en ce moment a seulement 20 libres parcours moyens de diffusion.
En fait, on peut s'attendre a ce que seulement 1 photon sur 500 millions incidents sur un
milieu diffusant reste direct aprés un tel parcours. En méme temps, il faut se rappeler qu'une
distance de 20 libres parcours moyens de diffusion correspond a moins de deux millimetres

de tissu mou pour un signal de longueur d'onde située dans la fenétre thérapeutique.

Pour améliorer cette méthode, il y a deux paramétres a optimiser. D'une part, il faudra
chercher & détecter les photons qui ont été 1€gérement diffusés en traversant le milieu, ceux
que l'on appelle les photons quasi-directs. D'autre part, il faudra essayer de minimiser le bruit

de fluorescence paramétrique qui géne la détection.
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Pour atteindre le premier objectif, il faudra diminuer la sélectivit€ angulaire du syst€me.
Quelques possibilités pourraient étre: diminuer le chemin optique entre le milieu diffusant et
I'APO; améliorer la collimation des rayons a l'entrée de I'APO; et remplacer le BBO dans
I'APO par un cristal non linéaire présentant une plus grande acceptance angulaire.
Néanmoins, il ne faut pas trop augmenter 1’acceptance angulaire du syst¢me pour ne pas étre
géné par les photons fortement diffusés qui sont en trés grand nombre et peuvent noyer le
signal. Nous avons fait un essai avec un objectif de microscope a la sortie du milieu diffusant
au lieu de la deuxieéme lentille de 1'afocal, 1'idée étant justement d'augmenter 1'acceptance
angulaire. Malheureusement, l'objectif de microscope recueillait tous les rayons, directs,
quasi-directs et fortement diffusés. Meéme sans €tre amplifié dans I'APO, le signal
correspondant aux rayons fortement diffusés était tellement important qu'il noyait le signal
intéressant des rayons directs et quasi-directs. Le filtrage passif du long chemin optique que
’on a trouvé avantageux auparavant ne fonctionnait donc plus. 1l y a donc un compromis a

trouver pour augmenter le signal sans trop augmenter le bruit.

Pour atteindre le deuxieme objectif qui vise a diminuer le bruit de fluorescence
paramétrique, on pourrait faire un filtrage spectral plus étroit aprés I'APO. Un tel filtrage
éliminerait toute la fluorescence paramétrique sauf la partie engendrée exactement sur l'axe et
donc répondant & l'accord de phase colinéaire. L’importance d’un tel filtrage est accentuée
par le fait qu’actuellement la fluorescence paramétrique représente la limitation fondamentale
a la détection. Nous pouvons néanmoins noter que le montage actuel utilisant un prisme et
une distance importante entre le cristal et le détecteur introduit I’équivalent d’un filtrage

spectral.

Lorsque 1’on réussira a détecter les photons quasi-directs avec 'APO, il sera nécessaire
de prendre soin au placement de la mire par rapport au milieu diffusant. Dans nos
expériences, nous 1'avons placée derriere la cuve de solution de latex par simple facilité. Ceci
n'est pas conforme a une situation réaliste pour la construction d'une image avec les rayons
quasi-directs. En fait, pour ce cas, les diffusions qu'ont subies les rayons génent peu la
détection de la mire puisqu'elles se sont produites avant d’avoir traversé la mire. Méme des
rayons fortement diffusés pourraient servir a faire un genre d'ombre de la mire. Il faudra donc
placer la mire dans la cuve, & peu prés a mi-chemin. Ceci dit, la disposition de la mire avant
ou apres ou dans la cuve ne change en rien la détection des rayons directs, ce qui est le cas

des expériences que nous avons faites.

A l'avenir, 'automatisation et l'informatisation du syst¢me seront désirables afin de
permettre la construction d'une image en deux dimensions. Actuellement, cette construction
doit se faire manuellement point-par-point, ce qui n'est pas pratique. Ceci dit, il est

théoriquement possible de faire une image a deux dimensions sans échantillonnage point-par-
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point. Pour ce faire, il faudrait éclairer tout le milieu diffusant et en faire l'image dans un
cristal non linéaire de taille suffisante. Ensuite, il serait nécessaire de faire I'image du cristal
non linéaire sur une caméra CCD. Un tel systéme serait actuellement difficile 2 mettre en
oeuvre, compte tenu de 1'état de l'art de la méthode, mais présente une étape importante a
franchir afin de faire de cette technique un syst¢me d'imagerie en milieu biologique

intéressant.

L'étape ultime suivant l'imagerie en deux dimensions est celle de 1'imagerie en trois
dimensions, autrement dit la détection de la profondeur d'un objet dans un milieu diffusant.
La facon la plus simple a concevoir pour ce faire serait de faire deux balayages de 1'objet avec
le faisceau incident légérement incliné au deuxiéme balayage. L'informatisation du cumul de
données permettrait ensuite de corréler les résultats des deux balayages et en tirer la
profondeur des objets présents dans le milieu diffusant. Une deuxiéme fagon, mais beaucoup
plus difficile & réaliser, serait la détection en réflexion au lieu d'en transmission. Un objet
plus réfléchissant que le milieu diffusant qui l'entoure pourrait étre détecté et sa profondeur
serait déterminée par le temps de vol des photons dans le milieu diffusant. Les deux grands
désavantages de la détection en réflexion sont la faible probabilité qu'un rayon soit réfléchi
parfaitement sur l'axe et la nécessité que les rayons traversent deux fois le milieu diffusant.

Par contre, la diffusion vers l'arriere est plus faible d'ot moins de bruit.

Actuellement, la méthode de l'amplification paramétrique pour faire de l'imagerie en
milieu diffusant n'a pas atteint les performances des autres méthodes (voir le tableau IV.2).
Tout de mé&me, 1'idée est nouvelle et il reste encore beaucoup de travail a faire afin de la
pousser a ses limites. C'est une méthode qui présente de forts avantages : il y a une
importante amplification intrinséque du signal; la résolution temporelle est seulement limitée
par la durée de I'impulsion de pompe; et il y a une bonne sélection angulaire qui élimine les

photons fortement diffusés du systeme de détection.
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L'essentiel du travail présenté dans ce mémoire a été consacré a I'étude de 1’amplification
paramétrique en régime femtoseconde et a son application au développement de sources
femtosecondes accordables dans le visible. Nous avons également débuté des travaux sur

’utilisation d’effets paramétriques pour réaliser de I’imagerie en milieu diffusant.

Pour ce faire, nous avons construit une chafne laser femtoseconde utilisant comme milieu
a gain un cristal de saphir dopé€ au titane. Les modes de l'oscillateur ont été verrouillés en phase
par la méthode passive de blocage de modes par la lentille de Kerr. Nous avons produit des
impulsions de 1 nJ et de durée inférieure a 100 fs autour de 780 nm. Un systéme
d'amplification d'impulsions & dérive de fréquence a permis par la suite d'amplifier ces
impulsions ultrabréves a des énergies de plus de 1 mJ a un taux de répétition de 20 Hz. Les
puissances crétes importantes, de plus de 10 GW, nous ont permis d'envisager des études sur
I'amplification paramétrique en régime femtoseconde et vont permettre a d’autres chercheurs du
laboratoire d’utiliser cette source pour mener a bien leurs expériences en optique non linéaire

femtoseconde.

Dans le cadre des études de sources cohérentes femtosecondes largement accordables,
nous nous sommes arrétés un moment sur la génération d'un continuum de lumiere blanche.
Nous nous sommes concentrés, en particulier, sur 1'émission conique qui I'accompagne. Cette
émission conique se manifeste comme "un arc-en-ciel circulaire” ou les hautes fréquences
entourent les basses fréquences. Nous avons analysé nos observations dans le contexte de
théories présentées par d'autres chercheurs s’appuyant sur l'effet Raman, le mélange & quatre
ondes ou l'effet Cerenkov. Aucune théorie n'a permis de décrire complétement 1'émission

conique observée.

Nous avons ensuite cherché & réaliser une source cohérente femtoseconde largement
accordable en longueur d’onde sans utiliser le continuum spectral. Nous avons donc réalisé un
amplificateur paramétrique optique (APO) a deux étages basé sur le cristal non linéaire de BBO
délivrant des impulsions subpicosecondes de plus de 4 puJ et accordables de 470 nm a
700 nm. Nous avons vu que des impulsions plus énergétiques pourraient étre produites au
détriment de leur durée. Nous avons constaté que les problémes de dispersion de vitesse de
groupe et d'écart des vitesses de groupe deviennent extrémement critiques en régime
femtoseconde. La dispersion de vitesse de groupe est responsable d'un étirement temporel des
impulsions mais a pu étre, en partie, précompensée en ajoutant une dispersion négative aux
impulsions émises par la chalne laser. L'écart des vitesses de groupe limite le gain que peut
fournir la pompe en traversant un cristal non linéaire en décalant la pompe par rapport au signal.
Il est donc préférable d'utiliser plusieurs cristaux courts séparés de lignes a retard pour
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compenser cet €cart des vitesses de groupe. Notre APO a deux étages, dont le premier étage
comprend deux passages, répond a ce besoin. Nous avons par la suite comparé les
performances de cet APO a deux étages a celles d’un montage d'amplification paramétrique
d'un continuum de lumiére blanche. Cette deuxieme source nous a permis de réaliser plus
facilement des impulsions plus courtes (de 1'ordre de 200 fs) mais avec des énergies plus
faibles (environ 1 pJ). La stabilité de ces impulsions est également moins bonne et leurs

profils spatiaux sont moins beaux.

Enfin, nous avons construit un APQO basé sur le cristal non linéaire de BBO et utilisé a la
dégénérescence dans le but de son application a l'imagerie en milieu diffusant. Nous avons
profité de ses propriétés de porte ultrarapide amplificatrice afin de sélectionner et amplifier
préférentiellement un signal noyé dans un bruit de fond. Cet APO nous a permis de réaliser une
amplification a faible signal supérieure & 104. Nous avons réalisé de premiers essais de
détection d'objets dans un milieu diffusant et avons réussi & construire 1'image d'une mire dans
20 libres parcours moyens d'une solution aqueuse de microspheres de latex avec une résolution
de l'ordre de 100 pm. L'utilisation d’un APO a la dégénérescence est donc une méthode
prometteuse pour faire de l'imagerie en milieu diffusant. Il reste tout de méme un certain
nombre d'étapes a franchir avant de pouvoir l'utiliser comme méthode sensible et fiable
d'imagerie médicale. Parmi ces étapes nous pourrions citer la détection d'objets a travers des
épaisseurs importantes de tissu et la détection de la profondeur de I'objet, autrement dit la

localisation exacte de l'objet dans le milieu diffusant.
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On a vu dans la section 3.3.2 qu'il existe une polarisation du troisi¢me ordre:

B.. (1) = Y 3 3
mnp jkl
De fagon générale, ¥ est beaucoup plus petit que ¥'”. Donc, les processus du deuxi®me
ordre vont dominer ceux du troisieéme ordre et on n'observera ces derniers que si les champs

incidents ont des intensités tres élevées.

1l existe par contre un cas important oll x(z) doit &tre nul et les processus non-linéaires
du troisi¢éme ordre vont apparaitre, celui ot le milieu est centrosymétrique (voir sec 4.4.2).

On appelle un tel milieu ou les processus du troisieme ordre sont importants un milieu de
Kerr.

De fagon semblable au mélange a trois ondes, il existe des processus du troisiéme ordre
tels que le triplage de fréquence et la génération de sommes et de différences de fréquences
des trois ondes incidentes (différentes ou dégénérées). Le processus du troisieéme ordre qui
nous intéresse plus particulierement est celui de 1'effet Kerr optique parce qu'il est responsable
de l'automodulation de phase et de 1'autofocalisation. C'est un processus dégénéré ou l'on
produit la différence de fréquence de deux des ondes et ol I'on fait la somme avec la
troisiéme, donc

Wy, =O— O+ @
= .

L'onde produite a la méme fréquence que 'onde incidente. La polarisation du troisi¢me ordre

s'écrit alors, pour un milieu isotrope,
~ - 2 ~
P3(a),t)=6eox(3)|E(a),t)‘ E(w,1)
et la polarisation totale

B, = go( 2D 46 x(3>|E(w,t)|2jE(a>,t).

L'effet Kerr se manifeste alors comme un changement incrémental de la susceptibilité

linéaire;:
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Ay = 6}((3), EIZ

=12nx %1,

-2
E| /211 est I'intensité du laser et 77 =+/H, /€,n* est l'impédance du milieu. Puisque

ou I=

nt=1+ X, le changement correspondant dans I'indice de réfraction n est An = A%n. Donc,

n

=ny I,
N 6 . - Pl . - ’ - LR B4 . .
ol ny = °n )((3) est I'indice de réfraction non-linéaire du milieu. On retrouve ainsi la formule

connue de l'effet Kerr optique ou l'indice de réfraction du milieu est une fonction de l'intensité

de la lumiére:

n(I)=n+n,l.
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Pour le développement de cette théorie, on peut se référer a Principles of Optics de
Born et Wolf. Dans la suite, on ne présente que les équations qui ménent au calcul de la

section efficace de diffusion de microsphéres de latex en solution.

L'équation de la section efficace de diffusion o, est une somme infinie qui converge

rapidement et peut donc étre tronquée apres quelques termes. Notre logiciel fait une itération
de 1 a10. Ainsi,

2

o, = Z( )" L(+1) [B, + "B

g 275 n

10
= -2—7'; 9{;(—1‘)’“ L(I+1)[B, +"B],

est la longueur d'onde dans la solution aqueuse avec n,, l'indice de

eau

réfraction de l'eau; R désigne la partie réelle; et “B, et "B, sont des coefficients définis par:

ou A, =A,/n

TN T ) 280 vilha) - £7(q) wilhg)

20+1 n l//,(q I(AQ) l/’1(‘1) Wl(ﬁq)
L+ 1) /8 (q) vilhg) - §(a) wilfa)

B w2+ 1 Ay(q) wlhg) - 1)( q) vi(Aq)

J+1
mB[ — l[+

On définit deux quantités sans dimension: A = n,,_/n,, le rapport de l'indice de réfraction

du latex et l'indice de réfraction de 'eau, et ¢ = 2mwa/A, o a est le rayon de la sphére. Le
prime signifie la dérivée. Les fonctions y, et ¢ sont définies:

T
vi(x) = 5 I, )
et:
{O(x) = 1/ﬂ HY, (x)
2 I+E
= l/’1(") - ilz(x) s
ou:

1) = = [N,

et J/ (%), Nz (x) et Hz(l)l (x) sont des fonctions Bessel, Neumann et Hankel d'ordre [
+ +— +=

respectivement.
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Sujet : Amplification paramétrique en régime femtoseconde. Application au développement de

sources femtosecondes accordables dans le visible et a 1'imagerie en milieu diffusant.

Résumé

Les travaux présentés dans ce mémoire concernent I'étude de 'amplification paramétrique
en régime femtoseconde. lls visent surtout son application au développement de sources
femtosecondes accordables dans le visible. Ils touchent également a l'utilisation d'un
amplificateur paramétrique optique en tant que porte ultrarapide amplificatrice pour réaliser de
I'imagerie en milieu diffusant.

Lors de cette étude, nous avons construit une chaine laser femtoseconde basée sur des
cristaux de saphir dopé au titane. Cette chalne produisait des impulsions a 780 nm d'une
centaine de femtosecondes de durée et de plus de 1 mJ d'énergie a un taux de répétition de
20 Hz. Les puissances crétes ainsi engendrées, de 1'ordre de 10 GW, étaient suffisantes pour
créer des effets non linéaires importants.

Nous avons effectué des études sur 1'émission conique qui accompagne la génération
d'un continuum de lumiere blanche lors de la focalisation d'impulsions femtosecondes dans un
milieu solide. Une analyse de nos observations expérimentales dans le contexte de théories
physiques connues telles la génération Raman, le mélange a quatre ondes et 1'effet Cerenkov
nous a amenés a conclure qu'aucune théorie ne permet actuellement de décrire ce phénoméne.

Nous avons ensuite construit un amplificateur paramétrique optique afin de réaliser une
source cohérente femtoseconde accordable dans le visible sans utiliser le continuum spectral.
Cette source délivre des impulsions subpicosecondes de plus de 4 pJ, accordables de 470 nm
a 700 nm. Nous avons comparé ses performances a celles d'un amplificateur paramétrique
injecté par un continuum spectral. Cette deuxieéme source avait 1'avantage de produire des
impulsions plus courtes (200 fs). En revanche, I'énergie de ces impulsions était moins élevée
(1 W) et moins stable et leurs profils spatiaux étaient moins beaux.

Enfin, en se servant d'un amplificateur fonctionnant a la dégénérescence, nous avons
réussi a détecter une mire a travers 20 libres parcours moyens d'une solution aqueuse de
microsphéres de latex avec une résolution spatiale de 1'ordre de 100 pm et avons ainsi
démontré la possibilité d'utiliser 'amplification paramétrique pour réaliser de 1'imagerie en

milieu diffusant.

Mots clés : Phénomenes femtosecondes; Lasers (blocage de modes); Lasers (titane); Optique
non linéaire; Génération d'un continuum spectral; Amplificateurs paramétriques;

Autofocalisation; Imagerie résolue en temps.



