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ABSTRACT

We describe and analyze the production of femtosecond
pulses in a passively mode-locked dye laser. We have studied
theoretically the geometrical stability of the laser cavity
and the influence of gain and loss saturation and group ve-—
locity dispersion on the pulse characteristics.

These results are compare with the experimental obser-
vations obtained in a home-built femtosecond laser.

We then present an experiment showing the soliton cha-
racter of the pulses. In this experiment, we have observed
high order solitons directly produced by a femtosecond
laser.

An amplifier with a 10° gain is described. We also pre-—
sent a new system using four high index prisms to compensate
the amplifier group velocity dispersion. We then show that
femtosecond pulses can be analyzed using a single shot auto-
correlator. A last we present a new scheme to measure with a
single pulse the temporal evolution of the optical Kerr ef-
fect in transparent materials.
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INTRODUCTION






Le domaine des impulsions lasers ultra-bréves est 1'un
des plus actifs de 1l'optique actuelle. Les immenses possibi-
lités qu'il offre attirent les physiciens de milieux aussi
variés que la chimie, la biologie, la physique du solide ou
les télécommunications.

Il existe actuellement de part le monde une trentaine
de sources lasers capables de produire des impulsions femto-
secondes. Ce nombre est en rapide augmentation et pourtant
les mécanismes physiques qui sont & la base de la formation
de ces impulsions ne sont pas tous compris.

Ce mémoire est consacré a 1'étude théorique et expéri-
mentale de la production et de l'utilisation d'impulsions
femtosecondes. Le plan de 1l'exposé est le suivant : dans le
chapitre I, nous introduirons les progrés fait par 1'homme
dans la mesure et la production d'impulsions lumineuses. Le
chapitre II est consacré a une étude théorigque trés simple
des mécanismes physiques permettant d'expliquer la formation
d'impulsions courtes. Dans le chapitre III, nous présentons
les caractéristiques du laser que nous avons construit. Le
chapitre IV traite directement de la relation qui existe en-—
tre les phénoménes solitons et les impulsions femtosecondes.
Enfin, les chapitres V et VI présentent la chaine amplifica-
trice ainsi qu'un systéme de mesure monocoup des impulsions
produites (chapitre V) et une méthode de mesure monocoup de
la cinétique de l'effet Kerr optique (chapitre VI).






CHAPITRE T

INTRODUCTION AUX IMPULSIONS LUMINEUSES

ULTRA—BREVES






I.1. LA MESURE DU TEMPS

Le temps est depuis l'origine de 1'humanité un paramé-
tre important de la vie des hommes. Ces derniers ont treés
tdét cherché & quantifier cette grandeur impalpable. Les pre-
miéres ‘"mesures" du temps proviennent toutes d'un sentiment
de phénoméne répétitif qui permet d'associer une durée au
temps qui sépare deux apparitions de ce phénoméne. Ainsi,
les hommes ont introduit 1'année solaire, puis le jour. Pour
obtenir des intervalles plus brefs, il fallait utiliser les
événements se répétant plus souvent que 1l'apparition du
Soleil. Les anciens Egyptiens introduisent alors la clepsy-
dre qui permettait une mesure du temps par la mesure d'un
écoulement régulier d'eau. 1Ils ne semblaient pourtant pas
nontrer d'intérét pour une mesure plus précise du temps.

I1 a fallu attendre Galileo Galilei (1564-1642) pour
qu'apparaisse un besoin de mesurer des durées bréves. Gali-
lée est souvent considéré comme 1'un des fondateurs de la
physique moderne [1] . Pourtant, on insiste rarement sur 1le
fait que la clé de nombre de ses découvertes est sa capacité
a4 mesurer des intervalles de temps trés brefs. Il utilisait
le pouls humain comme horloge et était capable de mesurer
des durées de l'ordre du dixiéme de seconde. Les progrés sui-
vants provinrent de 1l'utilisation du son. En effet, 1'homme
s'est aper¢u que son oreille était sensible a de faibles va-
riations d'une fréquence sonore. En transformant un événe-
ment répétitif de période trés courte en une vibration sono-
re de méme période, C. de la Tour fut capable en 1819 [2] de
mesurer des durées inférieures au centiéme de seconde. Uti-
lisant cette technique Wheatstone a pu en 1834 introduire 1le
concept de "balayage de fente" qui reste encore aujourd'hui
1'un des plus utilisés pour la mesure de durées aussi faib-
les que 10°'? s. Le principe de 1'expérience de Wheatstone
est le suivant. Un miroir tournant déplace 1'image correspon-
dant a des rayonnements émis a des instants différents [3].
En mesurant, a 1l'aide du systéme introduit par €. de la
Tour, 1la vitesse de rotation du miroir et le déplacement de
l1'image, on peut facilement remonter & la durée du flash lu-
mineux. Wheatstone a pu montrer par cette méthode que cer-



tains éclairs naturels durent moins de 10°%* s. Aujourd'hui
encore, seules des méthodes de mesures indirectes permettent
d'obtenir des résolutions temporelles inférieures & celles
obtenues par le balayage de fente. Il faut alors posséder
une source d'impulsions lumineuses ou électriques plus cour-—
tes que le signal a analyser. En utilisant un phénoméne phy-
sique qui n'a lieu qu'en présence simultanée du signal et de
l'impulsion d'analyse, on obtient un échantillonage dont la
résolution est la durée de 1'impulsion courte. C'est le prin-
cipe des autocorrélateurs optiques, des portes A& effet
“Kerr" et de toutes les expériences mettant en jeu un fais-
ceau "pompe" et un faisceau "sonde".

162 |-
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Figure 1 : Evolution du plus court intervalle de tenmps
mesuré par 1'homme au cours des siécles.



LES IMPULSIONS LUMINEUSES

Jusqu'au XIXéme siécle, les seules impulsions lumineu-
ses breéves que 1l'on connaissait, et dont on ne savait d'ail-
leurs pas estimer la durée, étaient les éclairs naturels.
L'avénement de 1'électricité et du concept de balavage de
fente a permis la construction de systémes émettant des im-
pulsions lumineuses. Les flashs remplacent alors la flamme H
le photomultiplicateur et 1l'oscilloscope se substituent a
1'oeil humain. Pourtant, si entre 1800 et 1850, J'homme ga-
gne 5 ordres de grandeur (de 0,01 s & 100 ns), 1'intervalle
de temps le plus court qu'il sait produire et mesurer reste
supérieur a 1 ns jusqu'en 1965 (voir figure 1). Ceci est
d'autant plus étonnant que les progrés de 1'électronique du-
rant cette période sont énormes. Il faudra attendre 1965 et
les premiers lasers impulsionnels & blocage de modes pour
dépasser cette limite. En cing ans, la picoseconde devient
une réalité et en 20 ans 1l'homme atteint la limite théorique
de durée des impulsions lumineuses visibles. Pour dépasser
les valeurs actuellement atteintes, il faudra changer de do-
maine de fréquence et abandonner le visible - si pratique
pour 1'expérimentateur - pour les rayons X (la limite est
107'%s a4 1 keV).

Revenons plus en détail sur le développement des lasers
émettant des impulsions bréves. Les premiéres impulsions
picosecondes (10 ps) ont été obtenues par Mocker et Collins
[4] dans un 1laser & rubis en 1965 et par De Maria et coll.
[5] dans un 1laser a4 verre dopé au Néodyme en 1966 (figure
2).



CcpP

Figure 2 : Laser Nd®*' : verre a blocage de mode passif,
B : barreau de Nd : verre, A.S. : absorbant saturable,
M.S. : miroir de sortie.

La cellule de Pockels (C.P.) permet de sélectionner
une impulsion dans le train émis.

Les modes de ces deux lasers étaient bloqués par des
absorbants saturables. Des problémés'de refroidissement des
barreaux de verre limitaient le taux de répétition & un tir
par minute. Le remplacement du verre par du YAG (Grenat
d'Yttrium et d'Aluminium) a permis d'augmenter la cadence
jusqu'a 2 Hertz mais la faible bande de gain des lasers
Nd:YAG 1limite la durée des impulsions & 25 ps. Dés 1968,
Schmidt et Schafer {6] montrent que 1'absorbant saturable
DODCI (3,3 - diethyloxadicarbocyanine iodide) peut étre
utilisé pour moduler 1'intensité du faisceaux émis par un
laser a colorant Rhodamine 6 G) pompé par flash. Ce résultat
est mis en application par de nombreux auteurs pour obtenir
des impulsions picosecondes accordables en longueur d'onde.
Le miroir de sortie de «ces cavités était immergé dans la
solution d'absorbant saturable (figure 3).
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Figure 3 : Laser a colorant, pompé par flash, a blocage de
mode passif.

On s'apercut a cette époque que la durée des impulsions
qu'un tel laser pouvait produire n'était en rien limitée par
le temps de recouvrement de 1‘absorbant saturable (Table I).
Ces progrés aménent Ippen et coll. [7] & réaliser un laser a
colorant continu a blocage de modes passif (figure 4).



Dye

Molecular lifetimes References
Absorption Fluorescence
nnct
In methanol 25 ps — (1}
— 14 ps 2
fa cthanol 1 ps 3)
DCI 1eryprocyanine )
fn methanol R0 ps — 4]
16 ps — 151
— 110 ps {6}
— 20-40 ps 71
In ethanot - 37 ps 3]
ner
In ethanol 10 ps — 8]
— 20 ps i
DTNct
In ethanol 175 ps 185 ps {1}
— 1.2 ns 9]
DODCT
In ethanol 10-250 ps _ (10, 11]
t.15ns — (12}
1.2ns - [13]
300 ps - [14}
— 420 ps; 1.2 ns {15)
— 330 ps (16]
References

1 E.G.Arthurs, D_J.Bradley, P.N.Puntambekar. 1.S. Ruddock. T.J.Glynn: Opt. Commun. {2,

360 (1974)

Lol N - Y A ]

(1972)

M. A.Duguay, J. W. Hansen: Opt. Commun. 1, 254 (1969)
D.N. Dempster. T.Morrow, R.Rankin, G.F.Thompson: Chem. Phys. Lett. 22, 222 (1973}
G. Mourou, G. Busca, M. M. Denariez-Roberge: Opt. Commun. 4, 40 (1971)

J.P.Fouassier, D.J. Lougnot, J. Faure: Chem. Phys. Lett. 30, 448, (1975) -
G.Mourou, G. Busca, M. M. Denariez-Roberge: IEEE J. QE-9, 745 (1973)

M.A.Duguay, J. W.Hansen: Opt. Commun. 1, 254 (1969)
M. W.McGeoch: Opt. Commun. 7, {16 (1973)
D. N. Dempster. T. Morrow, R.Rankin, G.F. Thompson: J. Chem. Soc., Faraday I1 68, 1479

10 G.E.Busch, R.P.Jones, P. M. Rentzepis: Chem. Phys. Lett. 8, 178 (1973)
11 G.E.Busch, K.S.Greve, G.L.Olson, R.P.Jones, P. M. Rentzepis: Chem. Phys. Lett. 33, 412

(1975)

12 D.Magde, M. W. Windsor: Chem. Phys. Lett. 27, 3t (1974)
13 C.V.Shank, E.P.Ippen: Appl. Phys. Lett. 26, 62 (1975)

14 E.G. Arthurs, D.J.Bradley, A.G. Roddie: Opt. Commun. 8. 118 (1973)

15 J.C.Mialocq, A. W.Boyd. J.Jaraudias, J.Sutton: Chem. Phys. Lett. 37, 236 (1976)
16 E.G.Arthurs, D.J.Bradlev. A.G.Roddie: Chem. Phys. Lett. 22, 230 (1973)

Table 1 : Temps de relaxation d'absorbants saturables'pour laser.

Tiré de "Ultrashort Light Pulses" ed. Shapiro - Springer-Verlag



Figure 4 : Laser a blocage de mode passif pompé
en continu.

Ce dernier est pompé par un laser a Argon continu. Les
impulsions émises ont une durée de 1 ps et un taux de répé-
tition de 80 MHz. Ce trés haut taux de répétition est un
avantage notable sur les lasers pompés par flash. En effet,
le pompage continu assure une bonne stabilité des impulsions
formées et autorise 1'emploi de détections synchrones dans
des expériences a faible rapport signal & bruit.

En 1981, Fork et coll. [8] font de nouveau faire un pas
décisif & la science des impulsions courtes. En effet, Rud-
dock et Bradley [9] ont remarqué que le fait de disposer la
cuve contenant 1'absorbant saturable contre le miroir de sor-
tie et d'utiliser des épaisseurs de cuve trés faibles (< 500
pm)  rétrécissait considérablement 1'impulsion. Ce phénoméne
s'explique en considérant que 1l'arriére de 1'impulsion croi-
se, dans 1l'absorbant, 1l'avant qui s'est réfléchi sur le mi-
roir. La saturation de 1'absorbant est alors beaucoup plus
importante et se traduit par un raccourcissement de 1'impul-
sion. Fork et coll. ont alors imaginé de remplacer la struc-
ture linéaire par un laser en anneau, avec deux sous—-cavités,
l'une contenant le milieu a gain et 1l'autre 1'absorbant sa-



turable (figure 5).

POMPE

!

(/\"m GAIN‘ 7

ABSORBA

Figure 5 : Laser femtoseconde en anneau.

Deux impulsions se propagent en sens inverse dans cette
cavité. Elles se croisent dans le jet de DODCI (condition de
plus faibles pertes dans la cavité). Ils obtinrent des impul-
sions de 100 femtosecondes. L'avénement des impulsions de
moins de 100 fs sensibilise les chercheurs & un nouveau prob-
léme : la dispersion de vitesse de groupe (variation de 1'in-
dice avec la longueur d'onde) [10]. Ce phénoméne qui limite
la durée des impulsions aux alentours de 100 fs est finale-
ment compensé par l'introduction dans les cavités de lignes
a retard dispersives (11, 12]. On obtient finalement le mo-
déle de laser actuellement le plus performant qui est repré-
senté sur la Figure 6 [13].
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ABSORBANT
Figure 6 : Laser femtoseconde & dispersion controllée

utilisé aux laboratoires Bell.

I1 faut remarquer que nous n'avons volontairement pas
parlé ici des lasers a pompage synchrone. En effet, paralleée-
lement au blocage de modes par voie passive, les scientifi-
ques se sont intéressés aux possibilités offertes par les
lasers a colorant pompés par des lasers émettant eux mémes
des impulsions (Argon ou Nd:Yag a blocage de modes actif).
Si les longueurs des cavités du laser a colorant et du laser
de pompe sont exactement égales (4 moins de 0,1 pum prés), on
peut obtenir des impulsions picosecondes. En ajoutant un ab-
sorbant saturable dans le milieu amplificateur [14] ou dans
un jet séparé [15] on peut obtenir des impulsions de durée
inférieure a 100 fs. Cette technique reste néanmoins moins
utilisée du fait de la difficulté A stabiliser les longueurs
des deux cavités.

Parallélement au développement des sources lasers, des
impulsions de plus en plus courtes ont pu &tre produites par
des méthodes de compression. La plus classique introduite
par Shank et «coll. [16] consiste & injecter une impulsion
dans une fibre optique (figure 7).
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Figure 7 : Systéme de compression d'impulsions

femtosecondes.

Les variations de 1l'indice de la fibre avec 1l'intensité
lumineuse sont alors suffisamment grandes pour introduire un
élargissement notable (facteur 5 & 6) du spectre de 1'impul-
sion. A la sortie de la fibre 1'impulsion présente une éten-
due spectrale trés importante mais aussi une répartition le
long de son profil temporel de ces nouvelles fréquences.
Elle a donc une durée nettement plus grande qu'd l'entrée de
la fibre. On peut alors a l'aide d'une ligne a retard disper-
sive (paire de réseaux ou de prismes) remettre les différen-
tes fréquences en phase et compresser l'impulsion Jjusqu'a
une durée correspondant a 1l'inverse de son étendue
spectrale. )
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Par ce moyen Knox et coll. [17] ont obtenu des impul-
sions aussi bréves que 8 fs. Il faut réaliser que cette du-
rée correspond 4 4 cycles optiques dans le visible. Pour des
impulsions aussi bréves méme la dispersion de 1l'air n'est
plus négligeable et 1'impulsion s'élargit a plus de 12 fs
[18] pour un simple parcours libre de quelques metres. On
mesure 1la tout le chemin parcouru depuis 1l'apparition de la
clepsydre.
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INTRODUCTION

Nous allons nous intéresser dans ce chapitre aux procé-
dés connus pour concentrer temporellement 1'énergie lumineu-—
se. Dans un premier temps nous rappellerons rapidement le
principe du blocage des modes d'une cavité laser. Nous mon-
trerons ensuite & 1l'aide d'un modéle physique trés simplifié
comment un absorbant saturable placé dans une cavité laser
peut permettre de verrouiller la phase des différents modes
de ce laser et de produire des impulsions lumineuses ultra-
bréves. Puis, nous donnerons un aper¢u des calculs permet-—
tant de prévoir la formation  d'impu1sions subpicosecondes
dans les cavités des lasers & colorants A& modes blogués pas-—
sivement. Nous montrerons alors les limites de cette théorie
et nous introduirons les effets non-linéaires qui jouent un
rdle primordial dans la formation d'impulsions de durée infé-
rieure a 100 fs. Il n'existe toujours pas de théorie complé-
te des lasers femtosecondes intégrant ces effets non linéai-
res, et méme si certains auteurs ont publié des modéles qui
sont partiellement convaincants, la complexité des mécanis-
mes mis en jeu empé&che une telle théorie de voir le jour ra-
pidement. Nous nous bornerons donc a une présentation quali-
tative des phénoménes.

LE BLOCAGE DE MODES

Le rayonnement lumineux émis par‘une cavité laser est
généralement constitué d'un certain nombre de fréguences
discrétes Vk. Elles correspondent aux modes de résonance (ou
modes longitudinaux) de la cavité laser. En notant L la lon-
gueur de la cavité, on obtient :

o4
V = (k + 1) — . (2.1)
k 2L

Le nombre de ces modes est donc infini. En pratique il
est limité par la condition de seuil de l'effet laser, c'est-
a-dire, que seuls les modes pour lesquels le gain du milieu
amplificateur est supérieur aux pertes de la cavité se pro-
pagent (Figure 8). Le champ optique émis par le laser s'é-
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crit comme la superposition des champs électriques Ek de ces
différents modes longitudinaux. Il présente une évolution
temporelle qui dépend des amplitudes et de phases relatives
des modes.

CAVITE LASER GAIN LASER LASER
I(v) 1(v) I(v)
c T L
2L 2L
) Vo v Vo v Vo v
Figure 8 : Modes longitudinaux d'un laser
Considérons pour commencer un spectre en intensité S(w)
composé de fréquences v, et v ayant méme polarisation,

k k+1
méme amplitude et des phases ¢& et ¢k+1 :

Ek = a cos(2n ukt + Qk)
(2.2)
El“l = a cos(2am kalt + ¢L’l) .
Le champ total E dans la cavité s'écrit donc :
E(t) = E +E = af[cos(2T vkt + @k) + cos(2m Dk+1t + @kfl)],(2_3)

K+l

Les détecteurs de lumiére n'étant pas.sensibles aux va-
riations du signal lumineux sur une é&chelle de temps proche
d'une période optique 1/uk, on considére 1'intensité moyen-
née sur une période :

I(t) = <E*> = a? |1 + cos {2% (v, — o)t + @
- @ H. (2.4)

+1
On  voit donc qu'a un spectre S(v) composé de deux fré&-
quences v, et v (correspondant 4 deux ondes monochromati-

K1
ques) est associée une distribution temporelle de 1l'intensi-



15

té I(t) modulée sinusoidalement & la fréquence CE
(Figure 9).

I(v) I(t)
‘ i

Vk Vk*‘ v g t

Figure 9 : Spectre et distribution temporelle de
l'intensité d'un rayonnement composé de deux fréquences

distinctes.
Néanmoins, il faut remarquer que dans cette analyse
nous avons fait quelques hypothéses implicites. En particu-
lier, nous avons supposé que les variations temporelles des

fréquences v, et des phases ¢, sont tres lentes devant le
temps de réponse du détecteur. En pratique, on peut estimer
que - la frégquence v, reste a peu prés indépendante du temps
mais par contre que la phase subit des fluctuations aléatoi-
res dont le temps caractéristique est de 1'ordre de 100 ns
[19].

Si les phases ¢k et ¢k+1 varient de facon indépendante,
le terme d'interférence :

cos[2‘n:(1>k —o )t e - 9 ] (2.5)

+1 k+1 k

se trouve moyenné a zéro pour des temps longs devant le
temps d'évolution des phases. L'intensité mesurée par un dé-
tecteur treés lent est donc constante et égale a la somme des
intensités des modes.

On peut étendre ce raisonnement & un trés grand nombre
N de modes. En notant a, leurs amplitudes, v, leurs fréquen-—
ces et ¢k leurs phases, on obtient :
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i(w t + @
E(t) = 2: a e 0 k). (2.6)

k=1

L'intensité émise par le laser dépend alors des valeurs
respectives des amplitudes et des phases des différents mo-
des. La Figure 10 présente 1l'exemple d‘une simulation numé-
rique de 1'évolution temporelle de 1'émission d'un laser
dont le spectre de fréquences présente une distribution gaus-—
sienne avec une répartition aléatoire des amplitudes dans la

courbe de gain et des phases entre + T et - T.

+7
ifv)
L
© i
a ®
E 20
< 2 { I I l
-
Frequence Frequence
(a)
1(t)
g (b)
2
£
€
<
» &

Figure 10 : Evolution temporelle (b) de 1'amplitude d'un
laser dont les modes sont répartis aléatoirement en

amplitude et en phase (a).

Le rayonnement émis par le laser se présente sous 1l'as-
pect d'un bruit périodique. I1 faut remarquer que plus le
nombre de modes sera élevé plus les variations temporelles
de 1l'amplitude de ce bruit pourront é&tre rapides.
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Supposons maintenant que les phases @k de tous les mo-
des puissent &tre rendues égales (et nulles par exemples).
La relation (2.6) devient alors :

N
E(t) = ES A el “x '. (2.7)
k=

N est ici représentatif du nombre de modes gui partici-
pent a l'effet 1laser. Il est donc égal au nombre de modes
présents dans le spectre du rayonnement émis par le laser
{(voir Figure 8). De méme le coefficient A représente 1l'ampli-
tude du mode k, c'est—-a-dire, 1l'amplitude du spectre de 1'é&-
mission du laser a la fréquence v, - L,La relation (2.7) re-
vient donc & dire que 1'on peut écrire le champ émis E(t)
comme une série de Fourier dont les coefficients sont les
valeurs de l'amplitude du spectre a la fréquence v . L'ampli-
tude du champ émis E(t) peut s'écrire comme la transformée
de Fourier de l1l'amplitude s(w) du spectre d'émission du la-
ser :

©
E(t) = jos(w) el Jw (2.8)
et
1 ‘0
s(w) = ———J.E(t) e~ 1=t gt (2.9)
’ 21 JO

Dans 1les cas ou les phases des différents modes sont
toutes égales, on peut obtenir la méme relation de transfor-
mée de Fourier entre les amplitudes temporelles A(t) et spec-
trales B(w).

[s0]
A(t) = J;B(w) el “tdquw. (2.10)
et :
1 0
B({w) = — I A(t) e !« 4at. (2.11)
2w JO
avec

A(t) = |E(t)| et B{w) = [S(w)|
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I1 faut bien avoir & 1l'esprit qu'il n'y a en général
pas de relation unique entre les amplitudes temporelles et
spectrales et que les relations (2.10) et (2.11) ne sont ap-
plicables que dans le seul cas ol les phases de tous les mo-
des sont constantes et égales. Dans le cas général, il faut
tenir compte des termes de phase et par conséquent remonter
aux expressions (2.8) et (2.9). La seule relation qui soit
toujours valable est 1l'équivalent du principe d'incertitude
de Heisenberg :

At . Ov 3 K

ou At et Av sont 1les largeurs a mi-hauteur des intensités
temporelles et spectrales, et K une constante qui dépend du
profil exact de l'impulsion. La table 2 donne les valeurs de
K pour quelques profils usuels.

E(t) K
1 R
exp[— — (t/t )2] 0.441
2 o
1
exp[— - jt/t I] 0.142
2 [
1/cosh(t/t°) 0.315
rect (t/t ) 0.892
sin® (t/t )/ (t/t ) 0.366
[1 + (t/to)zl“ 0.142

Table 2 : Valeurs de K calculées pour différents profils en
amplitude E(t). D'aprés [20].

Le r6le du blocage de mode (ou verrouillage des modes
en phase) sera donc d'imposer aux modes participant a 1'émis-
sion laser d'avoir une phase constante et égale quel que
soit le mode.

La Figure 11 donne 1l'exemple d'un laser dont le spectre
est gaussien et dont les modes sont parfaitement bloqués.
giémission consiste alors en un train d'impulsions de période

—. On constate donc qu'en bloquant les modes d'un laser, on
c
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est capable de concentrer son énergie dans une impulsion
d'autant plus bréve que 1la bande spectrale occupée est

large.

-n
° ilv)
E %
él Av 5 0
< r
+n
Frequence Frequence
(a)
(1)
o (b)
2
£
E —— —— Ar,
i e

Figure 11 : Laser dont les modes sont parfaitement bloqués.
Le spectre est supposé gaussien et les phases toutes
nulles. L'émission se présente sous la forme gaussienne.

LE BLOCAGE DE MODE PASSIF

Nous allons décrire succintement le principe du blocage
de modes par voie passive. Dans ce dispositif, le verrouil-
lage des modes est basé sur l'utilisation d'un absorbant sa-
turable. Ces corps ont la propriété de présenter une trans-
mission qui augmente notablement lorsqu'on fait croitre 1'in-
tensité lumineuse qui les traverse. Cette définition se tra-—
duit concrétement par la courbe (Figure 12) donnant son coef-
ficient de transmission en fonction de 1l'intensité inciden-—
te.
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Figure 12 : Transmission d'un absorbant saturable en
fonction de 1l'intensité I incidente (normalisée &
l'intensité de saturation Iq).

Un tel corps placé dans une cavité laser va donc favo-
riser 1'émission de rayonnements dont 1l'intensité est gran-
de. Il peut paraitre étonnant qu'une simple variation du
gain dans la cavité du laser puisse imposer une relation
entre les phases des modes. Pour mieux comprendre, prenons
l1'exemple de deux modes. Supposons dans un premier temps que
dans 1'absorbant saturable 1les phases de ces deux modes
soient différentes. L'intensité lumineuse présente dans la
cavité s'écrit alors (2.4). o
I(t) = a® |1 + cos{2m (v,

D IR A Y (2.12)

+1 1

On choisit le repére dans lequel est décrit 1'impulsion
2L 4L (2k)L

de fagon a ce que les instants t = 0, —, —, ..., ——— COr-—
c c c
respondent au passage de 1l'impulsion dans 1l'absorbant satu-

rable (repére fixe 1ié & 1'absorbant). Cette hypothése n'est
en rien restrictive puisqu'un changement de repére (c'est-a-
dire un décalage temporel) ne se traduit que comme un dépha-
sage global de l'ensemble des modes. Dans 1l'absorbant satu-—
rable 1'intensité lumineuse est donc :

I (t) = a? [1 + cos(¥® - P . (2.13)

k+1

Parallelement l'intensité totale de deux modes en phase

(¢, = ¥.,,) s'écrit dans 1l'absorbant saturable :

I,(t) =2 a?. (2.14)
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I1 apparait donc nettement que l'intensité de deux mo—
des en phase est plus grande que celle de deux modes de pha-
ses différentes (cos “,,, - .3 < 1). Il en découle que la
transmission de 1'absorbant saturable sera plus grande pour
les modes en phase que pour des modes décalés en phase. La
fonction I(t) (2.12) étant périodique avec une période égale
a4 un aller-retour dans la cavité, ce phénoméne se reproduit
a chaque passage dans 1'absorbant. Finalement, seuls les mo-
des en phase pourront rester au-dessus du seuil de 1l'effet
laser ; les autres modes seront inexorablement absorbés. On
peut étendre ce raisonnement 3 un trés grand nombre de modes
et montrer que tout matériau dont la transmission augmente
avec l'intensité introduit un verrouillage des modes en pha-
se dans une cavité laser.

IT.4. MODELISATION D'UNE CAVITE LASER A BLOCAGE DE MODE PASSIF

Nous allons présenter ici une modélisation simplifiée
du fonctionnement d'une cavité laser femtoseconde. Ce modé-—
le, bien que trés répandu, refléte assez mal la réalité. T1
faudra donc se méfier des conclusions un peu hitives qu'on
est tenté d'en tirer. Nous introduirons alors de nouveaux
phénoménes physiques afin de rendre le modéle plus crédible
et técherons d'en analyser les conséquences.

Considérons un 1laser femtoseconde simplifié composé
d'un milieu amplificateur, d'un absorbant saturable et d'un
miroir de sortie pour extraire une partie de 1'impulsion de
la cavité. Initialement 1'absorbant saturable a une transmis-
sion suffisament faible pour empécher tout effet laser (ce
qui revient a dire que le “"gain non saturé"” pour 1'ensemble
de 1la cavité est inférieur a 1). La cavité se remplit donc
de photons émis par le milieu amplificateur. Le rayonnement
dans la cavité est un bruit dont la caractéristique temporel-
le -est similaire a celle présentée Figure 10. Lorsqu'un pic
de bruit atteint une intensité suffisante pour saturer 1'ab-
sorbant, un paquet de photons peut se propager dans la cavi-
té. Cette impulsion va &tre amplifiée en traversant le mi-
lieu amplificateur et pourra donc de nouveau saturer 1'absor-
bant et continuer sa propagation.
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A chaque passage 1'absorbant absorbe une partie de 1'in-
tensité lumineuse du front avant de 1'impulsion. Lorsqu'il
est saturé son absorption diminue. La partie arriére de 1'im-
pulsion le traverse donc sans perte. Ce mécanisme se traduit
par un raccourcissement de 1'impulsion "par 1l'avant" (Figure
13). Apreées le passage de 1'impulsion 1'absorbant recouvre
son absorption empéchant ainsi 1'apparition d'un signal op-
tique en dehors de 1'impulsion.

L'impulsion traverse alors le milieu amplificateur. Ce
dernier étant pompé en continu a un gain important au moment
ot 1'impulsion se présente. La partie avant de 1'impulsion
est donc amplifiée. Celle-ci dépeuple alors le niveau excité
du milieu amplificateur et par suite diminue le gain. L'ar-
riére - de 1l'impulsion est donc moins amplifié que 1'avant.
Cette saturation du gain se traduit par un raccourcissement
de 1'impulsion "par 1l'arriére" (Figure 13).

ABSORBANT ~ GAIN PERTES
SATURABLE ~ SATURABLE - LINEAIRES

(9

Figure 13

L'évolution du profil de 1'impulsion dépend de la facon
dont se réalisent les saturations respectives de 1'absorbant
et de 1l'amplificateur. Si 1'on désire que le sommet de 1'im-
pulsion soit amplifié, i1 faut -qu'il traverse le milieu
absorbant aprés que ce dernier ne soit saturé et le milieu
amplificateur avant qu'il se le soit complétement..Ces con-
ditions imposent que 1le milieu absorbant sature pour une
énergie plus faible que le milieu amplificateur.

On veut de plus que 1l'énergie reste concentrée dans
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l'impulsion et qu'elle ne puisse pas s'étaler dans le temps.
Cela revient A& imposer que le gain total de la cavité soit

inférieur a 1 en dehors d'un créneau temporel centré sur

l'impulsion. On peut traduire cette condition en termes de
saturation. Le gain sera inférieur & 1, dans le front mon-
tant de 1l'impulsion si 1l'absorbant ne sature pas pour des
intensités trop faibles et dans le front descendant si 1le
passage de 1l'impulsion a totalement saturé le milieu ampli-
ficateur. Ces caractéristiques fixent les paramétres physi-
ques du milieu amplificateur et de 1'absorbant saturable en
imposant une fourchette au gain et aux pertes que 1'impul-
sion rencontre. G.H.C. New [21-22] a résumé 1l'ensemble de
ces conditions en définissant un paramétre qui tient compte
des densités de puissance dans 1le milieu amplificateur et
dans 1l'absorbant saturable et des param@tres physiques de
ces derniers (section efficace d'émission o, de l'amplifica-
teur et section efficace d'absorption o de 1'absorbant sa-
turable). Ce parametre habituellement noté S est donné par :

S = ——— (2.15)

ou A et A, sont les surfaces du faisceau respectivement
dans 1'amplificateur et dans 1l'absorbant. Plus le paramétre
S est grand, plus la saturation de 1'absorbant est grande
par rapport a celle de l'amplificateur. G.H.C. New a montré
[21}] que ce paramétre devait avoir une valeur supérieure a
deux pour que les conditions précédemment citées soient
remplies. Il a aussi prouvé, en utilisant un modéle simpli-
fié de laser a blocage de modes passif, que la largeur de la
zone de stabilité du laser en fonction du gain non saturé
dans la cavité augmente avec S. En d'autre mots plus la satu-
ration de 1'absorbant est grande par rapport a celle du mi-
lieu amplificateur moins 1le laser est sensible aux varia-

tions du gain dans la cavité.

Pratiquement les valeurs de o, et o, sont fixées par le
choix des colorants. Les seuls paramétres qui puissent va-
rier sont les tailles des faisceaux dans les colorants. On
trouvera au chapitre III une étude plus compléte des varia-—
tions de ce paramétre S avec les caractéristiques géométri-
ques de la cavité montrant 1'importance d'un bon réglage de
ce type de laser pour obtenir une trés petite tadche sur 1'ab-
sorbant saturable.
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II.5. MODELISATION DE LA FORMATION D'IMPULSIONS COURTES PAR GAIN
ET PERTES SATURABLES

Nous allons dans ce paragraphe présenter rapidement un
modéle mathématique permettant de simuler la formation d'im-
pulsions trés courtes dans un laser a colorant & blocage de
modes passif. De nombreux auteurs travaillent sur ce sujet
depuis plus de quinze ans [22-29]. Ces théories, malgré leur
complexité, ne permettent toujours pas d'expliquer de facon
satisfaisante tous les phénoménes observés dans les lasers
femtosecondes. Nous avons donc choisi de présenter une théo-
rie simple de la formation d'impulsions dans un laser & co-
lorant en anneau. Les calculs qui vont suivre sont inspirés
de ceux présentés dans la Référence 27. Ils ont l'intérét de
montrer séparément les rdles des différents éléments compo-—
sant un laser femtoseconde. Par contre, les formes d'impul-
sions qu'ils prévoient ne représentent pas la réalité et ils
négligent tous les effets non linéaires autres que les satu-
rations. L'influence de ces effets sera abordée succintement
par la suite.

Nous allons tenter de modéliser une cavité laser en an-
neau dont le schéma de principe est donné sur la figure 14.
Cette cavité est composée de quatre éléments essentiels : un
milieu amplificateur, un absorbant saturable, un filtre pas-
se bande en longueur d'onde et un miroir de sortie. Chacun
de ces éléments représente, en pratique, un ﬁhénoméne physi-
que indispensable pour expliquer la formation des impulsions
courtes. Le filtre traduit le fait que le milieu amplifica-
teur, 1les miroirs et tous les éléments de la cavité possé-
dent une bande passante spectrale limitée.

Dans une telle cavité en anneau deux impulsions se pro-
pagent en sens inverse et se recontrent dans 1'absorbant sa-
turable. Nous allons faire un certain nombre d'hypothéses sim-
plificatrices qui sont justifiées dans le cadre de cette étu-
de trés élémentaire. Tout d'abord, nous allons supposer que
les deux impulsions qui se propagent en sens inverse dans le
laser ont les mémes caractéristiques bien qu'elles ren-
contrent les éléments composant la cavité dans un ordre dif-
férent. De plus, les spectres du milieu amplificateur, de
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l'absorbant et de 1l'impulsion sont supposés avoir la méme
fréquence centrale w . Nous ferons aussi 1'hypothése que la
traversée de l'un quelconque des éléments de la Figure 14 ne
modifie que faiblement 1'impulsion et nous ne considérerons
que les effets du premier ordre.

Le principe du calcul est d'affecter a chaque élément
une fonction représentant son effet sur 1'impulsion. En fai-
sant le produit des différentes fonctions, on obtient la fonc-
tion représentant la cavité compléte. Nous chercherons alors
les solutions stables par propagation en cherchant les pro-
fils temporels d'impulsions qui restent inchangés aprés un
tour parcouru dans la cavité. Il faut remarquer que cette
méthode exclut a priori toutes les solutions qui pourraient
avoir un comportement périodique sur un grand nombre de tour
de cavité. Nous verrons au chapitre 5 que de telles solu-
tions existent en réalité dans les lasers femtosecondes.

Le champ électrique décrivant chacune des impulsions
sera exprimé sous la forme :

ik, Z - w t
E;“)(Z, t) = A;"’(t). e (k, ° ). (2.16)

ol j-= 1, 2 représente une des deux impulsions ;
n =20, 1, 2, 3, 4 donne la position de 1'impulsion dans
la cavité (voir Figure 14).

A est 1l1l'amplitude de l'impulsion j et k son vecteur
d'onde. Z et t sont respectivement les variables d'espace et
de temps.
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Figure 14 : Cavité schématique utilisée dans la modélisa-
tion d'un laser femtoseconde.

Nous définissons 1l'énergie incidente par unité de sur-

Y

face sur un milieu a l'instant t par :

t &
Aj“’(t') A;"’ {(t*') 4at' (2.17)
o

>
=
o
]
]
[
L)
|

ou A est la surface éclairée dans le milieu. ii(t) est nor-
malisée & 1'intensité de saturation du milieu amplificateur
IS définie par :

I = : (2.18)

ol o, est la section efficace d'émission de 1l'amplificateur.
On note i,m l1'intensité totale dans 1'impulsion :
I,m = I{(ow) .

Nous allons calculer 1'évolution de 1'amplitude A1 de
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1l'une des deux impulsions au cours de sa propagation dans la
cavité.

2.5.1. Milieu Amplificateur

Aprés passage dans le milieu amplificateur 1'amplitude
de 1l'impulsion devient :

ALY (g) = [1 + g exp(— i(o)(t))] ACO) (t) (2.19)
1 2 1 1

ol g est le gain du milieu juste avant 1l'arrivée de 1'impul-
sion. Dans le cas général g est donné par [27] :

U -u Uu-21U - U
o 1 ~ ] 1 [
1 - exp|- ——| + exp|- I!3’ exp|- ————| - exp
T t T T
g 9 g
u

_ _5 T(oy _ _°
1 expl-2 I100

(2.20)

U est le temps mis par 1l'impulsion pour parcourir la cavité

U est le temps de vol entre 1l'absorbant saturable et le mi-
lieu amplificateur ; ‘ )

T est le temps de relaxation du niveau excité de 1'ampli-
ficateur ;

g est le gain petit signaux (sans saturation).

I1 faut remarquer que nous avons décidé a priori que
les deux impulsions présentes dans la cavité ont la méme
énergie. Il faut donc qu'elles rencontrent le méme gain. Un
raisonnement trés simple permet de montrer que les interval-
les de temps séparant les passages des impulsions dans le
milieu amplificateur sont égaux lorsque la distance séparant
1'absorbant de 1'amplificateur vaut L/4 ou L est la longueur
de la cavité (Figure 15).
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Figure 15 : Schéma présentant les positions des deux

A

impulsions & différents instants.

La durée séparant les passages des deux impulsions dans

l'amplificateur est alors U°/2. Dans ce cas, l'expression
(2.20) se réduit a :

g =g, (2.21)
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2.5.2. Absorbant saturable

Les deux impulsions se rencontrent dans 1'absorbant sa-
turable (condition de plus forte saturation et donc de moin-
dres pertes). Elles forment un réseau spatial en interfé-
rant. Le champ total ET est donné par :

¢ i(k2 - w t) +i(-k2 - w t)
E (Z,t) = Al“(t) e ° ¢ A;“(t) e ° (2.20)

et 1'intensité totale IT par :
* * *
AI (Z t)=A(1)A(1) +A(1)A(1) +A(1)A(1) e12k2
e’ T ! 1 1 2 2 1 2
*
+ Aé"A;" e~ 21kZ = (2,.21)

Les temps de relaxation typiques des absorbants satu-
rables étant de l'ordre de la dizaine de picosecondes on peut
supposer qu'aucune relaxation n'a lieu pendant la durée de
1l'impulsion. A l'instant t l'intensité absorbée par le mi-
lieu est donc donnée par :

- 1 t * * *
I (Z, t)=—' A(I)A(l) +A(1)A(l) +A(1)A(1)—8212k
t A - 1 1 2 2 1 2
e
*
+ Al A e’““] at' (2.22)
or :
A(l)A(l)* =A(1)A(1)* et A(l) A(i)* =A(l) A(l)*
1 1 2 2 1 2 2 1
d'ol :
izt =1 [2 T (e) + TV (1) (e?ik o+ e"““)] (2.23)
1
soit
I (z,t) =21, IV(t) (1 +cos 2kz) . (2.24)

1

En supposant que le phénoméne d'absorption n'aura d'ef-
fet que sur 1'enveloppe temporelle de l1l'impulsion on peut
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écrire 1l'équation de propagation des impulsions qui se croi-
sent dans 1'absorbant saturable [27] :

dA(g) dA(l') a i (Z t)
X ' 2 ° T 1
elk2 — o~ tkZ2 - - ___ expl- G

az. dz 1 ° 1
s
2

(A;n etk 4 alt) e-tkz) (2.25)
ou :

a est le coefficient d'absorption non saturée

1 est la longueur du milieu absorbant

G° est le grandissement géométrique existant entre les sur-
faces éclairées sur 1l'amplificateur et sur 1'absorbant :

A
e
G = —
° A
a
h w
I, est l'intensité de saturation de 1'absorbant I, = ——
2 ‘ 2 0‘a
(c; : section efficace d'absorption).
En prenant A:" = A;I’ et en intégrant sur la longueur

du milieu absorbant, on obtient 1'amplitude Aiz’(t) de 1'im—
pulsion apreés passage dans le milieu :

A‘2Y(z, 1) - A‘®’ (2 = 0) = dz<——°exp -G
1 1 21 o

(Aii) + A:’) e—lk.2)> (2.26)

ou le symbole <> indique que l'on ne s'intéresse qu'a la par-
tie lentement variable du signal.

En notant que Aiz’(z = 0) = Ai", en posant 8 = kZ et
en utilisant la relation 2.24, on obtient :
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o 4 [ I,
1 ~
A% (t) = A1 (¢) - — . — | expl-c 2 T(t) (1 + cos20) |x
t t 2 27 ° I
0 %2
{A{"(t) (1 + e-‘2°)} a . (2.27)

Nous allons montrer que l'intégrale présente que dans
cette expression peut s'exprimer & 1l'aide de fonctions de
Bessel complexes. Il faut tout d'abord noter que 1'intégra-
le :

21 I
I(t) 2(1 + cos28) | (1 + e '2%y a8 (2.28)

I = exp|l- Go

peut s'écrire

2T
I = IO f(cos 20) (1 + cos28 - i sin 28) d8 (2.29)

ol
I
Sl A
f(cos 20) = exp|- G, 2 I(t) (1 + cos 28)]. (2.30)
IS
2
On peut remarquer alors que f(cos 28) = f(cos(-28)).
Par suite, 1l'intégrale
21T
o f(cos (28)) sin 208 46 (2.31)

est nulle. L'intégrale I s'écrit alors :

I, 2m( 2 I,
I = expl|- Go 2i(t) - Go i(t) cos 20| 46
S IS
2 O 2
21 2 1,
+ exp |- G, T(t) cos 28] cos 26 dB} . (2.32)
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En posant :

G, T(t) (2.33)

il suit que :
2T

I = exp(+ iu) exp(iu cos268) 46
0

27
+ JO exp(iu cos28) cos28 de}. (2.34)

En notant V = 20, on obtient finalement :

2T
I-= exp(iu)[fo exp(iu cosV) 4v

21
+ JO exp(iu cosV) cos V 4v{. (2.35)

On reconnait dans le membre de droite l'expression des
deux fonctions de Bessel complexes d'ordre 0 et 1. En effet,
la fonction de Bessel complexe d'ordre m s'écrit :

1 2T
Jm(u) = —— exp(iu. cosV) cos mV 4V (2.36)

2w (i)™

ol uU est un nombre complexe. Il existe un développement
limité permettant d'obtenir une valeur approchée de la fon-
ction de Bessel :

2 4

()™ u u

I (u) = ————— |1 - +
2% [ (m+1) 2(2m + 2)  2.4(2m + 2)(2m + 4)

uG

- + ...] (2.37)
2.4.6.(2m + 2) (2m + 4) (2m+6)

I représente la fonction gamma qui vaut m ! lorsque m est
entier.

I1 faut noter que lorsque u est un imaginaire pur la
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fonction Jm(u) est réelle pour m pair et imaginaire pure

pour m impair.
En reprenant l'expression (2.35) on peut écrire :

I I
s s
1

2 I 49 i 2 T4 ()

I = 2T expl- Go

2 I (o) | (2.38)

+ i J iG
1 o I

~ On obtient alors l'expression de 1l'enveloppe de 1'ampli-

tude de 1l'impulsion émergeant de 1'absorbant a4 partir de

1l'expression (2.27) :

I
ao sl ~
AL2 (t) = A‘Y) () 1 - — exp |~ Z*G 2.1 ()} x
! t 2 ° I
S
2
I I
S S
J, |16, 2 I ()| + 13 [ig 2.1°0 (t) . (2.39)
I
s S
2 2

I1 faut noter que d'aprés les remarques précédentes la
fonction [Jo(ix) + i Ji(ix)] est toujours réelle si x est
réel.

On peut & ce niveau faire apparaitre le paramétre S in-
troduit par New [21, 22] :

o A
a e
S =
o A
e a
En effet, en reprenant les définitions de Is . IS et
1 2
Go, on obtient :
Is hw o A o A
1 o a e a e
G x = — . — = — =5 . (2.40)
° I o hw A o A
s e o a e a
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On en déduit 1l'expression finale pour A;Z’(t) :

a
A% (t) = ALY (t) {1 - ;1 exp[- 258 I'!’(t)]

[Jo(i 25 TV () + i (i 2s i“’(t))] . (2.41)
2.5.3. Filtre basse-bande

En continuant sa progression illustrée sur la Figure
14, 1'impulsion passe a travers un filtre en fréquence simu-—
lant la présence dans la cavité d'éléments dont la transmis-
sion dépend de la longueur d'onde. Ce filtre est caractérisé
par une fonction de transfert H(w) = [1 + 21 (w - wo)/Aw]"1
ol Aw est la largeur de la bande passante. En revenant dans
l'espace temporel 1l'effet de ce filtre peut &tre écrit sous
la forme d'un opérateur :

A% (v) = Al (v) . (2.42)

%lw [
Q)'QJ
t

2.5.4. Miroir de sortie

Finalement 1'impulsion atteint 1le miroir de sortie et
perd une partie de son énergie qui peut ainsi sortir de la
cavité. En notant T la transmission en intensité du miroir
1'amplitude A;“’(t) vaut :

A () ={a@a-m AL () (2.43)
2.5.5. Etat stationnaire

Nous venons d'étudier séparément 1'effet de chacun des
éléments présents dans la cavité artificielle que nous avons
adoptée. La condition d'état stationnaire généralement uti-
lisée dans la 1littérature consiste & supposer que 1'impul-—
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sion retrouve sa forme initiale aprés un seul tour dans la
cavité. Cette hypothése est trés restrictive et ne représen-
te pas 1l'ensemble des solutions possibles de propagation
stable d'impulsions dans une cavité laser. Néanmoins, nous
avons choisi de l'utiliser dans le cadre de cette étude sim—
ple. Cette condition impose donc que les formes temporelles
des impulsions au début et 4 la fin d'un tour de cavité
soient identiques (& un éventuel décalage temporel Ato prés
dfl aux saturations non linéaires) :

Al°M (t) = Al (t + Ot ). (2.44)

L'amplitude A(t) de 1l'impulsion en régime stationnaire
est donc donnée par : ‘

At - At) = G(t) A(t) (2.45)

glw s
Q.;|Q)
ot

avec

a
G (t) (1-T)1’2{1 - 5 exp(-25 1(e)] [Jo(i 2s T(t)) +1i 3 (1 2s i(t))]}

x {1 + g exp(- i(t))} (2.46)

et :

g=g4g . (2.47)

La fonction G(t) représente le gain total dépendant du
temps pour la cavité. Ainsi que nous 1l'avons vu précédemment
aucun signal parasite ne pourra se propager dans la cavité
si 1le gain est inférieur a 1 en dehors du support temporel
de 1l'impulsion. Ceci se traduit par :

G(+ ) < 1 et G(- o < 1 - (2.48)
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Par contre, la condition de seuil nécessaire au démar-—
rage du laser (gain total non saturé supérieur & 1) se tra-—
duit par

ao go
(1L - T)t/?2 [1—5—] (1+—2——] =1 . (2.49)

Si ces conditions sont remplies, on peut résoudre numé-—
riquement 1'équation (2.45). Pour celd, on impose un profil
initial A‘®’ (t) que 1l'on fait propager dans la cavité. Cette
impulsion est affectée par chaque élément ainsi que nous
l'avons vu plus haut. On compare alors 1l'évolution du profil

temporel d'un tour sur l'autre. Finalement, 1erque la varia-
T

tion relative de la durée T de l'impulsion : —, de son éner-—
T

DA
AR - max

gie — et de son amplitude créte ——— est inférieure a 10™¢
E max

sur un tour, on estime que 1l'impulsion a atteint son régime

permanent.

Plusieurs auteurs ont utilisé une description trés simi-
laire a celle que nous avons présenté pour modéliser la for-
mation d'impulsions trés courtes dans un laser a blocage de
modes passif [22, 24, 25]. Les résultats obtenus sont rela-—
tivement semblables dans tous les cas. Nous nous contente—
rons d'en donner les traits généraux en rappelant que ces
modéles simplifiés ne sauraient décrire précisément le fonc-
tionnement des cavités actuellement utilisées.

Les profils temporels obtenus par cette méthode peuvent
étre approximés par ce que l'on nomme le profil en "sécante
hyperbolique asymétrique". L'amplitude des impulsions présen-—
te une variation temporelle de la forme :

t t -1
A(t) = A expl- —{| + exp —_ . (2.50)
° Tl. T2

La Figure 16 donne un exemple de ce profil avec
TI/Tz = 1.5.
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Figure 16

%3

Le rapport des paramétres Tl et T2 caractérisant les
fronts avant et arriére de l'impulsion varie légérement en
fonction des auteurs et des méthodes de calculs utilisés
(développements limités, approximations...) [22, 24, 25]. La
prédiction d'un profil asymétrique est trés difficile a vé-
rifier expérimentalement. En effet, la méthode classique de
mesure des impulsions utilise un autocorrélateur optique
(voir Chapitre III). La fonction d'autocorrélation d'ordre 2
obtenue étant par construction symétrique, elle ne peut re-
fléter 1'asymétrie de 1'impulsion & mesurer. Il faut avoir
recours aux fonctions d'autocorrélation d'ordre supérieur.
Malheureusement, les méthodes connues a ce jour et permet-—
tant d'obtenir la fonction d'autocorrélation d'ordre 3 d'une
impulsion [30] nécessite que cette derniére posséde une éner-
gie trés nettement supérieure a celle des impulsions produi-
tes par un laser a colorant a blocage de modes passifs.

La théorie élémentaire développée ci-dessus permet éga-
lement de montrer que la durée des impulsions produites dé-
pend fortement des pertes non sdturées de 1'absorbant (coef-
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ficient ao) [24, 25] : la durée de 1l'impulsion est d'autant
plus petite que les pertes non saturées dans 1l'absorbant
sont importantes. Par ailleurs, G.H.C. New [22] a montré que
le 1laser est d'autant moins sensible aux fluctuations du
gain que la saturation de 1'absorbant est grande comparée a
celle de 1l'amplificateur (i.e. que 1le paramétre S est
grand) .

L'apparition de ces théories sur le fonctionnement par
saturation du gain et des pertes d'une cavité laser subpico-
seconde a permis de mieux comprendre comment pouvaient appa-
raitre des impulsions dont la durée est trés inférieure a
tous les temps de relaxation des colorants utilisés. Elle a
aussi permis de démontrer tout 1'intérét d'obtenir une satu-
ration plus importante de 1'absorbant en utilisant une cavi-
té en anneau pour laquelle les deux impulsions sont contre-
propageantes et se rencontrent dans 1l'absorbant.

Néanmoins, on peut estimer .que ces théories perdent
leur wvalidité pour des impulsions de durée inférieure a 100
femtosecondes. Il faut alors. tenir compte de phénoménes nou-—
veaux tels la dispersion de vitesse de groupe (variation de
1'indice de réfraction avec la longueur d'onde) ou l'auto-
modulation de phase (variation de 1'indice de réfraction
avec l'intensité lumineuse). De nouvelles théories ont vu le
jour, intégrant ces phénoménes [28, 29] et fournissant de
nouvelles solutions pour le profil temporel des impulsions.
Malheureusement, ces théories ne permettent pas de décrire
tous les comportements observés expérimentalement et par ail-
leurs, prévoient des comportements qui n'ont jamais été ob-
servés expérimentalement.

Il parait néanmoins indispensable d'introduire succin-
tement les effets non linéaires qui ont permis de diminuer
la durée des impulsions produites par des lasers jusqu'a 27
fs [13]). Ces effets permettrons d'expliquer la similitude
entre les impulsions produites et les solitons optiques
"brillants", similitude sur laquelle nous reviendrons en dé--
tail au chapitre IV.
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II.6. BLOCAGE DE MODES PASSIF DANS LE CAS D'UNE CONSTANTE DE
PROPAGATION COMPLEXE NON-LINEAIRE

Les impulsions de durée inférieure & 100 fs possédent
une puissance créte dans la cavité supérieure 3 50 kW. Cette
puissance est focalisée sur des té&ches de 1'ordre de 200
GW/cm? . Pour de telles densités de puissance, il devient dif-
ficile de négliger les variations de 1l'indice avec 1l'inten-
sité 1lumineuse traversant le milieu. Ce phénoméne appelé
automodulation de phase peut s'écrire comme un développement
limité de l1l'indice n avec l'intensité lumineuse I :

n(t) =n +n, I(t) (2.51)
ol n, est 1'indice non linéaire du milieu.

Une variation de 1'indice va se traduire par une modu-
lation temporelle de 1la phase de 1'impulsion et wva intro-
duire un glissement vers le rouge (pour n, > 0) des fréquen-—
ces présentent dans le front avant de 1l'impulsion et vers le
bleu pour 1les fréquences situées dans le front arriére
(Figure 17.a). Ce phénoméne a pour effet d'élargir 1le
spectre de 1'impulsion tout en introduisant une modulation
de fréquence. Si 1l'élargissement du spectre est trés intéres-
sant puisqu'il offre la possibilité de réduire dans un méme
rapport la durée de l'impulsion, il faudra tout d'abord éli-—
miner 1la modulation de fréquence pour remettre toutes les
fréquences en phase. Par ailleurs, lorsque les impulsions
se propageant dans une cavité laser ont une durée inférieure
a 100 fs, leur spectre posséde une largeur suffisante (AA >
4 nm) pour gque l'on ne puisse plus négliger les variations
de 1'indice de réfraction entre les fréquences extrémes du
spectre. Les différentes fréquences ne voyant pas le méme
indice, elles ne voyagent pas & la méme vitesse dans la ca-
vité. Ce phénoméne de dispersion de vitesse de groupe a pour
effet d'allonger 1l'impulsion et d'introduire un étalement
des fréquences le 1long du profil temporel de 1'impulsion
(Figure 17.b). C'est donc un effet qui risque de limiter 1la
durée des impulsions que peut produire un laser. Cet effet
sera décrit plus précisément au chapitre III.

Néanmoins, on peut utiliser la dispersion de vitesse de
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sens de propagation

Figure 17 a : Impulsion auto-modulée en fréquence par traversée d'un corps

a indice non linéaire positif.

sens de propagation

h

— >t
Figure 17 b : Impulsion modulée en fréquence par dispersion de vitesse

de groupe négative.
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groupe, a condition de trouver un dispositif présentant une
dispersion négative (vitesse de groupe plus importante pour
le bleu que pour le rouge), pour compenser la modulation de
fréquence introduite par automodulation de phase et ainsi
recompresser les impulsions. Un dispositif de ce genre sera
étudié en détail au chapitre III et nous nous contenterons
ici de supposer son existence.

Oon peut alors expliquer 1l'apparition et la formation
d'impulsions trés courtes dans une cavité laser en supposant
que cette derniére comprend les éléments présentés sur la
Figure 14, plus un systéme présentant la dispersion de vites-—
se de groupe négative. Depuis 1l'arrivée du premier photon de
pompe sur le milieu amplificateur jusqu'a la formation d'im-
pulsions de durée proche de 100 fs, on peut reprendre la
théorie classique du blocage de modes par saturation succes—
sives de l'amplificateur et de 1l'absorbant exposée au para-
graphe 2.5. Lorsque la puissance des impulsions est devenue
suffisante pour créer des effets non linéaires, le spectre
de 1'impulsion s'enrichit de nouvelles fréquences par auto-
modulation de phase. Ces fréquences n'étant pas créées en
phase le profil temporel de l'impulsion n'est pas immédiate-
ment raccourcit. Aprés la traversée du systéme a dispersion
négative, le déphasage spectral introduit par ce dernier com-
pense exactement celui qui est di & 1'automodulation de pha-
se et l'impulsion est compressée. A chaque tour de cavité:
cette compensation a lieu et l'impulsion peut donc présenter
par élargissement progressif de son spectre puis remise en
prhase des fréquences, une durée notablement plus courte que
celle obtenue dans 1le cas d'un simple raccourcissement par
saturation des colorants. )

L'automodulation de phase dans un laser femtoseconde
peut avoir plusieurs origines. Tout d'abord 1'indice non 1i-
néaire n, des solvants des colorants utilisés peut jouer un
réle. I1 faut noter que la valeur trés faible de
n, (n, = 3.107'% cecm?/W pour 1l'éthyléne glycol) implique que
des phénoménes non linéaires n'ont lieu qu'aux endroits ou
la densité de puissance lumineuse est trés grande. En prati-
que, on estime qu'il n'y a que sur 1l'absorbant que le diamé-
tre du faisceau est suffisamment petit pour qu'il apparaisse
des phénoménes non linéaires. L'automodulation de phase peut
aussi provenir de 1la saturation de 1l'absorption et du gain
dans la cavité. En effet, 1l'indice d'un milieu est 1ié & son
absorption (ou a son gain) par la relation de Kramers Kroenig
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(Figure 18). Toute variation de cette absorption (ou de ce
gain) va se traduire par une variation de 1'indice. Il faut
préciser que pour des longueurs d'ondes plus grandes que 1le
maximum de la bande d'absorption (ou de gain) une saturation
de 1l'absorption se traduit par une diminution de 1'indice
(équivalent & un n, négatif) et une saturation du gain par
une augmentation de 1'indice (n2 positif).

On voit donc qu'en fonction des saturations relatives
du gain et de 1'absorption 1le n, équivalent de 1l'ensemble de
la cavité peut &tre positif ou négatif. La situation est en-
core compliquée par 1la présence dans 1'absorbant saturable
de photoisoméres ne présentant -pas les mémes propriétés
spectrales que 1l'absorbant et autorisant des n, de signe
positif ou négatif en fonction de la longueur d'onde du la-
ser. Le probléme du signe du n, équivalent d'une cavité
femtoseconde n'est pas résolu et donne lieu a de nombreuses
publications contradictoires [13, 31-34].

Certains auteurs [28, 29] ont tenté de modéliser ces
phénoménes mais des résultats ne sont obtenus qu'en faisant
d'importantes approximations difficiles 4 justifier. Nous al-
lons :présenter trés rapidement la méthode proposée par Mar-
tinez et coll. [29, 35]. Elle est basée sur 1'utilisation
d'un opérateur décrivant globalement la cavité. Cet opéra-—
teur sera décrit comme la somme de termes représentant cha-—
cun un effet physique intervenant dans la formation des
impulsions.

Nous noterons le champ électrique présent dans la cavi-
té sous la forme :

E(t) = A(t) exp[i (w t + ¢(t))] (2.52)

ol @ est la fréquence centrale de 1'impulsion

¢ est un terme de phase lentement variable

A est réel et normalisé de fagon a ce que la densité
d'énergie soit donnée par :

u' = r A(t'")?% a4t . (2.53)
-

On obtient 1l'opérateur décrivant 1'évolution de 1'impul-
sion sur un tour de cavité en développant les opérateurs de
transfert de chaque élément au second ordre en puissance de
(w0 -~ u%). Les termes dépendant de 1'énergie sont développés



Figure 18

*10

ABSORPTION (em?)

= 1
o S20. S50 600 640 680
Longueur d’onde (nm)

N

—

<13

(b)

*10

DISPERSION (cm?)
C -4

o~
T T T T L/ —]
480 520 560 600 640 680

Longueur d’onde (nm)

: a) Absorption de la DODCI et de son photoisomere

b) Dispersion (par moléculelcm3) de I'état fondamental
de la DODCI. D'aprés [29].

43



44

au second ordre en puissance de U = U' - Uo/2 ou Uo est la
densité totale d'énergie présente dans 1'impulsion. Aprés
remplacement des termes en i(w - w o) par d/dt, on obtient

l'expression déterminant 1'opérateur global O - i0O' de la
cavité :
A(t + Tcav) exp(id(t + Tcav)) = exp(O0 - i0') a(t)

exp(id(t)) (2.54)
ou T ,, est la durée d'un tour de cavité.

En supposant petites les variations de A(t) et ¢(t) sur
un tour, on obtient :

A(t + T ) explid(t + T ., ) = (1.+0 - 10"} A(t)
exp(id(t)) . (2.55)

Les opérateurs réels O et O' peuvent s'écrire [29] :
0=g +g'lU+ g"uz + cz(w -w ) o+ c', Ulw - u%)
- a (w-w )% +b A%. (2.56)
1 ° 1
et :
O' =db + Pp'U + ¢"U%2 + ¢ (0w~ w ) + c' Ulw — w )
] 1 [ 1 o
- a {(w-w )2 + b A%2. (2.57)
2 [ 2
On retrouve dans ces deux formules les termes correspon-
dant aux différents éléments de la cavité et & leur action
sur 1l'impulsion.

g, est le gain en amplitude non saturé a la fréquence w .

g' et g" : expriment la saturation du gain avec 1'énergie de
1'impulsion (g' et g" < 0).

¢, : permet de tenir compte du décalage de la fréquence cen-—

trale de 1l'impulsion qui va apparaitre si w ne correspond
pas au maximum de la bande de gain. )

a représente la bande passante en fréquence de la cavité.

c'2 : exprime le déplacement du maximum de la bande de gain

avec 1la saturation du milieu amplificateur [36] ou de 1'ab-
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sorbant saturable.

bl : introduit d'éventuelles variations trés rapides de 1'ab-
sorption de 1'absorbant saturable (variations plus rapides
que la durée de 1l'impulsion [37]).

43 : est le déphasage correspondant 4 un tour de cavité :
¢ = w T

o o cav

$', ¢" : donnent les variations de 1l'indice de réfraction n

dues a une saturation de 1l'absorption ou de 1l'amplification.

c, coefficient de dispersion chromatique. Ce terme est pro-

dn
portionnel a —.
dA

c'1 : exprime l'influence des variations de l'indice avec
l'énergie de 1l'impulsion sur le terme C, -

a, : est le terme décrivant la dispersion de vitesse de grou-
pe globale pour 1la cavité. Pour un milieu transparent iso-
. d®n
trope ce terme est proportionnel a .
dAAz
b : est le terme décrivant 1l'automodulation de phase due &

2
1'indice non linéaire n, des solvants. Il faut noter que la

variation de 1l'indice avec l'intensité lumineuse est, ici,
supposée instantanée ce qui n'est pas vrai dans tous les mi-
lieux (voir chapitre VI).

L'état stationnaire est obtenu en supposant que 1'impul-
sion retrouve son profil aprés un tour de cavité, avec éven—
tuellement un déphasage constant et un décalage temporel
constant 3T par rapport au temps de vol dans la cavité T,
obtenu lorsqu'on néglige les effets non linéaires.

av

Haus {24] a montré que ces décalages pouvaient &tre in-
tégrés dans les termes ¢° et c, - L'hypothése que 1l'impulsion

reste inchangée aprés un tour de cavité se traduit en terme
d'opérateur global pour la cavité par :

exp(O0 - 1i0') = 1 (2.58)

ol 1 est l'opérateur unitaire. On obtient alors :-
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0 -io' =& (2.59)

ou ® est 1'opérateur nul.

Ces relations se traduisent dans 1l'espace temporel par
1'équation intégro-différentielle suivante :

d 4 ok
g +g'U +g"U? — +c''U—+ a + b A?
° dt t atc 1 at? t
d d a2
- i <b°+:1:'U+4>"U2+cz.—+c'2U—-+a2 +b2A2 X
A(t) exp[i ¢(t)] =0 . (2.60)

Cette équation n'est malheureusement pas simple & ré-
soudre et afin de poursuivre 1les calculs les auteurs [29]
sont obligés de faire une hypothése, certe trés simplifica-
trice, mais qui n'est pas toujours justifiée. Cette hypothé-
se consiste & supposer que la modulation de fréquence, pro-
venant de la dépendance non linéaire de la phase ¢(t) avec
le temps, est linéaire avec 1l'énergie accumulée U(t) :

d¢
— = EU {(2.61)
dt
ou
t 1 [+
U =I A% (t")dt' - —I A% (t')dt’
) 2 J-o

et £ est une constante.

Nous pensons que la méthode utilisée pour obtenir 1'é-
quation (2.60) reste trés esthétique mais qu'il faut véri-
fier avec précaution 1la validité physique des hypothéses
utilisées pour simplifier cette équation. Ceci est d'autant
plus délicat que Martinez et coll. [29] imposent la forme de
la solution de (2.60) en supposant que le profil temporel de
l'impulsion A(t) est en 1/ch(t). Si cette fonction est ef-
fectivement une solution de (2.60) elle n'est surement pas
la seule et n'est peut &tre pas celle qui est imposée par
les caractéristiques physiques de la cavité. -
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‘ Malgré toutes ses imperfections, le modéle théorique

; proposé par Martinez et coll a le mérite d'exister et de pré-
} voir effectivement un certain nombre de propriétés vérifiées

| expérimentalement dans les lasers femtosecondes. Parmi ces

% propriétés on trouve essentiellement le rbéle primordial joué

1 par la dispersion de vitesse de groupe et par 1l'automodula-

‘ tion de phase. La Figure 19 reproduit une partie de la Figu-

re 2 de la ref. [29].
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Figure 19 : Variation de la durée de 1'impulsion avec la
dispersion intracavité : Les différentes courbes
correspondent a des gains différents : Dg = 0.03,

Og = 0.031, Og = 0.032, +g = 0.033.

Sur cette figure on voit que la durée de i'impulsion dépend
notablement de la dispersion de vitesse de groupe de la ca-
vité. Le "trou" au centre de chaque courbe correspond A une
zbne olu le laser est au-dessous du seuil et ol l'effet laser
n'a pas lieu. Ces courbes ont été obtenues en négligeant
l1'automodulation de phase provenant de 1'indice non-linéaire
des solvants ( bz = 0). L'automodulation de phase provient
alors exclusivement des saturations des milieux amplifica-
teurs et absorbants et, étant donnée la plus grande satura-
tion de 1'absorbant, elle est essentiellement négative. Ceci
explique pourquoi les impulsions les plus courtes sont obte-
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nues pour des valeurs positives de la dispersion ((-aé) > 0).
Martinez et coll. ont aussi calculé les courbes correspon-
dant au cas ol la longueur d'onde du laser est inférieure a
celle du maximum d'absorption. Le terme ¢" est alors positif
et s'ajoute & 1'automodulation de . phase due au solvant
(b2 > 0). On obtient les courbes données sur la Figure 20.
Ici encore ces tracés présentent deux parties distinctes.

o~
—

(a)

1.0

(b)

0.8
1
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~ ~

pt
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S .

o%\ oy 3z b1 S0 o1 o2
. . k]

“63s -0.2 -0.1 0.0 0.1 02 DISPERSION (-a,) (fsec’) *10

DISPERSION (-a) (fsec’) *10°

Figure 20 : Durée de 1'impulsion et modulation de sa phase
azeé

dans le cas ou 1l'automodulation de phase due
dat? -
& la saturation de la DODCI est positive.

Expérimentalement, on sait maintenant faire varier la
dispersion d'une cavité laser femtoseconde (voir chapitre
III). Lorsqu'on ajoute une quantité positive de dispersion a
celle de la cavité, on observe que la durée de l1'impulsion
diminue. Cette décroissance s'opeére jusqu'a ce que 1'impul-
sion ait une durée typique de l'ordre de 50 fs. Si 1'on con-
tinue & introduire de 1la dispersion positive 1la forme de
1'impulsion change totalement et le régime de fonctionnement
du laser parait trés chaotique. Nous verrons au chapitre IV
que cette apparente instabilité s'explique par des phénomé-
nes solitons d'ordre supérieur. Méme si 1‘on continue a ajou-
ter de la dispersion positive le laser ne revient jamais a
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un régime stable. Il semblerait donc que l'on ne puisse pas
obtenir expérimentalement les deux zdnes de fonctionnement
prévues par Martinez et coll.. De plus la durée de 1'impul-
sion diminue lorsqu'on augmente la dispersion positive pré-
sente dans la cavité. Cela revient & dire que seule la zone
"de gauche" des Figures 19 et 20 est observée en pratique.

Le probléme restant est celui du signe de 1'automodula-
tion de phase de la cavité. Ce probléme reste ouvert et seu-
les quelques faibles indications existent. En particulier
plusieurs équipes ont montré que les impulsions les plus
courtes était produites lorsque la.cavité présente une dis-
persion négative [11, 13, 38] . Ceci tendrait a prouver que
l'automodulation de phase, que contre balance la dispersion,
est positive. De plus par des méthodes tout & fait différen-—
tes, nous avons montré [34] que dans un régime de fonction-
nement particulier (étudié au chapitre IV), mais néanmoins
proche du régime habituel, la dispersion est de l'ordre de
- 60 fs ? et implique 1'existence d'une automodulation de
phase positive. Il semblerait donc que le régime réel de
fonctionnement des lasers femtosecondes corresponde a la fi-
gure 20 et consiste en une compensation mutuelle des effets
d'une dispersion de vitesse de groupe négative et d'une auto-
modulation de phase positive. Dans ce méme article [34],
nous avons calculé que l'indice non linéaire équivalent de
la cavité était trés proche de celui du solvant (de 1'éthy-
léne glycol). I1 semblerait, ainsi que 1'ont supposé Fork
et coll. [13], que la saturation de la DODCI soit telle que
son absorption est quasiment nulle sur la durée de 1'impul-
sion et par conséquent que 1'automodulation de phase qui en
résulterait est nulle pour la partie centrale de 1'impul-
sion. On pourrait ainsi expliquer la wvaleur du n, trés pro-
che de celle du solvant obtenue expérimentalement.

Pour conclure ce chapitre sur les théories du fonction-—
nement des lasers a colorants & blocage de modes passif, di-
sons que dans ce domaine les théoriciens sont en retard sur
les expérimentateurs. S'il est maintenant courant d'obtenir
des impulsions de moins de 50 fs, expliquer leur formation
reste un probléme non résolu. Nous verrons au chapitre IV
qu'il y a peut &treée une voie & explorer en utilisant les pro-—
priétés bien connues des solitons et en adaptant les théo-
ries qui régissent leur comportement au milieu particulier
que constitue un laser femtoseconde.






CHAPITRE IXIXI

STRUCTURE ET CARACTERISATION DE

L OSCILLATEUR FEMTOSECONDE
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Ce chapitre va nous permettre de présenter 1le laser
réalisé & 1l'Institut d'Optique. Tout d'abord nous rappel-
lerons les éléments qui composent la cavité d'un laser femto-
seconde A blocage de modes passif. Nous donnerons alors les
éléments de calcul des faisceaux gaussiens qui permettent de
prévoir les propriétés géométriques du faiseau laser dans 1la
cavité et de calculer les zbnes de stabilité de cette der-—
niére. Nous introduirons alors un paramétre dont nous avons
déja parlé au chapitre précédent et gqui joue un rdle prépon-—
dérant dans la formation des impulsions courtes : la disper-
sion de vitesse de groupe. Aprés avoir étudié un moyen de
contrb8ler cette dispersion, nous décrirons le fonctionnement
d'un autocorrélateur optique qui reste encore aujourd’'hui le
moyen le plus utilisé pour mesurer les impulsions tres
breéves.

Nous finirons ce chapitre en décrivant les performances

obtenues avec cette cavité et en étudiant 1l'influence de cer-
tains paramétres sur les impulsions produites.

IIT.1. PRESENTATION DE LA CAVITE DE L'OSCILLATEUR

La cavité de 1l'oscillateur est formée de deux sous-
cavités contenant chacune un jet de colorant. Ces sous-
cavités sont séparées par des sections droites ne comportant
que des miroirs plans. Dans l'une de ces sections est intro-
duit le systéme a quatre prismes permettant un réglage de la
dispersion de vitesse de groupe (voir paragraphe III.7). Le
schéma exact de notre cavité est donné sur la Figure 21. Il
faut noter qu'elle comporte un nombre plus élevé de miroirs
que la cavité originelle de Fork et coll. [8]. Notre struc-—
ture nous permet d'obtenir un angle d'incidence trés. faible
sur le miroir de sortie. Les distances entre miroirs sont
données sur la fig. 21. Ces derniers sont des miroirs stan-
dards Spectra-Physics. Un traitement multicouches leur assu-
re un coefficient de réflexion supérieur & 0.998 sur une
bande de 100 nm centrée & 580 nm (Maximum de fluorescence de
la Rhodamine 6 G) (fig. 22).
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Le miroir de sortie a un coefficient de transmission de
0.022 a 580 nm (environ 0.025 & 620 nm). Dans la "sous-
cavité Rhodamine" les rayons de courbure sont de 100 mm (50
mm de longueur focale) et dans la "sous—cavité DODCI" de 50
mm (25 mm de longueur focale). Les jets de colorants ont des
épaisseurs de 100 pm pour la Rhodamine et 25 & 40 pm {en
fonction de la pression dans le circulateur) pour la DODCI.

Enfin, 1les quatre prismes présents dans le laser sont
en silice (n = 1.45). Ils sont taillés pour &tre au minimum
de déviation 1lorsqu'on les attaque sous 1l'incidence de
Brewster. Ces deux conditions fixent 1l'angle au sommet a une
valeur proche de 59°.

L'ensemble des éléments optiques sont montés sur des
mouvements mécaniques trés précis (Micro-Contrdle + éléments
Institut d'Optique). La possibilité de régler trés préci-
sément la position et l'orientation des miroirs et des pris-
mes est indispensable 4 une optimisation des performances du
laser.

Il faut noter qu'actuellement la tendance serait d'uti-
liser des cavités 1légérement différentes (Figure 6). Sans
doute ceci est dQ au fait que Valdmanis et coll. [2] ont ob-
tenu des impulsions de 27 femtosecondes dans une telle struc-
ture. En dehors de cette référence de prestige une telle ca-
vité posséde des qualités intrinséques. Elle présente le
plus faible nombre de miroirs envisageable pour une structu-~
re & 2 sous-cavités. De plus, la sous—cavité DODCI est re-
pliée en "T" ce qui 1lui assure d'Btre compensée pour les
aberrations de coma. Néanmoins, il faut également noter que
les performances des différents types de cavités connues
dans le monde sont en général comparables et dépendent plus
des composants optiques qu'elles comportent et de la dexté-
rité de 1'expé£imentateur que de leur structure géométrique.

IIT.2. PROPRIETES GEOMETRIQUES

Nous allons nous intéresser dans ce paragraphe aux pro-—
priétés géométriques de la cavité de notre laser. De ces pro-
priétés dépendent en grande partie le bon fonctionnement du
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laser et la qualité des impulsions qui sont émises. Il appa-—
rait, dans la pratique, que le réglage de cette cavité est
trés ‘"pointu". Une translation de moins de 100 microns de
1'un des éléments la composant peut totalement changer les
caractéristiques du laser allant méme jusqu'a le forcer A
fonctionner sur un seul sens de rotation (perte de 1l'effet
de contre-propagation des impulsions dans le jet d'absorbant
saturable).

I1 est donc important de mieux comprendre l'effet des
différents composants optiques de cette cavité sur la forma-
tion d'impulsions trés courtes.

Nous allons dans un premier temps rappeler la structure
de notre cavité ainsi que les propriétés des faisceaux gaus-—
siens. Nous appliquerons alors ces propriétés a notre laser
et nous étudierons plus particuliérement 1'évolution conm-
parée des tailles des waists sur les deux jets (de Rhoda-
mine 6G et de DODCI). Nous rapprocherons alors ces résultats
des hypothéses généralement admises dans 1les théories
simples sur le fonctionnement des - lasers femtosecondes et
nous ferons quelques remarques sur les zbénes de stabilité du
laser en régime impulsionnel. Nous introduirons alors un pa-—
ramétre important dans ces cavités : l'astigmatisme. Nous
montrerons que cette aberration peut &tre corrigée par
l'introduction d'éléments supplémentaires dans la cavité.

Tous les calculs qui sont présentés dans ce chapitre
sont plus particuliérement adaptés & la structure de notre
laser mais peuvent s'étendrent trés facilement a toute cavi-
té laser en anneau comprenant au maximum deux sous-cavités.

III.3. OPTIQUE DES FAISCEAUX GAUSSIENS

Nous allons présenter dans ce qui suit un moyen de cal-
cul de 1'image d'un faisceau gaussién a travers un systéme
optique quelconque. Cette méthode a été introduite pour 1le
calcul des cavités laser par H. Kogelnik et T. Li en 1966
[39]. Elle est basée sur l'utilisation de 1l'optique matri-
cielle et s'adapte particuliérement bien au calcul sur
ordinateur.



3.3.1. L'optique matricielle

! Le passage d'un rayon paraxial dans un systéme optique
peut é&tre décrit 4 1l'aide d'une matrice de transfert que
nous allons définir. Un rayon est caractérisé par sa posi-

tion Xl dans 1le plan objet et son angle d'incidence 9l
(Figure 23).

) Systéme
Plan objet optique Plan image

Figure 23 : Passage d'un rayon lumineux dans un
systeme optique.

Sa position X2 et son angle d'incidence 92 dans le plan
image peuvent &tre calculés a l'aide d'une matrice de trans—
fert (appelée aussi matrice ABCD) par :

b e 6
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Les éléments de la matrice satisfont la relation :
AD - BC =1 . (3.2)

Les éléments de la matrice sont reliés aux paramétres
du systeéme (longueur focale f, distance du plan principal
objet h1 au plan objet Hl, et distance du plan principal
image h2 au plan image Hz) par :

1
f = - - . (3.3)
c
D ~ 1
h = —— . (3.4)
t c
A-1
h = —— . (3.5)
2 c

On trouvera sur 1la Figure 24 des exemples de matrices
de transfert pour quelques systémes optiques usuels.

3.3.2. Application aux faisceaux gaussiens

Les faisceaux lasers sont trés proches des habituelles
ondes planes utilisées en optique géométrique et dans de
nombreux cas, cette derniére suffit pour avoir une idée cor-
recte de l'effet d'un systéme optique sur un faisceau laser.

Un laser oscillant sur un mode transverse fondamental
(TEM 00) Se caractérise par une répartition d'énergie gaus-
sienne autour de 1'axe optique et par une légére incurvation
de ses plans d'onde. Par conséquent, le "diamétre" du fais-
ceau s'élargit au cours de la propagation. En notant 2Wo le
diamétre du waist, on obtient le demi-diamétre W(Z) du fais-
ceau a une distance Z du waist par :

Az )

w? (z) = wf) 1 + (3.6)

T W2
0
ol A est la longueur d'onde du laser.

La divergence du faisceau dans 1le champ lointain est
donc donné par :
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A
8 = — . (3.7)
W
(]
Le rayon de courbure des plans d'onde varie avec la pro-
pagation suivant :

™ W2)?
o

Zl1 + . (3.8)
AZ

R(2Z)

On définit usuellement un paramétre complexe q caracté-—
ristique du faisceau considéré dans un plan donné.

A

(3.9)

Q|-
[
W
1
M

T W2

Dans le vide 1les paramétres q, et q, correspondant a
deux plans séparés par une distance Z sont reliés par :

q =q + Z . (3.10)

Dans un systéme optique plus compliqué, caractérisé par
une matrice ABCD, on obtient de méme le paramétre qz,a la

A

sortie en fonction du paramétre q, a l'entrée par :

A.q1 + B

q = —— - (3.11)
2 C.q +D

Cette relation fondamentale est appelée :
"Loi ABCD". [39]

Pour obtenir les caractéristiques d'un faisceau a la
sortie d'un systéme composé de plusieurs éléments, il suffit
de .calculer la matrice globale du systéme en multipliant les
matrices des différents éléments et d'appliquer la loi ABCD &
la matrice finale.

Les paramétres qui interviennent le plus souvent dans
la suite sont le diamétre 2W du faisceau et son rayon de
courbure R. On donne ci-dessous la relation entre les tail-
les et les rayons, W1 et R1 4 l'entrée, et W2 et R2 a la sor-
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tie d'un systéme optique dont la matrice s'écrit (A s] :
(]

(AR + B)? (n: wf)z + (A BR )F]'/2
— (3.12)
2
(%W, R )

[n wf)2 (AR + B) + (A BR )
R, = : . (3.13)
“(CR, + D) (AR + B) (1:: wf)z + BD(A R )

Si W est un waist on a R =o© . La relation (3.12)
s'écrit alors :

AB Yz2J1/2
W= |A? w® + . (3.14)
2 1 1 w

1

3.3.3. Faisceaux gaussiens et cavités laser

Pour connaitre les caractéristiques d'un faisceau émis
par une cavité laser, on utilise la loi ABCD en écrivant que
le faisceau retrouve ses paramétres initiaux aprés un aller-
retour dans la cavité -(ou un tour de cavité pour les lasers
en anneau). En notant AB la matrice correspondant & un

tour de cavité, on obtient la condition de stabilité du fais-
ceau :

Aq + B
q= — (3.15)
Cq + D
soit :

(3.186)

Q|-
i
+
=

On voit donc que pour que la relation (3.16) ait un
sens, il faut que :
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D + A):
1 - (—T‘] > 0 (3.17)

soit
- 2 <D+ A < 2 . (3.18)

La relation (3.18) fixe donc les conditions géométri-
ques (disposition des miroirs, distances entre éléments
etc...) pour qu'un falsceau gaussien puisse se propager dans
la cavité. Les caractéristiques du faisceau peuvent alors
étre calculées par (3.16).

3.3.4. Calcul des zones de stabilité du laser et des
tailles des waists dans les deux sous-cavités.

Nous allons appliquer la loi ABCD présentée dans le pa-
ragraphe précédent a notre cavité laser afin de déterminer
les 2zd0nes de stabilité. Les miroirs, les jets, les espaces
vides et les prismes sont représentés par des matrices sépa-
rées. On présente ci-dessous un exemple de matrice de chacun
des types utilisés :

10
miroir : |-2 1 rayon de courbure du miroir : R (3.19)
R
espace fixe : (é ?) longueur de l'espace : L (3.20)
Lame & faces planes [ L/n) indice du milieu R (3.21)
1 longueur du milieu :

On voit donc sur ces exemples que le produit de matri-
ces correspondant a des espaces vides, ou a des propagations
libres dans des milieux homogénes, est commutatif. On peut
par exemple ne considérer qu'une seule matrice pour la tra-—
versée de deux lames successives. Si l'on ne tient pas comp-—
te des problémes de chromatisme le systéme de quatre prismes
utilisés dans notre cavité est équivalent & quatre lames a
faces planes et paralléles. On ne considérera donc gu'une
seule matrice équivalente pour l'ensemble du systéne.
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Les caractéristiques du faisceau qui se propage dans la
cavité sont obtenues en calculant numériquement sur ordina-
teur 1le produit de 13 matrices représentant les différents
éléments de la cavité et en appliquant la loi ABCD (on trou-
vera sur la Table 4 une description détaillée de ces matri-
ces). On peut alors faire varier les différents paramétres
géométriques (longueurs focales, distance entre miroirs,
épaisseur traversée dans les prismes...) et voir 1leur
influence sur le faisceau. A 1l'issue des calculs, il appa-
rait que les deux paramétres les plus sensibles sont les lon-
gueurs 2L1 et 2L2 des " deux sous-—-cavités. Nous avons tracé
sur les figures 25 et 26 les variations des tailles des
waists sur les jets de DODCI et de Rhodamine en fonction des
longueurs des sous-cavités. Les autres paramétres sont ceux
indiqués sur 1la figure 21. Plusieurs informations peuvent
étre retirées de ces courbes et tout d'abord les zdnes de
stabilité du laser. En effet, on peut voir que les courbes
ont un support bornéT A l'extérieur de cette zbne, le laser
est instable (|[D + A| > 2). Cette zbéne de stabilité est trés
étroite. En effet, les déplacements autorisés sont de 1'or-
dre de 2 mm pour L1 et 1 mm pour Li‘ Il faut remarquer Qque
des calculs similaires sur des cavités & cing miroirs [40]
ou a six miroirs [41]) ont donné des régions de stabilité
dont 1les longueurs sont aussi de 1l'ordre de quelques milli-
métres. La.seconde information sans doute plus intéressante
dans - notre.cas, est le rapport des tailles des taAches dans
les deux jets.

En effet, nous voulons que le rayonnement présent dans
la cavité puisse se propager de facon stable (stabilité géo-
métrique de la cavité) mais aussi que 1'énergie soit émise
sous la forme d'impulsions stables (blocage de modes effica-
ces). Comme nous l'avons vu au Chapitre II, les caractéris-
tiques des impulsions émises par le laser dépendent forte-
ment des paramétres de saturation et par conséquent des tail-
les relatives des télches dans les deux jets. Il apparait im-—
portant de relier 1les caractéristiques géométriques de la
cavité .et l'utilisation que 1l'on va.en faire & savoir la pro-
duction d'impulsions femtosecondes.



Matrices n°

Le
X
z :
' La 4>R1
lydu
\
R,

Eléments représentés

espace vide
longueur L2

Miroir rayon R2
espace vide
Longueur Lq

systéme de 4 prismes
longueur équivalente Le

Miroir rayon Rl

espace vide
Longueur L1

jet de Rhodamine
épaisseur El

indice o,
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Expression

=
’_[‘1

~

=
N



espace vide L L1
8
longueur L1 0 1
(1 0)
9 miroir rayon R, -2 1
R
1
\
espace vide (1 L,
10
Longueur L3 0o 1
\ 7
/1 0)
11 Miroir rayon R, :E 1
R
2
\
12 espace vide (1 Lz‘
Longueur L 0o 1
\ /
Jet de DODCI ,
13 épaisseur E2 1 Ez/nz]
indice n, \0 1

Table 4 : Matrices correspondant aux éléments recontrés par
une impulsion parcourant la cavité en partant du jet de
DODCI.
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3.3.5. Influence des caractéristiques géométriques de
la cavité sur son fonctionnement en régime impulsion-
nel.

Cette cavité ayant été congue pour produire des impul-
sions femtosecondes, elle doit répondre A d'autres critéres
que sa stabilité géométrique. En effet, le laser ne pourra
fonctionner correctement et le blocage des modes ne sera ef-—
ficace que si 1'absorbant saturable sature avant le milieu
amplificateur. New [21, 22] a défini ainsi un paramétre de
saturation dans le cas d'une impulsion unique se propageant
dans la cavité :

5§ = — (3.22)

ol o, (resp. 0;) est la section efficace d'émission (resp.
d’'absorption) du milieu amplificateur (resp. de 1'absorbant
saturable) et A (resp. Aa) la surface éclairée sur le jet
amplificateur (resp. absorbant). En se basant sur une modé-—
lisation du fonctionnement du laser exclusivement limitée
aux saturations du gain et de 1'absorption, New [22] a mon-
tré que le paramétre S doit avoir une valeur comprise entre
2 et 10. Ainsi que nous l'avons vu au Chapitre II, la valeur
de S fera varier notablement les caractéristigques temporel-
les et énergétiques des impulsions produites.

Le parameétre S dépend des colorants choisis (o; et 0;)
et des tailles des waists sur les jets de colorants (Aa et
Ae ). Les sections efficaces d'absorption ou d'émission de
nos colorants a 620 nm sont [42] :

émission : o, = 6.10"'" cm®* Rhodamine 6G

absorption : o = 2.10"'° cm® DODCI .

D'ou :
A w
e Rhé6aG
$=3.3 —=3,3 — — . (3.23)
Aa w2
DobDCI

Il faut noter que cette définition du paramétre S ne
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tient pas compte du croisement des impulsions dans le jet de
DODCI. Lorsque 1l'épaisseur du jet de DODCI est de 1l'ordre de
grandeur de "1'étendue spatiale” c.v de 1'impulsion (ou T
est 1la largeur & mi-hauteur de 1'impulsion et ¢ la vitesse
de la lumiére), Stix et Ippen [26] ont montré qu'on peut éva-
luer 1l'effet de croisement en supposant une saturation trois
fois plus importante que pour une impulsion unique. Il fau-
drait donc utiliser des cavités présentant un parametre S
trois fois plus faible que dans le cas d'une impulsion uni-
que. La figure 27 présente 1'évolution de ce paramétre S en
fonction des longueurs Ll et Lz.

[ So{ [11I|[ 48 FOCALES: F1=50 mm
[ —48.5 F2=25 mm
- 49
50.5 ‘1%-5
ANGLES DES SOUS—CAVITES

Thi= B ° Th2= @ *
JETS: El= .2 mm
E2= .04 mm

[0
- ©
. L
-4 PRISMES: E= 8 mm
€
- o
[ 5
- & LONGUEURS ENTRE ELEMENTS:
- L3= 7?75 mm L4= 2403 mm
4> i Pa—
< n L2 en mm 0
o N [\V]

Figure 27 : Valeur du paramétre S pour différentes
longueurs L1 allant de 48 a 52 mm.
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I1 faut remarquer que méme & l'intérieur des zdnes de
stabilité, il existe des variations trés importantes de ce
parameétre. En particulier, on peut voir que les courbes de-—
viennent quasiment verticales pour des valeurs de L2 proches
de 25,5 mm. Pourtant la région comprise entre 25 et 25,5 mm
correspond & la zéne de stabilité de la plus grande partie
des courbes tracées. Il faudra donc arriver & un compromis
entre la stabilité géométrique de la cavité et la possibili-
té d'obtenir des impulsions femtosecondes. S'il est Aiffi-
cile de donner & partir de ces courbes les longueurs exactes
des sous cavités qui optimisent le fonctionnement du laser,
on peut néanmoins prévoir qu'il faudra se régler de facon a
ce que L2 soit proche de 25 mm (25 mm < L2 < 25,25 mm) et
que Ll soit légérement plus grand que 50 mm
(50,25 < L < 50,75) . On voit donc que la zdne de stabilité
en régime impulsionnel est notablement plus courte qu'en ré-
gime de fonctionnement continu. On retrouve parfaitement ce
genre de comportement expérimentalement bien qu'il soit dif-
ficile d'estimer un accord quantitatif entre 1'expérience et
la théorie du fait de la difficulté 3 mesurer les longueurs
des sous-cavités. Néanmoins, nous pensons qu'il est intéres-—
sant de montrer que le critére de stabilité géométrique de
la cavité ne suffit pas & définir les conditions optimum de
fonctionnement du laser.

ITI.4. CALCUL DE L'ASTIGMATISME D'UNE CAVITE LASER

Dans les calculs présentés ci-dessus, nous n'avons tenu
aucun compte des aberrations géométriques introduites par la
forme des optiques wutilisées. En particulier, notre cavité
comporte un certain nombre d'éléments utilisés sous une in-
cidence non nulle qui introduisent donc de 1'astigmatisme.
Ces éléments sont de deux natures différentes :

~ d'une part, 1les miroirs sphériques de focalisation
sur les jets de colorant ;

- d'autre part, 1les lames de verres (prismes, ...) et
les jets de colorants attaqués sous 1l'incidence de Brewster.

Ils introduisent des aberrations de signes opposés qui
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sont donc susceptibles de se compenser [43].

L'astigmatisme d'une cavité laser se traduit par des
paramétres géométriques (focales des miroirs, longueur de
milieu traversé...) différents suivant le plan de propaga-—
tion considéré. Ce phénoméne a plusieurs conséquences impor-
tantes. Premiérement, chaque plan posséde sa propre zdne de
stabilité géométrique et le laser ne pourra fonctionner que
si tous les plans de propagation sont stables simultanément.

Si 1l'astigmatisme devient trop important, on peut méme
arriver 4 des situations ol les zénes de stabilité des dif-
férents plans sont disjointes. Il n'y a alors plus d'effet
laser possible.

Deuxiemement, méme si l'effet laser a lieu, 1'astigma-
tisme modifie profondément les caractéristiques géométriques
du faisceau sur les jets de colorant et agit ainsi sur la
qualité du blocage des modes. En effet, comme nous 1l'avons
vu précédemment, la formation d'impulsions femtosecondes
dépend de la densité de puissance incidente sur les jets.
Or, 1l'astigmatisme va se traduire par une tadche a symétrie
non plus circulaire, mais elliptique. Il apparait donc une
modification de la répartition du flux sur 1le jet et par
suite une modification des propriétés du laser.

Nous avons calculé 1'astigmatisme de notre cavité en
repréhant les formules présentées au paragraphe 3.3. pour
des valeurs des paramétres (focales, distances...) différen-
tes dans chaque plan. Les calculs sont menés dans le plan
d'incidence du faisceau (plan tangentiel) et dans un plan de
propagation perpendiculaire & ce dernier (plan sagital). Les
tailles des waists dans n'importe quel autre plan se dédui-
sent en décomposant sur ces deux derniers. )

On obtient donc wune série de matrices pour chacun des
plans. Nous donnons (Table 5), des exemples de matrices dans
les plans sagital et tangentiel,  pour les éléments communé—
ment utilisés dans une cavité laser [43, 44].

En effectuant le produit des matrices correspondant au
plan sagital et au plan tangentiel, on obtient pour chaque
cas les z8nes de stabilité, les tailles des waists et leur
rapport. Les figures 28, 29 et 30 montrent 1'évolution des
waists dans chaque plan pour différents angles d'incidences
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Diametre du waist sur le jet de DODCI
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Thl et Th2 sur les miroirs des sous-cavités. Il apparait net-—
tement que, dés que l'angle d'incidence sur les miroirs dé-

passe quelques degrés, les zdnes de stabilité dans chacun

des plans deviennent totalement disjointes (Figure 30). Mé&me

pour des angles faibles (Th ~ 6° par exemple) la compensation
de 1l'astigmatisme que pourraient introduire les jets de co-

lorant et les prismes est presque nulle. En plus de cette

diminution de la zéne de stabilité du laser, il apparait une

différence de taille des waists sur les jets de colorant

suivant le plan considéré. Ceci se traduit par une t&Ache el-

liptique et par conséquent une densité de puissance différen-
te de celle que prévoit la théorie simplifiée. On peut alors

reprendre le calcul du paramétre S & partir de la formule

(3.22).

Avec des téches elliptiques, on obtient :

o (W _ W _)

S = -2 —es er’ (3.24)
o (W W )
e as aT

avec :
WeS : waist sagital sur le jet de Rh6G ;

W, @ waist tangentiel sur le jet de Rh6G ;

W waist sagital sur le jet de DODCI ;

WaT : waist tangentiel sur le jet de DODCI ;

o, : section efficace d'émission de la Rhé6G ;
o, : section efficace d'absorption de la DODCI.

La figure 31 donne les variations de ce paramétre S te-—
nant compte de 1'astigmatisme.
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-
- 50.5 FOCRLES: F1=58 mm
b : . Fe2=25 mm .
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- Thi= 6 ° Th2= 6 °
= - J : = . !
51 ETS: EI 2 mm
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L 515
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[ +

€
- o .LONGUEURS ENTRE ELEMENTS:
L L3= 775 mm L4= 2408 mm
i 1 L L 1
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Figure 31 : Variation du paramétre S lorsque 1l'on tient
compte de 1l'astigmatisme.

Il faut remarquer que la présence d'astigmatisme a ten-
dance a augmenter 1la surface éclairée sur le jet de DODCI.
Ceci a deux conséquences fondamentales. La premiére est une
diminution de 1la densité de puissance incidente sur 1la

DODCI. Par suite, 1les effets non linéaires (automodulation
de phase, saturation de 1l'absorption, etc...) sont ammoin-
dris. La deuxiéme conséquence est une diminution de la va-

leur du paramétre S. Cela introduit une plus grand sensibi-
lité du laser aux instabilités et peut se traduire par des
fluctuations de puissance et de largeur des impulsions émi-
ses. En effet, lorsque le spot sur le jet de DODCI augmente,
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on est obligé de diminuer la concentration de 1'absorbant
saturable pour que le laser continue a fonctionner. Le nom-—
bre de modes qui sont bloqués simultanément peut alors wva-
rier notablement d'un instant a 1l'autre entrainant de nom-
breuses fluctuations.

IXT.5. COMPENSATION POSSIBLE DE L'ASTIGMATISME

Nous venons de voir les effets néfastes qu'introduit la
présence d'astigmatisme dans 1la cavité d'un laser femto-
seconde. Il convient donc de lutter contre cette aberration.
Dés 1972, Kogelnik et coll. [43] ont montré qu'il y avait
possibilité de compensation de l'astigmatisme des miroirs
sphériques utilisés hors axe par l'astigmatisme de lames a
faces planes et paralléles (a4 1'époque, les cuves épaisses
dans lesquelles circulaient les colorants) situées au centre
des sous-—-cavités. Dans notre laser, la faible épaisseur des
jets (typiquement 200 pm et 40 pm) ne suffit pas pour intro-—
duire une compensation notable.

Oon aurait pu alors penser que les prismes introduits
dans les cavités femtosecondes par Fork et coll. [11] pour
régler 1la dispersion de vitesse de groupe pourraient jouer
ce rble. L'introduction de ces prismes revient, dans un cal-
cul d'astigmatisme, & augmenter la longueur Lq de t/n ou

t/n? (t étant 1'épaisseur de verre traversée) suivant le
plan considéré. Des calculs effectués avec les parametres
utilisés en pratique (Th ~ 6°) montrent qu'il faudrait tra-
verser environ 20 cm de verre pour obtenir un effet de com—
pensation. Par contre, il est évident que l'astigmatisme in-—
troduit par une lame de verre (ou un prisme) sera d'autant
plus important que le faisceau incident sera divergent. Il
parait donc beaucoup plus intéressant de placer la lanme de
verre dans une sous-—cavité.

D'ailleurs, la forme analytique de la matrice de trans-—
fert de la cavité (voir Annexe I) laisse supposer une dJrande
sensibilité de l'astigmatisme 3 une variation des longueurs
2L1 et 2L2 des sous-cavités différente dans les plans sagi-—
tal et tangentiel. Si la lame de verre introduite dans la
cavité n'est pas trop épaisse, la dispersion positive de vi-
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tesse de groupe sera facilement rattrapée par le systéme de
quatre prismes. Les figures 32 et 33 montrent 1'exemple
d'une compensation obtenue par l'introduction d'une lame de
verre de 1 mm (Figure 32) et 2 mm (Figure 33) d'épaisseur
dans la sous—cavité Rhodamine. On observe un élargissement
des zbnes de stabilité ainsi qu'une augmentation de la va-
leur du parametre S.

Une derniére possibilité, et sans doute la plus promet-
teuse, est d'introduire une troisiéme sous-cavité dans la
cavité. Au centre de ce nouvel élément, on peut alors mettre
une lame a faces planes qui permettrait une compensation de
l'astigmatisme global du laser. Cette lame peut &tre consti-
tuée par un jet épais de liquide. Par ailleurs, on pourrait
alors augmenter de fag¢on notable 1les effets non linéaires
(essentiellement 1'automodulation de phase) présents dans la
cavité en utilisant un liquide dont 1l'indice non linéaire
est important (dérivés des méthylnitroaniline (MNA) en solu-
tion, polydiacéthyléne, matériaux organiques en solution,
etc...) [45, 46].

III.6. ASTIGMATISME RESIDUEL DES CAVITES GLOBALEMENT COMPENSEES

I1 faut noter que les compensations que nous avons en-—
visagées ne peuvent corriger l'astigmatisme que globalement,
c'est-a-dire, que la matrice de transfert correspondant & un
tour complet de 1la cavité & partir d'un plan (®) donné, de-—
vient identique pour les directions sagitale et tangentiel-
le. On obtient alors dans ce plan (®) un waist circulaire.
Malheureusement, le fait que la cavité soit globalement com-
pensée n'implique pas forcément qu'elle le soit lorsque 1l’'on
passe d'un élément de la cavité a un autre. En effet, 11
faudrait pour cela introduire un élément compensateur apreés
chaque élément aberrant. En particulier, le waist sur le jet
de Rhodamine peut &tre circulaire et celui sur le jet de
DODCI trés elliptique (ou inversement) .

En utilisant la formule 3.12, on peut exprimer le dia-—
métre W du faisceau sur 1le jet de DODCI en fonction des
éléments de la matrice de transfert Rh6G -— DODCI et du
waist W, sur la Rhodamine :



—_ e e e

FOCALES: F1=50 mm

> [
4 Fe=25 mm
3 |-
2 ANGLES DES SOUS—-CARVITES
1 Thli= g ° Th2= 6 °
@ n
9 JETS: El= 1 mm
8 E2= .24 mm
? =
6 |» PRISMES: E= 8 mm
S to
[ &
4 4 LONGUEURS ENTRE ELEMENTS:
&
3 [ @ L3= 7725 mm L4= 24290 mm
-~ 7]
2 ta
1 L
8 1 " ]
<« n L2 en mm ©
ol o 4]
Fig. 32
ISF \
14 } ' FOCALES: F1=50 mm
13 F2=25 mm
12
11 ANGLES DES SOUS-CAVITES
1e f Thi= 6 -° Th2= 6 °
9 L
8 I JETS: El= 2 mm
’ F £2= .84 mm
s | \
5 F o PRISMES: E= 8 mm
L
4 F* .
£ | .
3 ! LONGUEURS ENTRE ELEMENTS:
[}
2 kg L3= 2?75 mm L= 2400 mm
1 =
@ S L 1 L " " J
<+ " L2 en mm
& o &




76

(AR + BY (n wf]2 + (J\ BRf] 1/2

2
(T W, R

En supposant que la position du jet de Rhodamine corres-
pond exactement 3 un waist du faisceau (R1—4 ©) on obtient :

AB )=
W2 = A W o+ .
2 1

T™ W
1

Les coefficients A et B sont calculés en Annexe I. En
pratique 1les jets se trouvent & une distance des miroirs de
focalisation qui est proche de 1la longueur focale de ces
miroirs. On pose donc :

R
1
L =f +8 = —+ 8§ (3.25)
1 1 1 2 1
R,
I_.2 = fz + 82 = 5— + 8z (3.26)
£ 5 3 L
2 2 2 3
A= - — - — - — |1 - — (3.27)
£ £ £ £
1 1 2 1
L £ b
3 1 2
B=23% 3 - — = —] - |— 38 + — 8 |(3.28).
2 Jf f £ f £ 1 £ 2
1 2 1 2 2 1

Pour 1les variations de 3 et 82 utilisées précédemment
(|81] < 1 mm) et |82| < 2 mm), on peut montrer que :

AB Y2
[ ] << A . (3.29)
T W

Par conséquent, on obtient une valeur approchée du dia-
metre W2 par :

wo=\a . w ) (3.30)

La présence d'astigmatisme se traduit par des focales
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f1 et f2 différentes dans chaque plan :
f — f cos 6 dans le plan tangentiel ;
f — f/cos 6 dans le plan sagital.

On obtient donc des diamétres de faisceaux différents
dans chaque direction. La figure 34 montre les variations du
w2
grandissement a- lorsqu'on néglige 1l'astigmatisme.

1

Ra/Ae

—.S A A " ..S. " " A " " 41:5

62. en mm

Figure 34 : Rapport des surfaces éclairées sur les jets de
Rhodamine (Ae) et DODCI (Aa).

La figure 35 donne alors les variations de ce grandissement
dans les plans sagital et tangentiel en présence d'astigma-
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Aa’Re

Th =6°

AasAe

— TANGENTIEL
—=— SAGITAL

Tl" ="12°

-1.5 -.5
Sa en mm

Figure 35 : Rapport des surfaces éclairées sur les jets de Rhodamine (Ae)
et de DODC! (Aa) en présence d'astigmatisme.
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tisme. On voit que mémeé pour une cavité globalement compen-—
sée, 1l peut vy avoir un astigmatisme résiduel tout a fait
génant lorsqu'on passe d'un élément a 1l'autre. La seule so—
lution pour éliminer totalement cette aberration est d'opter
pour une cavité constituée de blocs successifs [43]; chaque
bloc étant parfaitement stigmatique. Malheureusement, cette
disposition est relativement 1lourde et dans la pratique on
préférera choisir un plan (de préférence celui contenant le
jet de DODCI) pour lequel on pourra corriger l'astigmatisme
et accepter une 1légeére aberration résiduelle dans le reste
de la cavité.

III.7. DISPERSION DE VITESSE DE GROUPE : INFLUENCE ET COMPENSA-
TION

Nous venons de voir en détail les propriétés géométri-—
ques de la cavité, ainsi que 1l'influence de 1'astigmatisme
sur 1les caractéristiques du laser. Mais un bon réglage géo-
métrique de la cavité ne suffit pas. En effet, cette optimi-
sation se traduit essentiellement par une meilleure focali-
sation du faisceau sur le jet de DODCI. La saturation de
1'absorbant ‘est alors plus compléte et la densité de puis-—-
sance étant plus grande, 1l'automodulation de phase augmente.
Pourtant, comme nous l'avons vu au Chapitre II, les phénomé-—
nes de saturation ne suffisent pas 3 expliquer la formation
d'impulsions trés courtes de durée inférieure & 100 fs. TI1
faut donc tenir compte des propriétés spectrales de la
propagation des impulsions. En effet, le spectre d'une impul-
sion  de 50 fs a une largeur qui est forcément supérieure a

80 A (relation d'incertitude de Heisenberg At . &v > 0.315

pour une impulsion en 1/ch?). Lorsqu'une telle impulsion tra-
verse un milieu isotrope et transparent ses différentes com-

posantes spectrales ne voient pas le méme indice de réfrac-

tion. La figure 36 donne un exemple typique des variations

de 1l'indice d'un verre en fonction de la longueur d'onde.

L'indice n'étant pas constant, les différentes fréquences se

propagent & des vitesses différentes et par conséquent se

dispersent temporellement : c'est le phénoméne de dispersion

de la vitesse de groupe.
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Silvestri et coll. [10] ont montré que des miroirs utilisés

pour des longueurs d'onde plus grandes que le centre de leur

courbe de réflexion introduisent une dispersion de vitesse

de groupe négative (c'est-a-dire que les fréquences les plus

hautes "voyagent" plus vite que les fréquences les plus bas-

ses). Cela explique qu'un choix judicieux de miroirs puisse

introduire suffisamment de dispersion négative pour compen-

ser celle de signe inverse introduite par les milieux natu-

rels (verre, jets de colorants, etc...) et surtout par 1'au-

tomodulation de phase dans le jet de DODCI [10] . Il est

alors devenu indispensable de trouver un moyen plus facile a

mettre en oeuvre que le choix des traitements des miroirs

pour compenser le surplus de dispersion positive de la cavi-

té. Fork et coll. [11] ont alors repris une idée de Treacy

[48] en remplagant les réseaux qu'utilisait ce dernier par

des prismes présentant des pertes nettement plus faibles.

Nous avons installé un tel systéme dans notre laser aussi al-
lons nous 1'étudier plus précisément. Si les calculs qui sui-
vent sont basés sur un formalisme proche de celui de Fork et

coll., 1ils permettent dans notre cas de ne pas faire d'ap-

proximation. Le principe du systéme de quatre prismes présen-~
té sur la Figure 37 est le suivant : le premier prisme dis-

perse angulairement les différentes longueurs d'onde : cha-

que longueur d'onde attaquant alors le deuxiéme prisme en un

point différent va traverser une quantité de verre inégale

(les fréquences les plus hautes étant plus déviées par le

premier prisme, elles traversent une épaisseur moindre dans

le second). Ceci permet aux hautes fréquences de "rattraper"

les basses frégquences. L'impulsion se compresse donc. Une

deuxieéme paire de prismes est introduite pour recollimater

le faisceau dont les différentes composantes spectrales sont

étalées transversalement a la sortie du deuxiéme prisme. Il
faut noter aussi que l'utilisation de guatre prismes permet

d'obtenir un systéme dont le faisceau a4 la sortie a la méme

direction que le faisceau a l'entrée.
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Figure 37 : Principe de 1la ligne'é retard dispersive
utilisant quatre prismes.

3.7.1. Effets de la dispersion en régime impulsionnel

Rappelons tout d'abord quelques effets de la dispersion
de vitesse de groupe. Soit une impulsion de profil temporel
gaussien dont le champ électrique peut s'écrire :

2
E(t) = ED exp{-2 Log 2 —| exp(+ iwot) (3.40)

TZ
o

ol t est le temps, T, la largeur temporelle de 1'impulsion a
mi-hauteur et @  sa fréquence centrale. Par transformée de
Fourier, on obtient la répartition spectrale du champ :

+ t2?
-2 Log 2 —-

1 2 fltw t
E(w) = TF (E(t)) = o E e ° e ° e lwtdt (3.41)



2 Log2
On pose a = et Mw = w - w .
,t2
[
D'ou :
+00 2
E({w) = — I E e ! et Aot gt
—Q
or :
i Do 2 (Aw)z
at? + id ot = J; t + +
2{; 4a
iw
En posant u = J; t + , on obtient :
2{a
(Lw)?
- +m 2
E(w) = E e 4a J- e " du
2m| a ®
(3w)?
Elw) = E e da
2daﬂ
soit
n (Do )2 Tf
E(w) = Eo exp |- —
2l Log 2]|t/2 8 Log 2
2| —
’1_2
o
On pose alors
ED
E' =

8 Log 2|'/%

,tz
o
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(3.42)

(3.43)

(3.44)

(3.45)

(3.46)

(3.47)



84

d'ou :

Dw? TP
E(w) = E'_ exp|- 8—~—-2— ] (3.48)
Log :

L'impulsion ayant traversé un milieu dispersif isotrope
et transparéht de longueur L, voit ses différentes composan-
tes spectrales se déphaser. Ce déphasage ¢(w) dépend de la
fréquence et peut &tre développé en puissances de (w - wo).
En limitant le développement aux trois premiers termes, on
obtient

1
d(w) = & (w ) + (w0 - w ) o' o+ 5 (0 - w 3 " (3.49)

avec

3¢] o
¢' = |— et o" =
Jw?

L, w=w
o L,u:wo

A la sortie du milieu, le champ électrique &s(w) s'é-

Y

crit en fonction du champ E(w) a l'entrée :

E (@) = E(w) et ! ®C (3.50)
soit :
Ooo® Tf
£ (w) = E' exp|- ———
s ° 8 Log 2

1
exp [+ i[@o(wo) + (Aw) &' + 5 (Dw? ) @"]] . (3.51)
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Par transformée de Fourier inverse, on obtient le pro-
fil temporel de 1l'impulsion a la sortie du milieu.

+00
E (t) = I E (w) et! ' dw (3.52)
3 — S
soit :
Es(t) = E' exp[+i (o t + ¢o)] X
+00 mz 1
expl|- + i — 0" Aw? + i ¢ Aw + it Awl|dw . (3.53)
- 4a 2

On pose alors

Le champ est donné par :

+00 '
E_(t) E' expli(w t'+ ¢ )] I exp[— A Aw?+ it' Ow]dw. (3.54)
)

En notant gque

. t! 2 t|2
A Ow? - it'Aw = [ﬂ.m - i———] +

2{; 4a
on obtient

tl2
4A

+@ t' V2
J exp[— [ A.Ow — 1 ———J ]dw . (3.55)
- 2{a,

Pour wun paramétre A complexe l'intégrale de 1l'expres—
sion 3.55 s'écrit )

+mexp[— [A.Aw P ]] dw ! Jn

Es(t) =E' exp[i(wot' + ¢ ) -

2{a Wa

-
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On en déduit 1'expression du champ

E
Es(t) e — exp i(wot' + o)
(J1 - i2a¢"|
atlZ 2 a2¢ut|2
exp|- —| X exp|{-i ——— . (3.56)
1 + 4a2¢|12 1 + 4a2¢||2

La largeur a mi-hauteur T, du profil temporel en inten-—
sité de 1l'impulsion & la sortie du milieu est donc :

. 2 Log2 . (3.56 Bis)

s

Jl + 4a2 ¢u2
T - S

a

Cette expression montre que le terme ¢° introduit sim-
plement un déphasage de la porteuse correspondant a la tra-—
versée d'un milieu de longueur L et que les termes en t' in-—
diguent un décalage dans le temps du maximum de 1'enveloppe
de l'impulsion proportionnel i ¢'. La présence de dispersion
de vitesse de groupe ¢" introduit un élargissement du profil
en intensité de 1'impulsion par un facteur :

T, w2 1/2
— = |1 + . (8 Log2)? . (3.57)
T
o

Cet élargissement s'accompagne d'une répartition des
fréquences le long du profil temporel de 1'impulsion. En ef-
fet, le terme de phase peut s'écrire :

¢ = w t' + ¢° - ¢5(t') (3.58)
avec :
2 a2 ¢n t|2
¢'s(t') = ——— (3.59)

1 + 4¢)"2 a.2

La fréquence instantanée s'écrit alors :
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4 a® ¢" t°'
w(t') = — = R + - . {3.60)
t 1 + 4 a? "2

Q]
<

Les fréquences sont linéairement réparties dans 1'impul-
sion. On désigne usuellement ce phénoméne par le mot "chirp"
linéaire. (Le mot chirp pourrait traduire en frang¢ais par
modulation de fréquence ou couinement, expression qui n'est
pour 1le moment pas usitée dans le milieu des impulsions

courtes) .

Nous avons tracé sur la figure 38, les variations de la
durée d'une impulsion gaussienne a la sortie d'une lame de
silice de 1 cm d'épaisseur en fonction de sa durée initiale.
I1 est & noter que la silice est le verre le moins dispersif
que nous connaissions. Cette figure montre clairement que
dés gque les impulsions ont des durées inférieures a 50 fs,
1'effet de la dispersion est trés important. Nous re-
viendrons un peu plus loin sur la forme de cette courbe qui
présente un minimum, mais son allure générale montre bien
1'importance de la compensation de 1la dispersion dans la
production et la propagation d'impulsions femtosecondes.

200 —

(fs)

150

la sortie
1]

100 }—

I
a

Durée
T

S0

Ve Durée a 1‘entrée (fs)

-
[o] 1 A i 1 1 1 i 1 1 I 1 1 ] 1 4

o S0 100 150

Figure 38 : Evolution de la durée d'une impulsion ayant
traversé 1 cm de silice en fonction de sa durée initiale.



88

3.7.2. Compensation de 1la dispersion de vitesse de
groupe

Pour étudier en détail le systéme de compensation pro-
posé par Fork et coll. [11] nous utiliserons les notations
de la fig. 39. Considérons une onde ayant parcouru un chemin
optique P dans un matériau. Le déphasage accumulé peut s'é-
crire :

1 A, (ap
d(w) = ¢(w o)t {w —w ) |= P(ko) - — [——]

[o] o]
A

3
A faze
+ (w - Q)o )2 . (3.61)
4mc?  |da?

A

Dans le cas de deux prismes comme ceux présentés sur la
figure 39, le chemin optique est donné par :

A S -+ — - —
P(A) = — (l_; .AB + k . BC+k . CD) (3.62)
211-_ 1 2 1

-+ -+
ou k1 et kz sont les vecteurs d'onde respectivement dans le

verre et dans l1l'air :

o - 2T n (A)
a
"k | = 2®m n(A) /A et "k " = —— . (3.63)
1 2 A
En supposant que n = 1 et en utilisant les notations
de la figure 39 on obtient :
P(A) =1 . n{(A) cos r + d cos i° (3.64)
avec :
1l = AB + CD . (3.65)

Dans 1le cas particulier, qui correspond aux conditions
expérimentales, ol les prismes sont utilisés au minimum de
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Air

Glass index n

Figure 39

Construction géométrique pour le calcul de la différence de marche P( \)
pour deux prismes identiques.

Ona:1 =AB +CD, d =8BC, L =FH ete = EF + HC.
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déviation et sous 1l'incidence de Brewster, on obtient les
relations suivantes :

1
nfA\ ) =n = —— (3.66)
° ° tg (a/2)
1 = (L + e) cos(xa/2) sin « (3.67)
e = EF + HG (3.68)
d = (L - e) sin(«/2) . (3.69)
De plus, on a :
i' = ®/2 - «/2 (3.70)
r = af2 (3.71)
sin i' = n sin r . (3.72)
dn d%n
En posant n' = |— et n" = , on obtient :
° d)\ ° d)\z
a
o PN
]
dp n°, rde 1
g; = EK +4n'? le |1 - — | - L| .(3.74)
nl o 2 2
lo ° ?\o no (1 + no)

Lorsque quatre prismes sont utilisés dans un arrange-
ment symétrique, ces deux quantités calculées pour deux pris-
mes doivent &tre doublées. En utilisant 1les relations
(3.49), (3.61), (3.73) et (3.74), on peut obtenir pour
quatre prismes :

4A8 n n" 1
o o o
d" = - L n':+ el——— + n': 71 - — - (3.75)
T c? 1+ n? n?® (1 + n?)
o o o
Ce terme ¢" correspond & 1la dispersion de vitesse de

groupe introduite par les quatre prismes. La relation (3.75)
montre qu'en fonction des valeurs relatives de e et L
(c'est-a-dire, de la quantité de verre traversée et de la
distance entre prismes) ¢" peut étre positive ou négative.
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Il est a noter que la formule (3.75) ne comporte pas
d'approximation (en dehors de la limitation du développe-
ment & l'ordre 2) et peut &tre utilisée quelles que soient
les valeurs de e et L, ce qui n'est pas le cas de 1l'expres-
sion donnée par Fork dans son papier originel [11].

A titre de comparaison, nous rappelons la dispersion

introduite par la traversée d'un milieu transparent, iso-
trope de longueur [ et d'indice n {10] :

¢" = —— n" . (3.76)

Les valeurs de n_, n' et n" pour de nombreux matériaux
sont données dans la Table 6.

nl n"
Milieu _ Ny 2 >
(um ) (um )
FeD 05-25 1.8011 - 0.13326 " 0.67787
Si02 1.4572 - 0.02984 0.12144
BK7 1.5159 - 0.03756 0.16641
Eau 1.33 -0.02729 0.1303
CS2 1.62 - 0.144 0.758
du
Table 6 : Valeurs de 1'indice n et des coefficients n’o = —;
d
d2
et n"o = & 620 nm pour différents matériaux
dA?

De plus, nous avons rassemblé dans la Table 7 les
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expressions permettant de calculer la dispersion pour diffé-
rents milieux usuellement wutilisés dans des expériences en
régime femtoseconde, ainsi que pour des systémes de prismes
utilisant des verres d'indices variés.

Systeme Dispersion
Quatre prismes en FeD E 05-25 ¢" = 1025.5e ~ 59.88 L
Quatre prismes en Si0, " = 5.55e- 3.00L
Lame en SiO2 ¢" = 51.19 ¢
Lame en BK7 " = 70.14 &
Lame en eau o" = 54.92 ¢ )
Lame en CS2 ¢" = 319 2

Table 7 : Dispersion de vitesse de groupe introduite par
différents systémes. La distance entre prismes L, la
distance & 1'aréte e et 1'épaisseur 1 sont en mm. ¢" est
en fs?.

Nous indiquons aussi 1'espacement entre deux prismes
nécessaire 4 compenser 1 cm de silice. (On a supposé ici e =
2 mm). Nous pouvons dégager plusieurs conclusions a 1'ana-
lyse de cette table. Tout d'abord, les systémes de prismes
permettent une compensation parfaite, au second ordre, du
déphasage spectral introduit par la traversée d'un milieu
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transparent. ]

D'autre part, il apparait nettement sur la Table 7 que
la dispersion introduite par un systéme de prismes dépend
fortement de son indice. En effet, on peut voir que les dis-—
tances nécessaires a la compensation de 1 cm de silice dimi-
nuent réguliérement lorsque 1l'indice augmente. On peut alors
rendre le systéme de prismes plus compact. Néanmoins, la
qualité optique des verres de haut indice est souvent moins
bonne que celle de la silice. En particulier, ces verres ont
tendance & diffuser 1la lumiére qui les traverse. De plus,
lorsque 1l'indice est trop grand, le systéme devient trés
"pointu" A régler puisque la dispersion varie trés vite avec
e. Pour ces raisons de disponibilité des prismes, nous avons
introduit dans notre cavité guatre prismes en silice. Ils
sont taillés de fagon a4 obtenir le minimum de déviation
(maximum de dispersion angulaire) sous 1'incidence de
Brewster (minimum de pertes). Ceci correspond a un angle au
sommet de 68°57'. Ils sont montés sur des platines de trans-
lation permettant un réglage fin de la dispersion négative
introduite. En effet, comme le montrent les formules de la
Table 7, on peut ajuster la valeur de ¢" en déplag¢ant le
prisme perpendiculairement a sa base. Ce systéme de prismes
offre une trés grande souplesse d'utilisation tout en étant
trés simple &4 mettre en oeuvre. Il est maintenant reconnu
que 1l'obtention d'impulsions de durée inférieure a 50 fs
passe obligatoirement par un systeme de compensatioh de 1la
dispersion. Il est a noter que d'autres systémes ont été
proposés.

En particulier F. Gires et P. Tournois [12] ont intro-
duit en 1964 une ligne a retard dispersive basée sur 1l'uti-
lisation de la dispersion des déphasages rencontrés par les
différentes composantes spectrales en traversant l'interfé-
rométre que composent les couches d'un miroir diélectrique.
Ce dispositif a été utilisés dés 1969 par M. Duguay et J.W.
Hansen [50] pour compresser les 1impulsions émises par un
laser He-Ne & modes blogués. Récemment son utilisation dans
une cavité laser produisant des impulsions femtosecondes a
été démontrée par  J. Heppner et J. *Kuhl [51). Ce systéme
offre 1l'avantage d'é@tre simple et de ne présenter pratique-—
ment aucune perte. Il reste néanmoins un peu plus difficile
4 réaliser puisqu'il nécessite de maitriser le dépdt de
couches diélectriques et donc une technologie nettement plus
complexe que le polissage des prismes.
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IIT.8. MESURE DES IMPULSIONS

La durée =T des impulsions qui nous intéressent
(t ¢ 107'?s) est telle qu'aucun systéme électronique, y com-
pris 1les caméras a balayage de fente les plus performantes
(résolution «~ 400 £s chez Hamamatsu), ne peut les résoudre
temporellement. Il est par conséquent indispensable de faire
appel a4 des moyens indirects. Le principe général des systé-
mes de mesure est de transformer la varjation temporelle
trés rapide de l'intensité lumineuse en un profil spatial ou
en un signal lentement variable dans le temps. La différence
essentielle entre ces deux possibilités est que dans le pre—
mier cas (transformation de la variable temporelle en variab-
le spatiale) la mesure ne nécessite en théorie qu'une seule
impulsion, alors que dans l'autre cas (signal lentement
variable), il faut reconstruire 1le profil de 1'impulsion
point par point en utilisant de. nombreuses impulsions succes-
sives. De trés nombreux systémes ont été proposés pour mesu-—
rer des impulsions femtosecondes [52, 55]. Il faut noter que
malheureusement seuls quelques uns ont été expérimentalement
réalisés {56, 59]. Parmi ces dispositifs opérationnels les
plus utilisés pour des impulsions picosecondes et femtosecon-
des sont la fluorescence a deux photons [61] et le doublage
de fréquence [62, 63].

La fluorescence a deux photons permet une mesure mono-—
coup (n'utilisant qu'une impulsion) mais, elle est relative-—
ment difficile 4 mettre en oeuvre pour des impulsions de du-
rée inférieures &4 1 ps. De plus, elle présente un rapport
signal A& bruit relativement faible (S/B = 3). C'est donc la
méthode wutilisant la génération du deuxiéme harmonique qui
s'est 1imposée. Cette méthode présente de nombreux désagré-
ments mais a 1'énorme avantage d'étre opérationnelle et fa-
cile & mettre en oeuvre méme pour des impulsions trés cour-
tes (< 10 fs). De plus, méme si les mesures obtenues par
cette méthode n'ont qu'une valeur relative, elle permet aux
différents laboratoires de part le monde de comparer leurs
résultats. Nous allons donc décrire sommairement le princi-~
pe et le fonctionnement de ce que nous appelerons un "auto-
correlateur optique" en insistant sur les limitations de cet
appareil.
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3.8.1. Principe de 1l'autocorrélateur optique

Le principe de 1'autocorrélateur optique est le sui-
vant. Une impulsion lumineuse est divisée en deux répliques
d'intensité sensiblement égales (Figure 40). Ces deux impul-
sions parcourent deux chemins L1 et L2 et sont focalisées
dans un cristal non linéaire (dans notre cas un cristal de

KDP) .

Laser femtoseconde

|

!
Filtre ’
uv ’
— '\.
Kbp ’ .' I ’ -~ ”_y
——p
P. M. ‘ Calibration
Palpeurgdy | l
S
4 Vibreur
x

Figure 40 : Schéma de principe de 1'autocorrélateur

Nous allons limiter notre étude au cas ou les deux fais-
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ceaux font entre eux un angle non nul. On oriente le cristal
de KDP de facon A ce que le maximum d'efficacité du doublage
de fréquence se fasse dans la direction bissectrice des deux
faisceaux incidents. De cette fa¢on, une impulsion incidente
sur le cristal, prise isolément, ne donne pas de rayonnement
A 1la fréquence double. La quantité d'U.V. produite est donc
proportionnelle au produit des intensités lumineuses qui se
croisent, en coincidence temporelle, dans le cristal. Si
maintenant une des impulsions est retardée par rapport a
l'autre (en introduisant des chemins L et L, différents par
exemple) la quantité 4d'U.V. devient :

Iu.v_(t) ~ Il(t) . Iz(t - )

ol T est le retard entre les deux impulsions d'intensité

'Pl(t) et Iz(t) . L'ordre de grandeur de la durée du signal

U.V. est le méme que celui des impulsions incidentes et par
conséquent bien inférieur 4 1la résolution des détecteurs
électroniques. On ne peut donc avoir accés qu'a un signal
intégré :

+w
S(t) w~ I I(t) I(t - v) dt .
)

I1 faut noter ici que 1la fonction S(r) mesurée est
directement proportionnelle a la fonction d'autocorrelation
d'ordre 2, GZ(T), du profil temporel de 1l'impulsion inciden-
te sur l'autocorrélateur :

+00
I I(t) I(t - 7) dt

+©
J. I% (t) dt

-

En pratique, on reconstruit point par point cette fonc-
tion d'autocorrélation en faisant varier continuement la
longueur d'un des bras de 1'autocorrélateur et par consé-
quent le retard T.

Plusieurs remarques s'imposent :

- Tout d'abord, le signal que fournit 1'autocorrélateur
n'est en aucun cas l'enveloppe temporelle de 1'impulsion. En
particulier, la fonction d'autocorrélation est une fonction
par construction symétrique (Gz(—T) = Gz(T)). Nous ne pour-—
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rons donc pas 4 l'aide de cet appareil obtenir des informa-
tions sur des éventuelles dissymétries du profil de 1'impul-
sion.

De plus, méme pour une simple mesure de la largeur a
mi-hauteur du profil temporel de 1l'impulsion, il faut appli-
quer un facteur correctif & 1la valeur obtenue en mesurant
cette largeur sur la fonction d'autocorrelation. Ce facteur
correctif (rapport des largeurs d'une fonction et de sa fonc-
tion d'autocorrélation) dépend de 1la forme temporelle de
l'impulsion (Table 8).

10 At/ At

1(0<r<dr) i

o
>
el
—Am
-
=
o
—
<
N~
~~
=
\%
<
=
N

Table 8 : Rapport des durées des impulsions (At) et de leur
fonction d'autocorrélation (AT).

Pour obtenir la largeur & mi-hauteur de 1l'impulsion, on
est donc obligé de faire une hypothése sur. sa forme. On peut
bien sir avoir une idée de cette forme en comparant les fonc-
tions d'autocorrélations expérimentales & différentes simu-—
lations théoriques mais 1'écart, par exemple, entre les fonc-
tions d'autocorrélation d'une gaussienne et d'un profil en
1/ch* est suffisamment faible pour ne pas étre détectable
dans la plupart des cas (Figure 41).
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Figure 41 : Fonctions d'autocorrélation d'une impulsion
gaussienne et d'une impulsion en 1/ch?.

Néanmoins, les solutions des modéles théoriques décri-
vant le fonctionnement des lasers femtosecondes ayant géné-—
ralement des formes proches d'un profil en 1/ch?, nous sup-
poserons (et 1l'ensemble des laboratoires possédant un laser
femtoseconde 1le fait aussi) que notre impulsion posséde un
profil en 1/ch?. Nous appliquerons donc un coefficient 1.55
entre la largeur temporelle de la fonction d'autocorrélation
et celle de 1'impulsion ;

- Enfin, la fonction d'autocorrélation est construite
point par point. Elle n'est donc représentative des impul-
sions émises par le laser que si ces derniéres sont rigoureu-
sement identiques d'un tir & l'autre. En particulier, si la
forme de 1l'impulsion évolue lentement, 1'autocorrélateur ne
fournit qu'une intégration des différents profils qui peut
entrainer une mauvaise interprétation de ce qui est émis par
le 1laser. Ceci est sans doute une des causes qui ont retar-
dé 1la découverte des régimes solitons d'ordre supérieurs
dans ces lasers.

Il reste néanmoins vrai que 1l'autocorrélateur optique
est un appareil relativement facile & mettre en oceuvre. Il
fournit dans la plupart des cas une estimation de la durée
des impulsions et permet le réglage du laser.

Nous allons décrire plus en détail la structure de
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l1'autocorrélateur que nous avons réalisé.

3.8.2. Structure de l1l'autocorrélateur

La figure 40 donne un schéma d'ensemble de 1'appareil.
Une lame semi-réfléchissante (R = 0.3, T = 0.7) sépare le
faisceau incident en deux. La différence entre les taux de
transmission et de réflexion de la lame n'est pas volontaire
mais correspond a un traitement Spectra Physics standard.

Le faisceau noté A se réfléchit sur un coin formé par
deux miroirs dorés. Le faisceau B est réfléchi par un coin
de cube puis est replié pour &tre parfaitement paralleéle au
faisceau A. Ces deux faisceaux sont focalisés sur un cristal
de KDP de 300 pm d'épaisseur par une lentille de 60 mm de
focale. Ce cristal est taillé pour obtenir un maximum de dou-
blage a 620 nm lorsque les impulsions incidentes sont toutes
deux polarisées horizontalement (le rayonnement U.V. produit
est alors polarisé verticalement) ; -

Un filtre U.V. (U.G. 11 de chez Schott) bloque la lumie-
re incidente a 620 nm et laisse passer le rayonnement émis a
310 nm. Ce dernier est détecté par un photomultiplicateur (1

P 28 Hamamatsu). Le coin de cube présent sur la voie B est

monté sur un pot vibrant 4 30 Hz. Le déplacement X, du coin
21%

de cube introduit un retard T = —— de la voie B sur la voie
c

A. Un capteur de position monté sur le pot vibrant permet
d'obtenir & tout instant le retard introduit. On peut alors
afficher sur un oscilloscope, horizontalement la position du
coin de cube et verticalement l'intensité de 1'U.V. détecté
par le photomultiplicateur chargé par une résistance de 10
k. La courbe qui apparait est alors directement proportion-
nelle a la fonction d'autocorrélation d'ordre 2 de 1'impul-
sion. La calibration de 1la mesure se fait en allongeant
d'une quantité connue 1le bras A et en mesurant le déplace-—
ment sur l'écran du maximum du signal. Sachant que la lumie-
re parcours 30 microns en 100 femtosecondes, on obtient fa-
cilement une calibration de la fonction d'autocorrélation.
I1 faut se rappeler que la largeur & mi-hauteur de 1'impul-
sion s'obtient en divisant par 1.55 la valeur obtenue pour
la fonction d'autocorrélation (cas d'une impulsion en 1/ch?).
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3.8.3. Limitations expérimentales de la résolution d'un
autocorrélateur

En plus des remarques sur le principe méme de cet auto-—
corrélateur optique faites au paragraphe 3.8.1., il existe
d'autres limitations d'origines expérimentales. Tout d'a-
bord, nous avons supposé que les différents éléments opti-
ques présents dans l'appareil étaient sans effet sur 1'impul-
sion. Ceci est en général faux. Comme nous 1l'avons vu au
paragraphe 3.7, la traversée d'un milieu dispersif introduit
un "chirp" sur 1'impulsion. Pour éviter ce phénoméne nous
avons choisi d'utiliser des miroirs métallisés et un coin,
de cube creux. Ce dernier n'ayant pu &tre installé dans
l'autocorrélateur que récemment la plupart des fonctions
d'autocorrélation présentées dans ce mémoire ont été enregis-
trées en utilisant un coin en verre (trajet dans le verre de
5 cm). Cela a pour effet que la fonction obtenue n'est pas
exactement la fonction d'autocorrélation de 1'impulsion émi-
se par le 1laser mais plutdt une intercorrélation de cette
derniére avec une impulsion "chirpée" par son trajet dans le
coin de cube. Ceci se traduit expérimentalement par un élar-—
gissement de 1l'autocorrélation et une dissymétrie de cette
derniére. Néanmoins, cet effet n'est vraiment apparent que
pour des impulsions de durée inférieure a 50 fs.

Une autre 1limitation provient de la bande spectrale
pour laquelle on obtient 1l'accord de phase dans le cristal
de KDP. Rappelons que les deux faisceaux incidents sur 1le
cristal sont polarisés horizontalement. On régle le cristal
de fagcon & ce que 1l'indice ordinaire & 620 nm soit égal a
l'indice extraordinaire & 310 nm  (accord de phase de type
I). Pourtant, les variations de 1'indice avec la longueur
d'onde ne sont pas identiques pour 1l'indice ordinaire autour
de 620 nm et pour 1l'indice extraordinaire autour de 310 nmn.

- 'Les vitesses de groupe ‘des-impulsions-3a 620 nm et & 310 nm

ne sont donc pas identiques. Ceci se traduit par une défor-
mation de la fonction d'autocorrélation d'autant plus impor-
tante que 1la longueur d'interaction est grande. A.M. Weiner
[64] a montré théoriquement que ceci pouvait entrainer sui-
vant la forme de 1'impulsion et la longueur du cristal soit
un élargissement soit un rétrécissement de la fonction d'au-
tocorrélation. Néanmoins Weiner et coll. [65]) ont montré que
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la fonction d'autocorrélation d'impulsions de 20 fs était

sensiblement identique lorsqu'on la mesure avec des cristaux

d'épaisseurs variants de 0.1 4 1 mm. Nous considérerons donc

que les effets dus & une limitation de la bande passante de

l'accord de phase dans notre cristal de 0.3 mm sont trés fai-
bles par rapport aux autres causes d'erreur.

III.9. CARACTERISTIQUES DES IMPULSIONS OBTENUES

Nous allons dans ce paragraphe nous arréter quelque peu
sur les caractéristiques des impulsions obtenues dans notre
laser. Nous exposerons les résultats historiquement en com-
mencant par les impulsions produites par la cavité initiale
(sans prismes) pour finir par les impulsions de moins de 40
fs produites actuellement. Toutes les fonctions d'autocorré-

lations présentées ci-dessous ont été enregistrées a l'aide
de l'autocorrélateur présenté au paragraphe 3.8.

Notre 1laser ayant une longuéur'de cavité de 3,4 m, il
produit des impulsions 3 la cadence de 88 MHz (une impulsion
toutes 1les 11,3 ns) (figure 42). Lorsque nous présenterons
des photos d'enveloppes du train d'impulsions, il faut remar-
quer que l'échelle des temps est trés nettement “plus longue
que 1la période du train d'impulsions (10 ps correspondent a
environ 1000 impulsions).

Figure 42 : Train d'impulsions enregistré a 1l'aide d'un
oscilloscope 100 MHz (10 ns/div).
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3.9.1. Les premiéres impulsions

A 1l'origine 1la cavité du laser était composée de 9
miroirs disposés selon 1la figure 21. I1 n'y avait pas de
prismes dans la cavité et tous les miroirs possédaient un
traitement multicouches (large bande) La buse du jet de
DODCI était une buse Cohérent standard fournissant un jet
d'environ 150 pm d'épaisseur. Une fonction d'autocorréla-
tion typique est donnée sur la figure 43 et 1'enveloppe du
train d'impulsions sur la figure 44. Le laser semble émettre
des "paquets" d'impulsions qui donnent une fonction d'auto-
corrélation trés bruitée. Les fluctuations d'énergie des im-

‘pulsions sont telles que le laser semble inutilisable. Il

apparaitra plus tard (voir chapitre IV) que ces caractéris-
tiques sont celles d'un régime soliton d'ordre supérieur qui
traduit un excés de dispersion de vitesse de groupe positive
dans la cavité (introduite par 1les jets, les miroirs et
1'automodulation de phase dans la DODCI). Il faut noter que
la couleur rouge sang (ko ~ 628 nm) du laser est elle aussi
typique de ce régime.

Figure 43 : Fonction d'autocorrélation (440 fs/div) pour
la cavité sans prismes.
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Figure 44 : Enveloppe du peigne d'impulsions (20 ps/div)
pour la cavité sans prisme.

Nous avons-alors remplacé un des miroirs plan du laser

par un miroir & bande étroite centrée sur 612 nm (AN ~ 10 nn).

Le laser devient beaucoup plus stable et produit des impul-

sions d'environ 180 fs (figure 45). Le réle de ce miroir est
sans doute multiple. D'une part, son traitement différant de
celui des miroirs Spectra-Physics introduit sans doute plus
de dispersion négative ce qui permet au laser d'étre dans un
régime de fonctionnement stable. De plus, sa bande étroite
limite 1le nombre de modes qui peuvent laser et par consé-
quent limite l'apparition de bruit dQ & des modes qui ne
sont pas en phase avec 1l'impulsion (mauvais verrouillage de
mode). C'est en utilisant une méthode empirique de change-
ment de miroirs que les Laboratoires Bell ont pu obtenir des
impulsions stables de 70 fs en 1982 [91].
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Figure 45 : Fonction d'autocorrélation obtenue avec un
miroir 4 bande étroite sans les prismes dans la cavité
(180 fs/div).

-

Nous avonsensuite introduit dans notre cavité un systé-
me de quatre prismes [11]. Ce systéme permet d'avoir accés
au réglage de 1la dispersion de vitesse de groupe présente
dans la cavité. Ainsi on peut éviter une fastidieuse et peu
rigoureuse recherche du bon miroir pour notre cavité. La ca-
vité avec ses prismes produit des impulsions d'environ 100

fs. En remettant un miroir & bande large & la place du mi-
roir A& bande étroite, on peut réaliser différentes observa-
tions. Tout d'abord, il faut translater un prisme pour ré-

obtenir des impulsions stables ce qui prouve bien que la dis-
persion introduite par ces deux miroirs n'est pas identique.
-De. plus, on peut. obtenir . avec.le miroir a large bande des
impulsions un peu plus courtes (T ~ 70 fs). Ceci a plusieurs
explications : on peut penser que la limitation de la bande
spectrale des impulsions introduite par 1le miroir & bande
étroite est suffisante pour limiter la durée des impulsions
a plus de 100 fs ; mais de plus, 1'introduction d‘'un miroir
a large bande permet d'augmenter la puissance des impulsions
dans la cavité (diminutions des pertes par transmission dans
le miroir) et par conséquent d'augmenter les effets non
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linéaires dans le jet de DODCI.

Dans le méme ordre d'idée une diminution de 1'épaisseur
de la buse du jet de DODCI en 1l'écrasant dans un mandrin per-
met d'obtenir des épaisseurs typiques de jets de 40 pm pour
des pressions de 1l'ordre de 2 bars. On peut alors augmenter
la concentration en DODCI, ce qui a pour effet de stabiliser
le laser, tout en permettant une intensité des impulsions
plus importante.

Une méthode de mesure de 1'épaisseur des jets tirée du
rapport de stage de J. Bleuse et J. Favre [66] est donnée en
Annexe II.

La configuration comprenant quatre prismes, des miroirs
a4 large bande spectrale et un jet d'environ 40 pm d'épais-
seur en son centre est celle qui est actuellement utilisée.
La concentration en DODCI est relativement variable. En ef-
fet, ce colorant vieillit assez vite. Il faut reconcentrer
la solution environ deux fois par mois. Pour cela, on uti-
lise wune solution mére formée de 1g de DODCI dissoute dans
100 cm® de méthanol (c ~ 2 10°2 M/1) (Nota : Il est possible
de dissoudre la DODCI dans de 1l'éthylene glycol mais la so-
lution a tendance A se déposer). Cette solution mére est gar-
dée a l'abri de la 1lumiére et ne doit pas &tre en contact
avec des piéces en cuivre (poison pour la DODCI). Elle sert
a reconcentrer la solution utilisée dans le laser. Pour des
raisons de viscosité et volatilité plus faible, 1'éthyléne
glycol est préféré au méthanol dans le laser. Néanmoins, la
solution mére se mélange parfaitement bien au colorant déja
présent dans le circuit du laser. La concentration typique
de travail est d'environ 10 ®Mole/l. Elle peut varier notab-
lement sans pour autant provoquer de changements importants
sur les impulsions produites. Nous avons en effet produit
des impulsions de moins de 70 fs avec une concentration de
1.10"*Mole/l soit un dixiéme de la concentration habituelle.
La différence essentielle tient & la stabilité du laser qui
" est. bien meilleure pour des concentrations importantes. Il
faut noter que dans le cas des faibles concentrations, on
peut obtenir un accord de la fréquence centrale de 1'impul-
sion par défocalisation du jet de DODCI dans sa sous-cavité.
La plage balayée s'étend alors d'environ 600 nm & 615 nm.
Les impulsions les plus courtes sont obtenues & 615 nm mais
méme & 600 nm leur durée reste inférieure & 200 fs. Cette
possibilité d'accord de la longueur d'onde peut avoir, dans
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certains cas un trés grand intérét. Elle nous a par exemple
permis de mesurer la variation avec la longueur d'onde de
l'indice d'une fibre dont le coeur est formé par un cristal
non linéaire [67].

Tout a fait récemment, des équipes des laboratoires
Bell ont fait remarquer que les colorants arrivant a grande
vitesse dans les bacs de récupération, il se produisait un
effet de trombe d'eau qui entrainait dans le réservoir de
colorant d'importantes quantités de vapeur d'eau. Cette der-
niére - se fixe sur 1'éthyléne glycol (qui est hygroscopique)
et semble accélérer le vieillissement des colorants. Ils
proposent donc de mettre les réserves de colorant sous cir-
culation d'azote [68].

3.9.2. Les performances actuelles

Nous avons résumé dans ce paragraphe des exemples de
résultats obtenus avec notre laser. Les performances du
laser dépendant de nombreux parameétres, elles varient d'un
jour & l'autre. Il ne faudra donc pas s'étonner s'il n'y a
pas une totale correspondance entre les différents résultats
présentés. En particulier, 1la longueur d'onde du laser dé-
pend de la concentration et de l'adge des colorants et la
puissance de pompe de la qualité des réglages de la cavité.

La méthode de réglage de ce type de laser consiste &
régler la cavité en la faisant laser en continu. On peut
alors introduire le jet de DODCI. La faible épaisseur de ce
dernier permet que le réglage précédent ne soit pas trop per-—
turbé. En augmentant la puissance de pompe et en s'assurant
que 1'épaisseur de verre traversée dans les prismes n'est
pas trop importante, on obtient un fonctionnement en mode
bloqués. L'impulsion est en _général trés large et le spectre

relativement étroit (~ 50 A). On introduit alors progressi-
vement du verre en translatant un prisme perpendiculairement
4 sa base pour obtenir les impulsions les plus courtes possi-
bles. La figure 46 montre un exemple de variation de la du-
rée de 1'impulsion avec la position du prisme.
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Figure 46 : Variation de la durée des impulsions avec 1la
dispersion intracavité. La durée diminue lorsque la
quantité de dispersion positive augmente.

Si on continue & introduire du verre au deld de la posi-
tion donnant les impulsions les plus courtes, il apparait un
régime tout a fait différent caractérisé par un spectre dé-

- calé dans le rouge et- une fonction -d'autocorrélatien trés

bruitée. Nous reviendrons sur ce régime au chapitre IV en
montrant qu'il correspond & une évolution de 1'impulsion au
cours du temps semblable & celle d'un soliton d'ordre supé-
rieur. La figure 47 montre les évolutions comparées du spec-
tre et de la fonction d'autocorrélation de 1'impulsion lors-—
qu'on introduit du verre. On observe un élargissement pro-
gressif du spectre alors que seule la dispersion de vitesse
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de groupe introduite par les prismes a été modifiée. Le pa-
rametre n'a en lui-méme aucune influence spectrale {(ce n'est
pas un filtre). Il faut donc considérer que la variation de
la dispersion se traduit par une meilleure compensation du
"chirp" de 1'impulsion et par suite par une diminution de sa
durée. Cette compression ayant lieu A énergie constante, on
peut estimer que la puissance créte de 1'impulsion augmente,
entrainant une automodulation de phase plus importante dans
le jet de DODCI et par conséquent création de nouvelles fré-
quences. Une meilleure compensation du "chirp" entraine donc
un élargissement du spectre.

La figure 47 montre nettement le changement de régime
qui apparait si 1l'on introduit trop de verre.

3.9.3. Influence du systéme de mesure

Dans tout ce qui précéde nous avons estimé que les
caractéristiques mesurées corresponaent 4 celles de 1l'impul-
sion dans la cavité. Il faut néanmoins se méfier de 1'in-
fluence des différents éléments présents sur le parcours de
1'impulsion entre la cavité et le systéme de mesure {(ici le
cristal de KDP). En particulier toute traversée de verre va
introduire une dispersion de vitesse de groupe et par consé-
quent une modification du profil temporel de 1'impulsion.
Dans notre cas 1l'impulsion traverse obligatoirement le mi-
roir de sortie (soit un centimétre de silice). Il faut remar-
quer que cette épaisseur de verre ne fait pas partie de la
cavité et n'est donc pas compensée par les prismes présents
dans cette derniére. Par conséquent, la forme des impulsions
accessibles & l'expérimentateur n'est pas la méme que celle
des impulsions qui se propagent dans la cavité. En particu-
lier, si 1'on suppose que les impulsions dans la cavité ne
sont pas chirpées, 1la figure 38 montre que les impulsions
mesurées aprés le miroir de sortie ont une durée obligatoi-
rement supérieure & 50 fs. (Il faut insister sur le fait que
cette figure suppose que les impulsions ne sont pas chirpées
avant de traverser le miroir ce qui n'est pas forcément le
cas de toutes les impulsions produites par le laser). Le la-
ser étant en général réglé pour fournir les impulsions les
plus courtes hors de la cavité il peut en fait se trouver
loin de ses performances optimales (impulsion de durée mini-
male dans la cavité).
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Il faut également se méfier des effets introduits par
1'autocorrélateur optique. Par exemple, la présence dans un
seul des bras de 1'appareil d'une importante quantité de ver-
re (en l'occurence un coin de cube en verre) se traduit par
une fonction de corrélation non-symétrique (& cause de 1la
dissymétrie du spectre) (figure 48.a). On peut rétablir une
fonction symétrique en introduisant une quantité égale de
verre dans l'autre bras (figure 48.b). Cette compensation se
fait évidemment aux dépends de 1la largeur de la fonction
d'autocorrélation.

b/

Figure 48 : Autocorrélations obtenues avec un
autocorrélateur a) non compensé
b) compensé:

Pour é&tre capable de mesurer des impulsions de durée
inférieure a 50 fs, il faut posséder un appareil de mesure
parfaitement compensé, c'est ce que nous avons fait en intro-
duisant un systéme de quatre prismes a 1l'extérieur de la ca-
vité. On peut alors compenser la dispersion introduite par le
miroir de sortie et le verre présent dans 1'autocorrélateur.
On observe alors que pour obtenir les impulsions les plus
courtes en présence d'un systéme de compensation extérieur a
la cavité, il faut augmenter légérement la quantité de verre



111

présente dans cette derniére (en translatant un prisme

intra-cavité). On peut donc estimer qu'en présence de disper-
‘sion positive (verre) & 1l'extérieur de la cavité on a tendan-—
ce a diminuer 1la quantité de dispersion positive présente

dans la cavité. Ceci se traduit par une impulsion présentant

un chirp descendant (fréquences les plus hautes dans le

front montant de 1'impulsion) & 1'intérieur de la cavité. Ce

chirp est en partie compensé lors de la traversée du miroir

de sortie. Ce dernier a alors tendance a compresser 1'impul-

sion. Ceci peut expliquer qu'on n'observe pas aprés compen—

sation extérieure une diminution de la durée de 1l'impulsion

aussi importante que ce que laisserait penser la figure 38.

Par contre, avec la compensation extérieure, on peut optimi-

ser de facon plus sfire les paramétres internes de la cavité.

La figure 49 donne un exemple de la fonction d'autocorréla-

tion des impulsions 1les plus courtes obtenues avec ce sys-

téme de compensation. La durée de 1'impulsion est estimée a

37 fs. La 1légére dissymétrie de la fonction indique que 1la

compensation des dispersions introduites dans les deux voies

de 1'autocorrélateur n'est pas parfaite.

Figure 49 : Fonction d'autocorrélation d'impulsions de
37 fs de durée (45 fs/div).

Récemment, nous avons remplacé le coin de cube en
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; verre par un coin creux. On peut alors se passer pour des
mesures de routine du systéme compensateur extra-cavité. La
Figure 50 présente un exemple de fonction d'autocorrélation
trés symétrique obtenue avec ce coin de cube.

Figure 50 : fonction d'autocorrélation enregistrée a 1'aide
du coin de cube creux. La faible dissymétrie résiduelle
est due A la lame séparatrice de 1'autocorrélateur
(50 fs/div).



CHAPITRE IV

PHENOMENES SOLILITON
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INTRODUCTION

Au cours des chapitres précédents nous avons fréquem-—
ment fait allusion au mot soliton pour désigner un régime de
fonctionnement. des lasers femtosecondes. Nous allons dans ce
chapitre nous intéresser plus précisément au rapport qui
existe entre les solitons (objets mathématiques) et les im-
pulsions produites par un laser.

Les théories les plus récentes [28, 29] portant sur les
lasers femtosecondes introduisent 1'automodulation de phase
et la dispersion de vitesse de groupe dans les équations tra-
duisant 1'évolution de 1l'impulsion sur un seul tour de cavi-
té. La forme mathématique de ces équations a conduit & par-

ler de "mécanisme de mise en forme de type soliton" ("soliton-

type shaping mechanism”™ [29]). Les- auteurs ont alors montré

que la fonction I(t) = 1/ch®(t) décrivant le profil temporel

en intensité du soliton d'ordre 1 (ou soliton fondamental)

est une solution des équations c¢itées plus haut. Par ail-

leurs, les équipes travaillant dans le domaine des télécommu-
nications optiques ont montré un grand intéré&t pour la pro-

pagation de solitons dans un milieu non-linéaire ne présen-—

tant ni perte ni gain. C'est ainsi que les premiers effets

solitons optiques ont pu &tre observés :

- solitons temporels lors de 1la propagation d4'impul-
sions lumineuses dans des fibres optiques monomodes et a
des longueurs d'ondes supérieures a 1.3 pm [70],

- solitons spatiaux lors de la propagation autoguidée
de faisceaux lumineux dans un milieu non linéaire ([71].

Pourtant .le caractére. soliton.des impulsions.produites
par un laser femtoseconde n'avait jamais été prouvé
expérimentalement.

Dans ce chapitre nous allons montrer que la propagation
dans un milieu présentant de 1la dispersion de vitesse de

~groupe et de=l/automoedulation: de phase. est..gouvernée.par une. .

équation non linéaire appelée équation non linéaire de Schro-
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dinger. Il existe un trés grand nombre de solutions de cette
équation et nous nous limiterons A& 1'étude de certaines
d'entre elles : les solutions présentant un profil temporel
symétrique et parmi elles les solutions présentant un profil
initial en 1/ch(t). ’

Ensuite, nous montrerons de fag¢on explicite que les im-
pulsions femtosecondes provenant des lasers a blocage de mo-
des passif sont des solitons en nous intéressant de preés a
un régime de fonctionnement particulier du laser. Nous mon-
trerons que ce régime, jusque 1a considéré comme une zdne
instable du laser, est en fait caractéristique d'un soliton
d'ordre supérieur. Pour celd, nous ferons quelques rappels
sur 1la théorie des solitons et son application en optique.
En utilisant les résultats qui en découlent nous explique-
rons les observations expérimentales obtenues en régime "so-
liton d'ordre supérieur". Nous pourrons alors obtenir des
indications sur certains paramétres du laser (dispersion de
vitesse de groupe et "indice non linéaire équivalent") dif-
ficiles & atteindre par d'autres techniques.

IV.2. PROPAGATION DANS UN MILIEU NON-LINEAIRE

4.2.1. Effet Kerr Optique

Lorsqu'un champ électromagnétique trés intense traverse
un matériau, il peut modifier les propriétés physiques de ce
matériau (par exemple en déformant les nuages électroni-
ques}. La susceptibilité diélectrique du matériau devient
dépendante du champ optique. Pour décrire 1'interaction du
rayonnement lumineux et du milieu matériel, on développe le
vecteur de polarisation induit par 1l'onde électromagnétique

en -puissance du champ électrique. On trouvera dans la.réfé- ..

rence [72] le traitement complet du cas général.

Pour notre part, nous nous contenterons d'un cas trés
particulier. Nous supposerons que le terme prépondérant dans
le développement limité du vecteur polarisation est le terme

7 d'ordre trois. .De plus,.  nous:ferons l1'hypothése que le. champ - :

optique incident est polarisé rectilignement selon 1'axe Ox.
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Sa fréquence est notée w. Enfin, nous ne nous intéresserons
qu'au terme du vecteur polarisation vibrant & la méme fré-
quence w que le champ excitateur.

Cette composante du vecteur polarisation représente
l'effet Kerr optique.

On peut écrire 1le champ incident de vecteur d'onde k
sous la forme : ’

N

E =(E ., 0, 0) avec E = A e'k? e 't (4.1)
A est réel et la dimension de A? est celle d'une intensité
lumineuse. La seule composante Px du vecteur de polarisation
représentant 1'effet Kerr optique dans un milieu transparent
s'écrit alors :

P =3 x‘%) A*(A e'k2) e !t (4.2)

X

oli x'?’ est le terme du tenseur de susceptibilité non linéai-
re d'ordre trois correspondant & l'effet Kerr optique.

L'équation de propagation non linéaire du champ électri-
que s'écrit alors [72].

JE

X

oz

[V

™

i
2

— P (4.3)
A x
ou :

A =21 k est la longueur d'onde du champ optique dans le
vide.

En utilisant (4.2), on obtient :
aEx 3 (2
— =i —— |E |2 E . (4.4)
az 2 X X

L'expression (4.4) montre que l'effet Kerr se traduit
par une variation auto-induite de la phase de 1l'onde lumi-
neuse. Cette modulation de phase peut étre écrite comme une
variation de 1'indice de réfraction n du matériau induite
par le champ électromagnétique qui le traverse :



116

n=mn +n, |E|? (4.5)

n, est appelé indice non-linéaire du milieu. D'aprés cette

relation, on voit que n, a la dimension de 1l'inverse d4'une

densité de puissance et s'exprime en cm?/W. Il faut noter
que d'autres auteurs [73] utilisent une définition légére-
ment différente basée sur l'expression du champ en unité,
e.s.u. On obtient alors :

. 2
n', |E| (4.6)

=]

i

=

+
[

ou n'2 est exprimé en cm?/Volt? (ou e.s.u.). L'intensité 1lu-
mineuse vaut alors :

1
I =— cn |E|? ; (4.7)
8T

avec ¢ la vitesse de la lumiére, d'ol la relation liant les
deux systeéemes d'unités.

4T
n_(cm?®/W) = 107, — n'_ (cm?/Volt?) (4.8)
2 nc 2

L]

On trouvera sur la table 8 des exemples de valeurs de
n, pour différents matériaux liquides et solides. Dans le
cas des liquides, l'effet Kerr peut avoir plusieurs origines
(électroniques, réorientations moléculaires...) [74]. Ces
différentes causes ont des temps de relaxation trés diffé-

rents indiqués dans la méme table.

En reprenant la formule (4.5), on peut écrire le dépha-
sage auto-induit par effet Kerr, lorsque 1l'amplitude du
champ électrique dépend du temps (cas d'une impulsion).

1 d(se¢) n,z g
dv(t) = — = — |E(t) |2 (4.10)
2® 4t A dt

On observe donc un décalage vers les héutes fréquences
de l'avant de 1l'impulsion et vers les basses fréquences de
l'arriére pour tous les matériaux habituels (n2 > 0).
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Material n, [P 10" esu a(cm")
Carbon disulfide 161 120 103
Nitrobenzene 1.55 0.86
«-Chloronaphtalene 1.63 0.86
Toluene 1.43 0.30
Benzene 1.49 0.125
Acetic acid 1.37 0.074
Chloroform 1.44 0.058
Acetone 1.35 0.043
Aquous solution (5M) of
N, NO,y 1.39 0.033
N,NO, 1.33 0.022
NH,NO4 1.33 0.020
NaCiOy 1.40 0.020
Carbon Tetrachloride 1.45 0.02
Cyclohexane 1.44 0.013
Water 1.33 0.009
‘n, measuré a 1.06 um'"
Material no ny - 10" esu
cs, 1594 R
SF-6 silicate glass .77 0.090
0.56¢
1.805 0.0914
La,Be,04:Nd 2.0 ~ 205 0.0597
PbF, 1.769 0.0494
Y3Al50,;, garnet < 111> 1.835 0.0317
0.0347
0.0278¢
Lucite - 1.49 0.0274
FR-5 silicate (Tb) glass 1.686 0.0209
2828 silicate glass 1.53 0.0208
FR-4 phosphate (Ce) glass 1.572 0.0196
€835 silicate glass 1.50 0.0183
C1020 glass 1.50 0.0183
EY-1 silicate (Tb) glass 1.626 0.0177
CeF 5 (tysonite) ~1.60 0.0155
ED-2 silicate glass 1.555 0.0152
1.572 0.0142
LaF4 (tysonite) 1.603° 0.0151
Al,04:Cr ruby 1.768° 0.0148
CdF, 1.576 0.0146
BK-7 borosilicate glass 1.517 0.0124
NacCl 1.544 0.0122
LHG-5 phosphate glass 1.541 0.0116 ..
Q-88 phosphate glass 1.536 0.0114
FK-5 fluorosilicate glass .1.487 0.0107
AI,O4 1.768° 0.0106
KH,PO, 1.468°% 0.0102
LHG-6 phosphate glass 1.532 0.0101
BafF, 1.475 0.0100
4000 fused sitica 1.458 0.0095

Liquid n,(10°Y esu)
Acetone 19
Acetonnitrile 9.5
Benzene l 60
Carbon disulfide 200
Carbon tetrachloride . 53
Chloroform 106
Cyclohexane 3.9
Decane* 15.3
1-decanol* 39
1,2-dichloroethane 12.5
Ethanol 2.5
Ethylene bromide 343
Ethyl iodide 22.6

. Formic acid 10
Glycerin 2.5
Hexadecane * .15.5
Methanol 2.2
Nitrobenzene® 250
m-nitrotoluene * 270
Octane 5.5
1-octanol® 41
Pentane 42
1-propanol 2.7

_Salol * 160
Succibonitrile* 25
‘Toluene 60
1,1,1-trichloroethane 8.2
Trichloroethylene 36.1
Water 13

< cicutar polacization
e extraordinacy wave
. ordnary wave

_* with noticeable slow decay.

Table 8: Valeur de l'indice non lineaire n,

de differents materiaux

Evtj«‘vteem'us

Rev. A vol. 20
(1a1g) p 2170 "

e de “‘OP'\:CQI
vol. 20 woy 5220 11881)°

e " PL"j.S.

we §
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4.4.2. Dispersion de vitesse de groupe

Dans ce qui précéde, nous n'avons pas considéré de dé-
pendance spectrale du milieu non linéaire traversé. Dans la
réalité, 1'indice du milieu dépend fortement de la'longueur
d'onde. Ceci se traduit par un déphasage a4 la traversée du
milieu qui va varier avec la longueur d'onde (ou la fréquen-
ce optique). Le développement limité de ce déphasage donné
par l'équation (3.49) peut se traduire par un développement
limité de la constante de propagation autour de la fréquence
centrale w

w k"o
k= —n{w) *k + k' (0w - ) + — (w~-ow )2 (4.11)
c o o o 2 Q
avec :
w, nlw) dk
k - — ; k! = —_—
° c ° dw
et :
d*k
kuo -
dw?

k"
o
Le terme —5— (w - wo)2 correspond & la dispersion de

vitesse de groupe déja étudiée plus haut (Chapitre III). Les
solitons optiques ayant été étudiés essentiellement dans les
fibres optiques, il est pratique de relier ce coefficient

2’k

-k" = au parametre de.dispersion D usuelleﬁent“ugiliséu.._"v

o awz
dans les fibres. D exprime la durée séparant deux paquets
d'onde de longueur d'onde différant de 1 nm aprés propaga-
tion dans un kilomeétre de matériau dispersif. L'unité de D
est la ps/nm.kn.

On peut relier ce paramétre D au coefficient k"o en cal-
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culant 1le retard . qui sépare l'arrivée des deux paquets
d'onde définis ci~-dessus :

a3 1
T = — [-] . &w . AL (4.12)
ow

ou :
Vg est la vitesse de groupe A la fréquence w,
Ow est la différence entre les fréquences centrales des deux

paquets d'onde, et AL est la longueur parcourue en km.

Avec la définition de la vitesse de groupe :

on obtient :

%k 2Tc -27c
. A AL k" . AN . AL (4.13)
A2 °
ol A représente la longueur d'onde de 1'un des paquets d'on-
de. Finalement |D| peut s'écrire :

T
D

AN . AL

D (4.14)

ID| =

IV.3. L'EQUATION NON-LINEAIRE DE SCHRODINGER

En nous basant sur une méthode utilisée par A. Barthé-

lémy~ [75, 76}, nous "allons retrouver.l!équation de" propaga-— -

tion d'une impulsion lumineuse en présence de dispersion
chromatique et d'automodulation de phase dans un milieu sans
gain ni perte. Nous supposerons que toutes les variations
dues & la traversée d'une petite tranche d'épaisseur dZ1 de
milieu non linéaire sont faibles. Nous négligerons les ter-—

mES“fd”bfdrE“supériEﬁr**é“iﬂen*dzl“dans~ies?équations#"Ge%te?gwwumi

hypothése connue sous le nom “"d'enveloppe lentement variab- -
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le" traduit le fait que 1l'amplitude du champ varie peu a
l'échelle d'une période de la porteuse {(ou que 1l'étendue
spectrale de 1l'impulsion est trés faible par rapport a la

Av
fréquence centrale de 1l'impulsion — << 1).

v
°

Nous allons décomposer le milieu non linéaire en peti-
tes tranches présentant successivement de 1'automodulation
de phase puis de la dispersion de vitesse de groupe. Nous
allons écrire le champ optique sous la forme :

E(z, . t ) =E(z , t ) exp[-i (ot =~k .Z )] . (4.15)

Aprés la traversée d'une épaisseur le de matériau uni-
quement dispersif le champ devient (voir Chapitre III) :

£, (2, +4dz , t )= TF ! {(TF [E (z,. t )], exp(iP(dzZ . »))} (4.16)

avec

dk
‘P(le, w) = k.le = o + d_w (0.)—'(.00)
uo
|2k ¢ y2 la (4.17)
+ — w—w Z . .
2 dwz o 1

De méme la traversée d'une tranche le de matériau dans
laquelle le champ subit uniquement une automodulation de pha-
se peut s'écrire :

dz
1

£ (2, +4dz .t ) =E(Z .t ) exp|2w nzlg(zl,tln2 (4.18)

- ou Ko est la longueur d'onde dans le vide:

La perturbation subie par une impulsion traversant un
milieu d'épaisseur le qui présente simultanément de la dis-
persion chromatique et de l'automodulation de phase est sup-
posée équivalente & celle provoquée par la traversée de deux

“trongons d'épaisseur-dZ;“et présentant-i*un de-l‘autemodulag=-- -

tion de phase et l'autre de la dispersion. A la sortie de ce
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tron¢on hybride équivalent, le champ £ + df peut s'écrire :
E(Z .t ) + dE(Z .t ) = TF ! exp(iP(dz ., w))

dz
1
T.F|E(Z ,t ) expli 2w n_|E(Z ,t )|? — . (4.19)
1 1 2 1 1 A

o

Pour de petits le on peut approximer les termes de pha-
se exponentiels par leurs développements limités au premier
ordre

exp(ie) =1 + ie¢ .

En utilisant les correspondances entre 1l'espace des fré-
quences et celui des temps :

T.F. I
(w - w ) «—— i
° at
1
et :
T.F. J
(w - @ )2 — - ,
2
at1
on obtient 3 partir de (4.15) :
ai(Zl,tlJ
—7 (z, .t ) + ik E(Z, .t )| x
1 1

exp[-i(w t - k Z )] (4.20)

et a partir de (4.19) :

JE(Z, .t ) 2t
- = ] — 2 ; )
oz, i N n, [ECZ .t )[® E(Z .t )
) . JE I*E
PR B R S g R, T D)
1 ot?

1

exp —i(w t = —koZyot4.21) - e oo
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En égalant ces deux expressions on aboutit & 1'équation
d'évolution de 1l'enveloppe E(Zl,tl) notée E de l'impulsion :

JE OE 1 J*E 2T
-ifk’, +—f = - - k" +—n2[E|2.E (4.22)
at, 9Z, 2 atf A,

On fait les changements de variables suivants :

t = (tl - Zl/Vg)/T ‘ (4.23)
zZ = |k" | z, /7% (4.24)
Dz + 1/2
E' = |20 ———— T.E. (4.25)
A, 1", |
ou
ok
vt o= | = = k'
g awj . °
mo
%zk
kllo =
dw?

et T est une constante de normalisation qui a la dimension
d'un temps.

Deux cas se présentent alors suivant le signe du pro-—
duit nzk"o. Les matériaux transparents habituellement utili-
sés en optique ont tous un indice non linéaire positif (Il
existe néanmoins des composés organiques qui peuvent présen-
ter un coefficient n, négatif {77]. Ils restent cependant
tout & fait exceptionnels). Il est donc habituel de séparer
les régimes de dispersion normale (k"o > 0) et anormale
(k"° < 0) . I1 faut noter gue pour la plupart des matériaux
transparents le domaine de longueur d'onde visible corres-—
pond a une zdne de dispersion normale. L'équation (4.22) de-
vient donc :

i —=-=-——+|E'|?.B' si k" >0 . (4.26)
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ou :

' 2E|

JE
-i — =1/2
0z

+ |E'|2.E' si k" <0 . (4.27)
ot?

Ces équations sont connues sous le nom d'équations non
linéaires de Schrdédinger (ou équations de Schrdédinger a non
linéarité cubique [75] ). Elles font partie des rares équa-
tions non linéaires que l'on ait pu résoudre analytiquement.
La résolution mathématique due a V.E. Zakharov et A.B.
Shabat [78, 79) est basée sur la méthode de diffusion inver-
se. Cette méthode est relativement complexe et nous nous con-
tenterons ici d'en wutiliser certains résultats pour le cas
k"o < 0. Dans un soucis de clarté, nous avons choisi de con-
server la variable t pour désigner le temps écoulé dans un
repére 1lié a 1'impulsion et la variable Z pour désigner le
déplacement de ce répére dans le milieu non linéaire (Figure
52) . Ces notations sont différentes de celles qui sont géné-
ralement wutilisées. En particulier Zhakarov et Shabat [78],
Satsuma et Yajima [80], Haus et Islam [81] utilisent la va-
riable t pour noter la distance normalisée parcourue dans le
milieu non-linéaire et x pour noter le temps dans le repére
propre a l'impulsion.

1(t)! Zz

Figure 52 : Repéres temporel et spatial utilisés dans ce
mémoire.
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IV.4 - RESOLUTION DE L'EQUATION NON-LINEAIRE DE SCHRODINGER

Nous allons reprendre ici quelques calculs développés
par Zhakarov et Shabat. D'une maniére générale, on appelle
"soliton brillant" toute solution u(Z,t) de 1l'équation :

Ju 1 d%u
—i[—] = + juj? u . (4.28)
GZ 2 atZ

Cette équation correspond a 1'équation (4.27), c'est-
ad-dire, a la propagation en régime de dispersion anormale.
La solution la plus connue est le soliton fondamental ou so-
liton d'ordre 1 :

ianZ
e
u(z,t) = 21‘[1 T(—z—; (4.29)
ch(2n, t

ou M, est une constante dont nous verrons la signification
plus loin. Elle correspond & une impulsion qui se déplace
sans aucune déformation dans le milieu non linéaire et qui
subit seulement un déphasage progressif au fur et & mesure
de sa propagation.

Il existe en réalité une infinité de solutions de 1'é-
quation non-linéaire de Schrdédinger. Zakharov et Shabat ont
montré que la résolution de cette équation peut se ramener a
la recherche des valeurs propres CJ d'un systéme d4d'équations
différentielles couplées.

Les valeurs propres obtenues, appelée "pdles" du soli-
ton, sont en général complexes. On les note : CJ = &J + inJ.
Un soliton d'ordre 1 est caractérisé par un péle unique. Un
soliton d'ordre N .sera caractérisé par N pdles.. Les solu-
tions de l'équation non linéaire de Schrddinger sont entié-
rement caractérisées par la positon dans le champ complexe
de leurs pbdles {J et par la valeur des résidus ¢, correspon-—
dants.

On définit [81] les quantités a 2 = 0._.: .. e
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1¢.t
A, = IcJ e ! . (4.30)

La solution u(t, z = 0) est alors obtenue par :

u(t) = -2 2: PR (4.31)

ou les fonctions ¢2J sont données par [78, eq. 17'] :

N A A
3k
b, pIgEERLE ¥, =0 (4.32)
— - *
k=1 (J Ck
< et
N
A A
—Z L Y v (4.33)
— " 1k 2 ] ° °
k=1 L - &,

En un point quelconque d'abscisse Z du milieu non 1li-
néaire, on obtient la valeur de u(Z,t) en utilisant les re-
lations (4.31) & (4.35) avec :

A, = e, exp{— n(t+ 4 E Z)+ i[&_‘t + 2 [&j - nj) z]}.(4.34)

N.B. : Nous avons gardé les termes "pdéles" et "résidus"
introduits par Zakharov et Shabat [78]. A chaque ensemble de
pbles et de résidus correspond une solution stable unique.

Les paramétres m, et Ej qui fixent la position des pé-
les ont une signification physique. EJ caractérise la vites-—
se de propagation de l'enveloppe du soliton qui lui est asso-
ciée et m; l'énergie de ce soliton. On peut ainsi diviser
les solutions obtenues par les équations (4.31) a (4.34) en
deux classes. La premiére correspond au cas ol tous les pd-—
les sont alignés sur une droite paralléle & 1'axe imaginai-
re. On parle alors d'états 1liés ou de solitons d'ordre N.
Les solitons ainsi obtenus sont stables par propagation. Ce
sont ceux qui nous intéresseront exclusivement ici. L'autre
classe comprend les solutions dont les pdles n'ont pas tous
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la méme partie réelle ﬁ’ . L'énergie a tendance a s'étaler
temporellement au fur et a mesure de la propagation. Les so-
lutions ainsi obtenues ne sont pas stables et tendent & dis-
paraitre lorsque Z — .

On peut réduire le systéme de 2N équations donnant 1'é-
volution d'un soliton d'ordre N en supposant que tous les
pbdles sont situés sur 1'axe imaginaire. Si cela n'était pas
le cas, un simple changement de repére permettrait de reve-
nir dans un repére se déplagant dans le milieu A& une vitesse
telle que les parties réelles des pdles soient nulles. En

éliminant les termes en ¢1’ de 4.32 et 4.33, on obtient N

équations & N inconnues (Aj ¢§’) :

N 2
A .
k
Ax2 Z A PE o+ A = Az (4.35)
' og=1 (M, + M)+ ) 0P o i
p=1

Pour chaque ensemble {nJ, cj},von obtient un état soli-

N
ton 1lié. Son énergie est égale a : 4}: M, - I1 faut remarquer
k=1

que méme pour une énergie totale donnée, il existe encore un
nombre infini de solutions. Si on se limite aux solutions
symétriques autour du point t = 0, on obtient une relation
liant les résidus <, et les pdles CJ [81] :

N 1/2
n (ny, + m)
k=1
Ic = . (4.36)
3 N
[ n, - m |
k=1
“k#j

Le nombre de solutions pour obtenir un soliton d'ordre
N reste néanmoins toujours infini.

Toutes ces solutions ont des points communs. En parti-
culier, il faut remarquer que le terme. de phase des AJ est
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proportionnel a n? . On peut alors montrer [78] que la solu-
tion u(Z,t) correspondant & un soliton d'ordre N est carac-—
térisée par N fréquences. En pratique 1l'enveloppe du soliton
d'ordre N présente des variations périodiques correspondant
aux battements des termes de phase des N états liés qui le
forment. Les périodes correspondantes sont alors données par

T = — (4.37)

La plus grande d'entre elles correspond a la distance
parcourue dans le milieu non linéaire pour laquelle le soli-
ton retrouve exactement sa forme initiale. On 1l'appelle pé~
riode fondamentale.

- ETUDE DE QUELQUES SOLITONS BRILLANTS

Aprés ces considérations générales sur les solitons,
nous allons donner quelques exemples plus précis.

4.5.1. Les solitons symétriques

Un premier cas trés fréquemment rencontré est celui des
impulsions présentant un profil temporel symétrique (u(0,t)

= u(0, -t)). D'aprés la forme de 1l'équation non linéaire de
Schrédinger, on voit qu'une impulsion initialement symétri-
que reste symétrique tout au long de sa propagation {(u{z,t)
= u(z,-t)). On peut alors obtenir & partir des formules

(4.31-4.35) les expressions analytiques des solitons d'ordre
1 et 2 présentant des profils symétriques :

N =1

i2n* 2
e 1

u(z,t) = 27 (4.38)

' ¢h 2m, t
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N =2
A(z,t)
U(z,t) = — avec :
B(z,t)
4"]1 (‘i"|1 +'q2) i2n?z n, Zi(ﬂ: _.qf)z
A(z,t) = ————— e ' {ch(2m,t) + — ch(2n t) e
(T]Z —nl) 1
et
n, +1, )2 M, 1, )2
B(z,t) = ch(2(n1+n2)t) + ch(2(ﬂl+ﬂ2)t) +
nz_nl nz—nx
4 nl“Z
ch{z(nz—nl)t} + — cos[z(n: - nf) Z] (4.39)
(n, -7, )*

Pour les solitons d'ordre supérieur a deux, les calculs
deviennent trop longs. On préfére alors résoudre numérique-
ment les équations du systéme (4.35).

On peut déja faire quelques remarques sur ces expres-
sions.

Tout d'abord le soliton d'ordre 1 présente une envelop-
pe dont la forme en 1/ch ne dépend pas de Z (Figure 53). Seu-
le sa phase change. La distance correspondant & une rota-
tion de 21w de la phase est :

T

T, =— . (4.40)
2
1

=3
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=

Figure 53 : Evolution temporelle du soliton
fondamental.

I1 existe un continuum de solitons d'ordre 2, chaque so-
liton étant caractérisé par deux pbles imaginaires purs. Les
résidus sont fixés par la relation (4.36). La figure 54 pré-
sente 1'évolution sur une période fondamentale de gquelques
solitons d'ordre 2 symétriques. L'énergie du soliton est
constante dans tous 1les cas (nous avons choisi arbitraire-
ment m o tn, = 2) ., et seules changent les positions relati-
ves des deux pdles iﬂl et inz. Oon retrouve ici aussi un com-
portement périodique de 1l'enveloppe du soliton avec une pé-
riode donnée par :

T, = — - (4.41)

La figure 55 montre-1l'évolution -des spectrés des -soli-
tons d'ordre 2 présentés sur la Figure 54. Il faut remarquer
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que le spectre du soliton peut devenir au cours de sa propa-
gation plus large qu'il ne 1'était a 1l'entrée du milieu non
linéaire. Cet élargissement spectral est dQ 4 1'automodula-
tion de phase qui crée de nouvelles fréquences dans le spec-
tre de 1'impulsion. Il correspond A une diminution de la du-
rée de 1l'impulsion. Il faut noter néanmoins que, sauf en des
points particuliers qui sont le début et le milieu de la pé-
riode, 1le profil de 1'impulsion n'est pas 1l'exact transfor-
mée de Fourier de son spectre. En d'autre mots, il existe
une modulation de fréquence le long du profil de 1'impulsion
(impulsion ‘"chirpée"). Nous verrons par 1la suite que tous
les solitons d'ordre supérieur (N > 2) sont chirpés sauf en
leurs points de symétrie qui sont les débuts et milieux de
période.

En partant de la formule (4.39), on peut écrire le so-
liton d'ordre 2 sous la forme :

U(Z,t) = R{z,t) el®(2z-t (4.42)
avec :
R(Z,t) = |u(z,t)|

et

m, cosh(2n, t) cos(znfz) + m, cosh(2m, t) cos(zﬂ:Z)
¢(Z,t) = Arctg (4.43)
M, cosh(2m, t) sin(anZ) + m, cosh(2n t) sin(zn:Z )

La fréquence instantanée est alors donnée par :

1 9¢ -
v(Z,t) = — — (4.44)
2T ot
En utilisant le fait que :
J ' P
—— tgle(z.t)] = (1 + tg® @) — (4.45)
t ot
on obtient :
1 J
e 2® v(Z,t) = ———————— . — tg[P(Z,t)] . (4.46)

1 + tg?(2z,t)
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soit :
N(Z,t)
2® v(Z,t) = —
D(Z,t)
avec :
— s 2 _.2
N{(z,t) = 2n1n251n[2('q1 nz]Z]
{qicosh(ant)sinh(znzt) - nzcosh(znzt) sinh(ant)}
et :
D(z,t) = nfcoshz(znzt) + anoshz(ant)

+ 2m,m, cosh(2n, t) cosh(2m t) cos (2 (njn:)z) (4.47) .

La relation (4.47) montre bien l'existence d'un chirp
(variation de v avec t) qui s'annule lorsque :

nm

N
]

neN (4.48)

c'est-a-dire, aux débuts et milieux de la période T, .

La figure 56 présente les chirps correspondant aux so-
litons des figures 54 et 55.

Il faut remarquer que le signe du chirp (i.e. le signe
v
de —) s'inverse au milieu de la période T, . Les impulsions

présentent donc le méme profil temporel aux points 2 et
T2 - Z mais leur chirp est inversé. Ceci reste vrai pour
les solitons d'ordre supérieur.

Nous allons maintenant présenter les propriétés d'une
classe trés particuliére de solitons mais a laquelle ont
trait 1la gquasi-totalité des publications actuelles sur les
solitons optiques. La raison en est que : d'une part, les
calculs sont grandement simplifiés pour ces solitons parti-
culiers et que, d'autre part, leur forme en début de période
correspond approximativement aux profils mesurés expérimen—
talement pour les impulsions produites par les lasers (la-
sers picosecondes, diodes lasers, lasers femtosecondes,

etc...). De plus,nous verrons plus -toinm qu'un rapprochement -

peut &tre fait entre ces solitons particuliers et le fonc-
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tionnement de notre laser femtoseconde. Il a paru donc impor-
tant de présenter un peu plus en détail cette classe de so-
lutions de 1'équation non linéaire de Schrddinger.

1

IV.6. LES SOLITONS TELS QUE U(O,t) = N

“ch(t)

Ces solitons représentent une sous-classe des solitons
a profil temporel symétrique. Pourtant, pour bien des person-
nes cette sous-classe représente l'ensemble des solutions de
l1'équation non-linéaire de Schrdédinger. C'est une erreur
malheureusement trés courante. Cette classe de solitons pré-
sente la caractéristique suivante : tous les solitons qui la
composent ~sont obtenus A& partir du méme profil initial en
1/ch(t) ; seule 1l'’amplitude du soliton change. Ainsi, un so-
liton d'ordre N sera obtenu en prenant une amplitude N fois
plus grande que celle du soliton fondamental.

De plus, cette classe de solutions permet de définir de
nouveaux paramétres dont le lien avec 1l'expérience est plus
facile que pour les valeurs sans dimension que sont Z et t.

On peut montrer [80] que ces solitons d'ordre N, dont
le profil en Z = O est 1/ch(t), sont caractérisés par N
pdles demi-entiers. Les figures 57, 58, 59 montrent 1'évolu-
tion du profil temporel et du spectre des solitgns d'ordre

1, 2 et 3 dont le profil temporel en Z = 0 est —;?—T.
chit

A partir des formules (4.38) et (4.39), ou des simula-
tions numériques, on peut montrer que la période fondamenta-
le de ces solitons correspond a :

Z2 =m/2 . (4.49)

En revenant aux coordonnées réelles par la relation
(4.24), on obtient :

Z = — . (4.50)
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En utilisant la relation
tante T a

(4.23) on peut relier la cons-—-
la durée & mi-hauteur du profil en intensité du
soliton d'ordre N en Z = 0. En ce point, la fonction U(Z,t)
s'écrit :

u(0,t) = N (4.51)
ch(t)
La largeur a mi-hauteur du profil en intensité t est
alors :
t, = 2 Log(l + {2) = 1,76 . (4.52)
En unités réelles, on obtient a partir de (4.23) :
T T
T = — = (4.53)

t 1,76

]
ol T est la largeur temporelle 4 mi-hauteur du profil en in-

tensité de l'impulsion réelle.

La relation (4.51) s'écrit alors :

0,322 ® <%
= . (4.54)
2[x:|
o
On exprime en général cette période Zo en fonction du
parametre de dispersion D. La période Zo prend alors 1l'expres-—
sion :

,“:2

2 c
0.322 ———— (4.55)
A |D|

VA =
]

Oon peut

aussi définir

la puissance créte P, nécessaire
pour. obtenir un soliton.d'ordre 1 & partir_d'un faisceau de.
section A.

.

La relation (4.51) permet de calculer une puissance P'1
pour le soliton d'ordre 1 égale a

L= IE',(Z=0, t=.0)|2.2 ,

-(4.56)
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d'ou dans 1l'espace réel (4.25) :

A'kllo l

P = ——anA . (4.57)

2

21 n, T
En utilisant la définition de 1la période 2, . on ob-

tient :
AA

P = — . (4.58)

t 4n 2
2 o

On voit que cette puissance dépend du carré de la durée
de 1'impulsion et de la dispersion du milieu par 1'inter-
médiaire de Zo. Lorqu'on utilise cette relation pour la pro-
pagation guidée dans des milieux non linéaires il est cou-
rant de remplacer la section A du faisceau par un terme qui
tient compte de la variaton spatiale du champ guidé. On dé-
finit alors une surface efficace par [83] :

I

A, =—— . (4.59)
JI"’ da

Pour une fibre optique unimodale & saut d'indice, on
obtient :

A =1,5x A . (4.60)

De méme, la relation (4.51) donne la puissance P d'un
soliton d'ordre N :

P = N2 p . {(4.61)

N 1

wotovmr s e 40641y Observations expérimentales-de solitons-opti-
ques

L'existence d'une propagation en régime soliton a été
démontrée par Mollenauer et coll. [70] en utilisant comme

. itz o SUPPOEL . de . .propagation:::une .fibre. unimodalesenusilices.-Ils. -

ont injecté dans cette fibre des impulsions produites par un

)
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laser & centres colorés pompé de fag¢on synchrone par un la-
ser Nd:Yag & blocage de modes actif. Les impulsions utili-

sées ont une durée de 7ps a 1,55 pm. Cette longueur d'onde
correspond 4 une zone de dispersion négative de la silice.
L'inconvénient dQ au trés faible indice non linéaire de la
silice n, = 3,2 10"*® cm? /W) est contourné par l'utilisa-

tion de fibres unimodales et par conséquent, par un confine-—
ment trés important du champ. En utilisant une longueur de
fibre correspondant 3 environ une demi-période soliton, ils
ont observé qu'en dessous d'une certaine puissance injectée
dans la fibre, 1l'impulsion a la sortie était plus large que
celle & 1l'entrée. Pour une puissance de 1l'ordre de 1W le pro-
fil 4 la sortie est identique au profil a l'entrée. Pour des
puissances de N? watts, ils ont observé des fonctions d'au-
tocorrélation d'impulsions correspondant relativement bien
au profil prévu par la théorie des solitons en supposant un
profil en N/ch(t) & l'entrée de la fibre. Depuis cette expé-
rience, Stolen et coll. [84] ont observé & 1'aide du méme mon-
tage le retour au profil initial de 1l'impulsion pour des lon-
gueurs de fibres correspondant a une période soliton. En don-
nant & une impulsion la puissance Po du soliton fondamental
il est en théorie possible de la faire se propager sans dé-—
formation sur des distances infinies.

En pratique, les pertes du milieu, les effets disper-
sifs d'ordre supérieur et d'autres effets non linéaires com-
me l'effet Raman, ne permettent cette propagation que sur
des distances finies. On trouvera une étude de l'influence
des pertes et de la dispersion d'ordre 3 dans la thése de A.
Barthélémy [75]. Récemment, F.M. Mitschke et coll. [85] ont
montré que l'effet Raman introduit une limitation en distan-
ce pour la propagation des solitons dans les fibres. L'effet
Raman se traduit par un transfert d'énergie entre les fré-
quences décalées d'une quantité AvR appelée décalage Raman.
L'impulsion ' voit alors son spectre totalement modifié et ne
correspond plus & une propagation soliton.

Dans toutes ces expériences réalisées aux Laboratoires
Bell, l'effet soliton est obtenu en injectant dans un milieu
non linéaire une impulsion dont les caractéristiques (profil
temporel, phase, amplitude) correspondent A celles d'un soli-
tonse prepageant dans ce milieu. Nous allons par contre mont-—
rer maintenant gqu'un laser femtoseconde & blocage de modes
passifs est wune véritable source de solitons optiques}
c'est—-a-dire, qu'il verrouille 1lui méme son fonctionnement
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sur un mode soliton. Pour cela, nous allons montrer que,
pour certaines conditions expérimentales, ce laser peut pro-
duire des impulsions semblables & des solitons d'ordre 3.
Nous expliquerons aussi en quoi les impulsions habituelle-
ment produites par ce laser correspondent & des solitons
fondamentaux.

I1 faut remarquer gque la propagation d'une impulsion

dans wune cavité laser n'est pas décrite totalement par 1'é-
quation non linéaire de Schrddinger. En effet, la cavité pré-
sente des pertes et du gain (qui de plus sont saturables et
dispersifs) et il faudrait ajouter de nouveaux termes a
cette équation pour obtenir une description correcte. Néan-
moins, il semblerait que le comportement des impulsions fem-
tosecondes dans le laser soit peu perturbé par la présence
du gain et des pertes. Nous continuerons donc & utiliser 1la
terminologie soliton pour ces impulsions qui sont plutdt des
"presque solitons”.

Iv.7. ETUDE EXPERIMENTALE DE SOLITONS D'ORDRES SUPERIEURS.PRODUIT
PAR UN LASER FEMTOSECONDE

Nous allons nous intéresser ici & un régime de fonction-
nement un peu particulier du laser. Ce régime n'est pas ce-
lui qui est habituellement utilisé dans les expériences uti-
lisant des impulsions femtosecondes (spectroscopie par exemp-—
le). I1 a par contre été observé depuis de nombreuses années
[86-87] mais, il a toujours été considéré comme un régime de
bruit et combattu comme tel.Nous allons montrer que 1l'appa-
rence bruiteuse de ce régime provient d'une déformation pé-—-
riodique du profil temporel de 1'impulsion avec une période
correspondant a plusieurs milliers de tours de cavité et que
ce régime est en fait un régime soliton d'ordre supérieur
1887. .

4.7.1. Observations expérimentales

Si 1'on reprend 1la courbe tracée sur la figure 46, on
voit qu'un déplacement progressif d'un prisme dans la cavité
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réduit la durée de l1l'impulsion. On peut ainsi obtenir des
impulsions d'environ 40 fs. Si on continue a augmenter la
quantité de verre présente dans la cavité (en translatant un
prisme) 1la longueur d'onde du laser saute brusquement dans
le rouge et son spectre se rétrécit notablement (figure 47).
Parallelement, la fonction d'autocorrélation présente un pro-
fil a 3 bosses trés bruitées tandis que 1'enveloppe du pei-
gne d'impulsions est modulée. En abaissant la puissance de
pompe & une valeur proche du seuil, on observe une diminu-
tion du bruit sur la fonction d'autocorrélation (Figure 62)
et une stabilisation de la modulation du peigne (Figure 63).
L'utilisation d'un analyseur de spectre (Tektronix) permet
de distinguer dans 1la modulation du peigne deux fréquences
voisines de 35 kHz et 70 kHz (Figure 64). Ces fréquences cor-—
respondent respectivement & 2380 et 1190 tours de cavité
(temps de vol dans la cavité : T =~ 12 ns).

Nous interprétons ces deux fréquences comme deux des
trois fréquences caractéristiques d'un soliton d'ordre 3. La

plus petite (35 kHz) correspond & la fréquence fondamentale
- ﬂf
f1 ~ ————|_ Pour justifier le caractére soliton des im-
T
pulsions produites par le laser, nous allons étudier la va-

riation de leur profil temporel en intensité au cours d'une

1

période Tl = E— correspondant A la période fondamentale du

1
soliton. Pour «c¢eld, nous avons enregistré les fonctions
d'autocorrélation d'impulsions prises & différents instants
de cette période T1' Rappelons qu'il faut un trés grand nom-—
bre d'impulsions pour construire une fonction d'autocorréla-
tion & 1'aide d'impulsions prélevées au méme endroit dans un
grand nombre de périodes successives.

La modulation & 35 kHz observée sur 1'enveloppe du
peigne d'impulsions correspondant a la fréquence fondamen-

~tale du soliton, sera utilisée comme signal de. synchronisa-.

tion. Le schéma de principe de la chaine de détection est
présentée sur la figure 65.
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Fig.63: Enveloppe du peigne d'impulsions en régime soliton d'ordre 3

°© 35 ke 70 kilz
Fig.64: Spectre de fréquence-du signalde-la-figure 63--- = - cwioos
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Figure 65 : Schéma de principe de la chaine de dé&tection.

Une photodiode rapide permet d'obtenir un signal élec-—
trique proportionnel & 1l'énergie des impulsions identique a
celui de la figure 63. Ce signal est filtré par un amplifi-
cateur sélectif dont 1la bande passante est centrée sur 35
kHz. Ce signal est utilisé pour synchroniser un générateur
délivrant des impulsions d'environ 100 ns a la méme cadence.
Un circuit permet - de déphaser d'une quantité A¢ ces impul-
sions par rapport & la modulation a 35 kHz et par conséquent
d'explorer cette derniére. Une porte ET permet de sélection-

ner dans le signal électrique provenant de 1l'autocorrélateur

les informations coincidant temporellement avec ce train
d'impulsions & 35 kHz. Tout ce circuit électronique revient
finalement & enregistrer la fonction d'autocorrélation d'im-
pulsions émises toujours au méme instant de la période soli-
ton. En jouant sur le déphasage Ad on peut ainsi explorer

chaque point de 1la période. La Figure 66 montre un .exemple

de fonctions d'autocorrélation obtenues pour des déphasages
O =07, 90° et 180°. La valeur de 0° a é&té arbitrairement
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Z=7Z0/4

2=70/2

Fic.66: Fonctions d'autocorrelation de l'impulsion enre istrées
¢ P g

en differents points Z de la periode soliton Z0
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fixée pour la position donnant 1l'impulsion la plus large. Un
déphasage de 270° donne une fonction d'autocorrélation iden-
tique & celle obtenue pour A¢ = 90°. La figure 67 donne la
position dans la modulation des différentes fonctions obser-
vées. Ces résultats sont clairement en accord avec les pré-
visions théoriques de la figure 59 (il faut rappeler qu'une
fonction d'autocorrélation & 3 pics correspond a une impul-
sion a 2 pics).

Parallélement & cette évolution du profil temporel de
1'impulsion nous avons observé une évolution périodique du
sbectre de 1'impulsion. En particulier, nous avons trouvé
qu'un trou se creuse périodiquement au centre du spectre et
que ce trou présente sa profondeur maximale au point ou 1'im-—
pulsion est dédoublée. Cette observation est cohérente avec
l'évolution prévue théoriquement dans un milieu sans perte
ni gain pour le spectre d'un soliton d'ordre 3 (Figure 59).

Nous attirons 1l'attention du lecteur sur le fait que les
théories développées pour des milieux sans perte ni gain
prévoient que les solitons conservent une énergie constante
lors de leur propagation. Pourtant, la modulation observée
sur le peigne d'impulsions traduit une variation périodique
de 1'énergie de ces dernieéres. Il faut rappeler que notre
laser posseéde un gain saturable et dépendant de la longueur
d'onde. Ce gain peut donc varier avec la durée de 1'impul-
sion présente dans la cavité. Il n'est pas déraisonnable de
penser que pour des impulsions dont le profil temporel varie
périodiquement 1le gain varie avec la méme période. Si la
fréquence a 35 kHz observée sur l'enveloppe du peigne d'im-—
pulsion peut donc &tre interprétée comme la fréquence fonda-
mentale du soliton, 1l'apparition d'une deuxiéme fréguence
double de la précédente est due & 1l'évolution particulieére
du soliton d'ordre 3 dont le profil en amplitude & 1l'origine
est 3/ch(t). Ce dernier devient trés étroit deux fois par
période {(en Z = Zo/4 et 320/4) (figure 59).

D'autre part, la théorie des solitons d'ordre 3 présen-
tant un profil idinitial en 3/ch(t) prévoit 1l'existence de
trois pdles demi-entiers :

n=1/2,n2=3/2,n3=5/2 .

1

Les fréquences associées.au soliton.sont .. ST -
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SOMMEe

385 kHz

...._f._.

#—~ : 70 kHz

Fig.67: Evolution de la fonction d'autocorrelation de 'impulsion

durant une période soliton.
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Les pbles demi-entiers conduisent alors &

£ =2 f et f =3¢ .
2 1 3 1
Si 1'on observe expérimentalement deux fréquences qui
sont dans un rapport deux, nous n'avons pu détecter la pré-
sence de la troisiéme.

Afin de vérifier si les impulsions produites par le la-
ser ont un comportement qui pourrait &tre décrit par le for-
malisme de la théorie des solitons nous avons essayé de vé-—
rifier quelques unes des propriétés prévues théoriquement.

Ainsi que nous 1l'avons vu dans le paragraphe précédent,
l'effet soliton dépend de la dispersion de vitesse de groupe
du milieu de propagation. Dans notre cas (une cavité laser)
la dispersion est un paramétre que 1'expérimentateur peut
régler en bougeant un prisme. En reprenant la formule don-
nant la période Z° du soliton, on obtient :

7w 1% C
Z =0.322 —M— . (4.62)
0 AID|

Nous rappelons que la dispersion D est en général expri-
mée en ps/nm.km. Pour-un laser, il est plus facile d'utili-
ser la dispersion de vitesse de groupe par tour de cavité :
D.1, ou 1l est la longueur du milieu non-linéaire présent
dans la cavité. On peut alors relier cette quantité a la dis-
persion ¢" présentée au chapitre III, par :

7\2
¢" = D.1 . (4.63)
2TC

L"impulsion retrouve son profil initial aprés N° tours
de cavité, avec :

0.322 w <2 .
N = g /l —_— . (4.64)
] o Z ¢u
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La fréquence soliton correspondante est :

1 2¢n
£ = = (4.65)

1
N T, 0.322 © <2 T,

ol To est le temps de vol dans la cavité.

On voit donc qu'une variation de la dispersion ¢" doit
se traduire par une variation proportionnelle de f;'

Nous avons fait varier ¢" en translatant un prisme,
c'est 4 dire en introduisant une quantité AL de verre dans la
cavité. La variation A¢" de la dispersion est donnée par :

A®  d%*n

Lp" = -~ AL (4.66)

2mC? da?

ol n est 1'indice de réfraction du verre et A la longueur
d'onde centrale du laser dans le vide.

Les résultats sont résumés sur la figure 68. La relation
entre Af° et A" est linéaire ce qui semble indiquer que 1la
durée v de 1'impulsion (mesurée en début de période) est cons-
tante sur la plage de dispersion étudiée. La pente de la
droite est d'environ 0.725 * 0.05 kHz/fs? ce qui donne une
durée d'impulsion de 1l'ordre de 475 fs (Eq. 4.65). Cette du-
rée correspond bien aux valeurs mesurées expérimentalement
(figure 66) et sembie”iﬁdiquer que la relation (4.65) reste
valable pour le cas de notre laser.
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Figure 68

A partir de cette relation (4.65) et de la mesure fl,on
peut remonter a la valeur de ¢". Le signe de la pente de la
figure 68 donne 1le signe de ¢". Nous avons obtenu :
" ~ - 55 fs? pour £ = 40 kHZ. Il faut remarquer que cette

valeur négative de la dispersion implique une valeur positi-

‘ve du coefficient d'autémodulation de phase pour obtenir un

effet soliton. Ce probléme du signe de 1'automodulation de
phase n'a pas, a ce jour, été clairement résolu pour les la-—
sers femtosecondes. En effet, il existe plusieurs sources
d'automodulation de phase dans la cavité. La saturation de
1'absorption de la DODCI introduit une automodulation néga—
tive tandis que la saturation du gain et 1'indice non linéai-
re du solvant (Ethyléne glycol) introduisent une automodu-
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lation positive. Globalement, elle peut donc avoir n'importe
quel signe. Une longue polémique existe entre les équipes
des Laboratoires Bell (qui trouvent une automodulation de
phase positive) et les équipes de 1'Université du Nord-Texas
(qui penchent pour un signe négatif). Nos observations ba-
sées sur les solitons d'ordre 3 [88] semblent plutdt confir-
mer la thése des Laboratoires Bell.

En utilisant la relation liant 1'indice non linéaire du
milieu de propagation et la densité de puissance incidente
nous avons pu obtenir un ordre de grandeur de 1'indice non
linéaire équivalent de la cavité. Nous avons supposé que le
milieu non linéaire ou s'opérait 1l'automodulation de phase
se limitait au jet de DODCI. Son épaisseur est d'environ 40
pm. Le diamétre de la tiche de focalisation sur ce jet est
estimée A& 5 pm. Le fait que les deux impulsions sont contre
propageantes dans le jet de DODCI est pris en compte en trip-
lant 1'intensité incidente de 1'impulsion [26]. En utilisant
la relation (4.58), on obtient :

n, ~ 5.107'¢ cm?/wW .
I1 faut remarquer que cette valeur est trés proche de
1'indice non linéaire de 1'éthyléne glycol [3.10"!'%cm?/W].

4.7.2. Solitons d'ordres 1 et 2

Nous avons également observé des solitons d'ordres 1 et
2 en déplacant 1le jet de DODCI dans sa sous-cavité. En ef-
fet, défocaliser le jet revient a diminuer la densité de puis-
sance incidente sur ce dernier et par conséquent permet de
passer de l'ordre 3 aux solitons d'ordre 2 ou 1. Les soli-
tons d'ordre 2, gque nous avons observé, sont caractérisés
par une seule fréquence dont la valeur se situe entre 90 et
110 kHZ. Ils présentent des fonctions d'autocorrélation a 3
. pics qui semblent. indiquer qu'ils ne. correspondent pas.exac—. ... .. ..
tement a la «classe de solitons a poles demi-entiers mais a
des solitons présentés sur la figure 54 (a et b). La Figure
69 présente des fonctions d'autocorrélation obtenues par la
méthode de découpage présentée précédemment. On peut voir
que les pieds de la fonction d'autocorrélation varient en
amplitude . au cours .de la.  période mais.. sans. jamais . .-
disparaitre.
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En défocalisant encore plus le jet de DODCI, on obtient
le soliton d'ordre 1 correspondant aux précédents (méme lon-
gueur d'onde A = 625 nm, méme dispersion). Sa durée est de 1'or-
dre de 450 fs (en bon accord avec les 475 fs mesurées pour
le soliton d'ordre 3).

I1 faut remarquer que le régime habituel de fonctionne-
ment du laser (voir chapitre III, partie 7) correspond aussi
4 un régime soliton d'ordre 1 mais dont les caractéristiques
(v ~ 60 fs, Ao ~ 620 nm) sont différentes de celles des so-
litons étudiés ci-dessus. On peut donc considérer qu'il exis-—
te plusieurs familles de solitons. Dans chaque famille exis-
tent des solitons d'ordres différents. Ces familles sont ca-
ractérisées par leur longueur d'onde. Etant donné que le mi-
lieu de propagation (la cavité du laser) présente des carac-
téristiques (dispersion, indice non-linéaire...) qui varient
trés vite avec la longueur d'onde il n'est pas étonnant de
voir que les caractéristiques temporelles et énergétiques
des solitons différent d'une famille a 1'autre.

I1 est & noter que nous n'avons jamais pu observer les
solitons d'ordre supérieur a 1 correspondant au soliton fon-
damental de 60 fs de durée. Ceci peut provenir du fait que
la puissance soliton fondamentale (4.58) varie comme 1'inver-
se du carré de la durée de 1'impulsion. Pour des impulsions
aussi courtes que 60 fs la puissance nécessaire a 1'obten-
tion de solitons d'ordre 2 ou 3 dépasse largement celle que
le gain de 1la cavité laser permet de produire. C'est d'au-
tant plus regrettable que ces solitons d'ordre élevé présen-
teraient en 2 = 0 une durée de 1'ordre de 60 fs. Ces soli-
tons se comprimant au cours de la période soliton, ils pré-

senteraient en un point qui dépend de 1'ordre du soliton
zZ
o o

(Z = 5— pour N = 2, Z = Z_ pour N = 3] un profil temporel

considérablement plus étroit que les 60 fs du départ. On pour-
rait ainsi obtenir un systéme .de compression intra-cavité
capable de fournir, en l'extrayant au bon moment de la pério-
de, des impulsions trés courtes (on peut espérer entre 10 et
20 fs pour un soliton d'ordre 3). I1 faut remarquer que la
durée de ces solitons n'est pas forcément limitée par la ban-
de spectrale du laser puisque le spectre de 1l'impulsion peut
s'élargir par effet non ‘linéaire dans- le jet- de DODCI..
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Pour 1l'instant, l'obtention d'impulsions trés courtes
par effets solitons d'ordre supérieur reste dans le domaine
prospectif. Il faut d'abord comprendre plus finement le réle
et les causes des effets non linéaires présents dans la ca-
vité du laser. Nous pensons que l'utilisation de 1'équation
de Schrdédinger et de tous les résultats qui en découlent pour-
rait permettre des progrés dans ce sens. Il faudra bien sfr
intégrer dans cette équation des effets nouveaux comme le
gain et les pertes saturables et dispersifs ainsi que le
croisement des impulsions dans le jet de DODCI. Ce croise-
ment doit entrainer de forts couplages entre les deux impul -
sions contre propageantes et pallier par exemple aux fluctua-
tions d'amplitude et de phase introduites dans le jet de
Rhodamine par le pompage a l'aide d'un laser multimodes longi~
tudinaux. On peut penser que la présence d'effets solitons
dans 1la cavité du laser se traduit par une auto-stabilisa-—
tion des impulsions, tant en amplitude qu'en phase, qu'on ne
pourrait atteindre dans un laser ol les impulsions se forme-—
raient wuniquement par saturation du gain et de 1'absorption
dans la cavité.

La description théorique des lasers femtosecondes utili-
sant 1'équation non 1linéaire de Schrddinger en y ajoutant
tous les phénoménes propres au laser est malheureusement
trés complexe et pour le moment seuls gquelques travaux sur
1'influence du gain [81], des pertes [75] ou de fluctuations
de la phase [89]) ont été entrepris.

Nous pensons que la compréhension du rdle des diffé-
rents éléments composant la cavité entrainera des progrés
notables dans le domaine de la production d'impulsions trés
courtes.






CHAPITRE V

AMPLIFICATION DES IMPULSIONS

FEMTOSECONDES
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V.1l. INTRODUCTION

L'oscillateur présenté au chapitre III produit typique-
ment des impulsions de 60 fs a4 une cadence de 80 MHz. L'éner-
gie moyenne par impulsion est de l'ordre de 0,25 nd (2.5
10°'° J) ce qui correspond A& une puissance créte d'environ
3,6 KW. Cette puissance est trop faible pour pouvoir créer
avec efficacité la plupart des effets non linéaires (on es-
time a 1 MW le seuil typique des effets non linéaires dans
les matériaux actuels). Il faut donc envisager d'amplifier
1'impulsion. Pour cela nous avons cong¢u une chaine amplifi-
catrice qui est décrite dans ce chapitre. A la sortie de cet-
te chaine 1l'énergie de 1'impulsion atteint 0,5 mJ (& la ca-
dence de 10 Hz) mais la dispersion de vitesse de groupe de
l'amplificateur entraine un élargissement de 1'impulsion jus-
qu'a environ 350 fs. Nous décrirons alors un dispositif de
recompression de l'impulsion basé sur l'utilisation de pris-—
mes & haut indice de réfraction. Finalement, le probleéme de
la caractérisation des impulsions femtosecondes & treés faib-
le taux de répétition (ici 10 Hz) sera abordé et un autocor-
rélateur n'utilisant gqu'une seule impulsion par mesure sera
décrit. On pourra ainsi montrer que notre chaine laser comp-—
léte peut produire des impulsions de 50 fs de durée et 500
wd d'énergie a une cadence de 10 Hz. La puissance créte de
ces impulsions est de 10 GW.

V.2. AMPLIFICATION DES IMPULSIONS FEMTOSECONDES

Dans ce paragraphe nous allons décrire la chaine ampli-
ficatrice wutilisée & 1'Institut 4'Optique. Ce systéme est
trés semblable a toutes les autres chaines amplificatrices
installées dans le monde. N'ayant pas apporté de modifica-
tions notables par rapport aux travaux déja effectués par
ailleurs [89, 90, 91], nous nous contenterons de décrire les
éléments composant 1l'amplificateur sans entrer dans 1'expli-
cation du fonctionnement physique de 1'amplification dans
les .colorants. Pour toute précision on se reportera a 1l'ex-—
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cellent article de Dujardin et Flamant [92].

Le principe d'amplification d'impulsions trés courtes
est d'exciter un colorant a l'aide d'un laser tres puissant
qui émet des impulsions nanosecondes (1 ns < At < 30 ns ty-
piquement). Les molécules sont désexcitées par émission sti-
mulée lors du passage de 1'impulsion trés courte & ampli-
fier. Le laser de pompe est donc utilisé comme simple source
d'énergie. On peut comparer cet amplificateur optique & son
analogue électronique : le laser de pompe correspond & 1l'a-
limentation électrique de 1'amplificateur, le colorant aux
composants électroniques (transistor) et 1l'impulsion courte
au signal d'entrée de l'amplificateur.

5.2.1. Structure de la chaine amplificatrice

La chafine amplificatrice présentée sur la figure 70 et
composée de quatre étages présentant la méme structure. Cha-
que étage est constitué d'une cuve de colorant amplificateur
suivi d'un Jjet d'absorbant saturable évitant un risque
d'accrochage entre les étages. Les cuves, fabriquées a 1'Ins-
titut d'Optique, ont une longueur de 30 mm et une épaisseur
de 10 mm. Toutes leurs faces sont traitées "anti-reflet". Un
systéme de circulation Micropump permet de faire circuler 1le
colorant dans les cuves. On incline la cuve par rapport au
faisceau incident pour éviter tout effet laser parasite qui
pourrait apparaitre entre ses faces. A l'entrée et a la sor-
tie de chaque cuve, on dispose des diaphragmes qui permet-—
tent de ne laisser passer que le faisceau du laser femto-—
seconde et qui stoppent une grande partie de la fluorescence
du colorant qui est émise dans un angle solide beaucoup plus
important. Le découplage des étages amplificateurs est assu-
ré de plus par un jet d'absorbant saturable. Ce dernier pos-
séde un temps de relaxation de 1'ordre de quelques centaines
de picosecondes (voir chapitre I). Ils ne sont pas saturés
par le flux de photons émis par fluorescence qui, s'il posseé-
de une énergie totale non négligeable (de 1l'ordre de 1 nJ
dans 1le premier étage), présente une puissance créte treés
faible (100 W environ). L'absorbant saturable va ainsi arré-
ter le "fond continu" que représente la fluorescence et lais-—
ser passer 1'impulsion femtoseconde. Des systémes optiques
permettent de focaliser le faisceau sur le jet et d'augmen-—
ter son diamétre au fur et a mesure de sa progression dans
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la chaine. Ceci permet de limiter la saturation de 1'ampli-
fication. Cette derniére provient du nombre fini de molécu-
les excitables par unité de volume du colorant. Les diamét-
res approximatifs du faisceau femtoseconde dans les quatre
étages sont respectivement 0,15 mm ; 1 mm : 3 mm et 8 mm. Il
semblerait de plus, qgue les jets d'absorbants saturables pro-
voquent une remise en forme de 1'impulsion en absorbant le
front avant de 1l'impulsion [93].

Pour des raisons de -simplicité de construction, les
trois premiers étages amplificateurs sont pompés transversa-—
lement tandis que, pour améliorer le profil spatial du fais-
ceau amplifié, le quatriéme étage est pompé longitudinale-.
ment.

Des systemes afocaux qui ont été calculés pour chaque
étage. Ils présentent des grandissements différents selon
les deux directions perpendiculaires & l'axe du faisceau
(systémes anamorphoseurs). Ces systémes permettent de trans-—
former la t&dche circulaire du faisceau de pompe en une téache
rectangulaire dont la plus grande dimension est de 30 mm, et
la plus petite est adaptée sur chaque étage pour correspond-
re au diametre du faisceau femtoseconde. On introduit un 1é&-
ger angle entre le faisceau femtoseconde et 1l'axe de la 1li-
gne sur laquelle est focalisé le faisceau de pompe en tour-—
nant 1légerement une des lentilles cylindriques. En effet,
les photons émis par fluorescence a une extrémité de la cuve
vont pouvoir se propager & travers celle-ci. Ils seront amp-—
lifiés s'ils se propagent dans la direction définie par la
“ligne" de pompage (Figure 71). Il apparait ainsi un phéno-
méne nommé "superfluorescence" ou fluorescence amplifiée qui
posséde des propriétés de directivité beaucoup plus importan-
tes que la fluorescence classique qui émet de facon isotrope
sur 4n stéradians. L'angle entre le faisceau de ponmpe et le
faisceau femtoseconde permet d'éviter que le faisceau de
superflorescence puissant et directif ne puisse s'amplifier
dans les étages suivants.
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Figure 71 : Schéma montrant l'angle existant entre les
faisceaux femtoseconde et de super-fluorescence. -

5.2.2. Le laser de pompe

L'énergie 1lumineuse nécessaire a l1'amplification est
fournie par un laser Nd:YAG (Quantel YG402). Ce laser émet,
d'aprés le constructeur, des impulsions d'une durée de 3 ns
A4 mi-hauteur et d'une énergie d'environ 1J a 1,064 pm. La
courte durée des impulsions permet d'obtenir de fortes puis-—
sances crétes (300 MW) et par suite d'excellents taux de dou-
blage (55 %) dans un cristal de KDP. La cadence de ce laser
est limitée, pour des raisons de dissipation de 1'énergie
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thermique emmagasinée dans les barreaux de Nd:YAG lors du
pompage par flash, a 10 tirs par seconde. Nous ne pourrons
donc pas obtenir plus de 10 impulsions femtosecondes ampli-
fiées par seconde.

En pratique, il s'aveére que la technologie 3 ns n'est
pas complétement maitrisée par le constructeur. En particu-
lier, le profil temporel de 1l'impulsion peut varier dans des
proportions considérables. La figure 72 présente un exemple
de profil temporel typique de 1'impulsion. On observe une
structure trés importante. Cette structure représente les
allers-retours de 1l'impulsion dans la cavité du laser NA:YAG
chaque "bosse" correspond au passage de 1'impulsion sur le
miroir de sortie. Cette structure est totalement instable
temporellement (voir figure 73). D'autre part, il s'aveére
que 1l'impulsion ne fait environ 3 ns que lorsque tous les
éléments du laser sont neufs (flash, électronique...). Sur
la figure 72, on peut mesurer une impulsion dont la durée
est de l'ordre de 8 ns. Il faut noter, de plus, que les ré-
sultats, montrés sur 1les figures 72 et 73, sont obtenus
apreés doublage de fréquence (A = 532 nm). Des mesures simi-
laires faites & 1,064 pm ont donné des durées d'impulsions
de 1l'ordre de 10 a 12 ns avec une structure temporelle trés
importante. La stabilité en énergie (sans tenip compte de la
répartition temporelle de cette énergie) est mauvaise. Les
variations typiques & 532 nm sont de 1l'ordre de 20 % d'un
tir 4 l'autre.

~

Toutes <ces instabilités ont une influence tout a fait
néfaste sur l'amplification d'impulsions courtes. En effet,
l'amplification n'est pas la méme lorsque 1l'impulsion femto-
seconde atteint la cuve de colorant en coincidence avec une
bosse ou un creux de 1l'impulsion nanoseconde du laser Nd:YAG.
Pour lutter contre ceci, nous avons di interposer entre le
laser de pompe et la chaine amplificatrice un "mélangeur"
[95]. Ce montage (figure 74) a pour but de lisser, extérieu-
rement au laser, le profil temporel de 1'impulsion. Pour
cela, 1l'impulsion est divisée en deux répliques égales. Une
des répliques est retardée d'environ deux nanosecondes puils
recombinée & 1'autre. On obtient ainsi deux faisceaux compor-—
tant chacun la moitié de 1'énergie du laser. Dans chaque fais-
ceau les deux répliques décalées s'additionnent en intensi-—
té, 1les "bosses" de la deuxiéme bouchant les "trous" de la
premiere impulsion. On obtient ainsi un profil légérement
plus large mais surtout beaucoup plus lisse (figure 75).



Fig.72: Structure temporelle de l'impulsion Nd:YAG a 532nm

(Oscilloscope IN7000 Intertechnique 7 GHz)

Fig.73: Identique a la figure 72 mais environ 10 coups sont

accumulés . (Oscilloscope Tecktronics 400 MHz)
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Figure 74 :

Mélangeur de faisceaux. La différence de marche
entre les trajets A et B est de l'ordre de 2 ns.

3
N
5
H

et
2ns
Figure 75 :

Structure temporelle de l'impplsion YAG apres
‘ le mélangeur.

Finalement, on obtient a 1l'entrée de la chafine amplifi-
catrice environ 100 mJ de lumiére & 532 nm dans une impul-
sion de 8 ns. Cette énergie est répartie a 1'aide de lames
semiréfléchissantes comme suit
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ler étage : 2.5 mJd
2éme étage : 5 md
3éme étage : 40 mJd
4éme étage : 50 mJ .

Cette répartition n'est sans doute pas idéale (en par-
ticulier trop d'énergie est incidente sur le troisiéme é&ta-
ge) mais le choix limité des coefficients de réflexion des
lames semi-réfléchissantes utilisées ne nous permet pas tou-
tes les combinaisons possibles.

On trouvera dans la table 9 les concentrations des dif-
férents colorants utilisés. En pratique, ces concentrations
ne semblent pas trés critiques. Elles sont ajustées expéri-
mentalement pour obtenir les meilleurs résultats. Les colo-
rants sont relativement stables et ne demandent pas de soins
particuliers. Le solvant utilisé est de 1l'eau distillée dans
laquelle on ajoute, pour éviter la photodimérisation des co-
lorants, 2 % d'agent moussant : de 1l'amonix L.O..

Nous avons vu que l'amplification des impulsions femto-
secondes exige que les impulsions de pompe et celles prove-
nant de l'oscillateur femtoseconde arrivent en parfaite coin-
cidence dans les cuves de colorants. Pour ce faire, nous
avons réalisé une électronique de commande synchronisant
l'impulsion électrique appliquée a la cellule de Pockels du
laser YAG (et qui déclenche 1l'émission de ce dernier) sur le
passage des impulsions femtosecondes. En affinant cette
synchronisation avec un retard ajustable, on peut faire coin-
cider les deux types d'impulsions au sein de chaque cuve amp-
lificatrice. Le systéme électronique répond au synoptique de
la figure 76.

Une photodiode rapide HP 4207 détecte 1l'impulsion femto-
seconde. Un comparateur rapide convertit cette détection de
niveau en un signal logique. Celui-ci est comparé en coinci-
dence a l'impulsion commandant les flashs de pompe des bar-—
reaux du laser YAG. La premiére impulsion femtoseconde sui-
vant cette synchro flash, déclenche, avec un retard ajustab-
le de 0 & 12 ns (période des impulsions femtosecondes), une
impulsion de commande de la cellule de Pockels du YAG. On
peut ainsi compenser électroniquement les différences de mar-
che optiques entre les impulsions des deux lasers. Afin de
minimiser au maximum le "jitter" du systéme de synchronisa-
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Amplificateurs

ler Amplificateur : Rhodamine 640 C =5.10"1M/1
2éme Amplificateur : Rhodamine 640 C = 4.10"9M/1
3éme Amplificateur : Rhodamine 640 C =4 10""M/1
4éme Amplificateur : Sulforhodamine 640 C = 1.5 10-9M/1

Solvant : Hzo + 2 % Amonix L.O.

Jets d'Absorbant Saturable

Pour tous les jets, nous utilisons du vert de malachite
dissout dans de 1'éthyléne glycol. Les concentrations sont
ajustées expérimentalement. Typiquement, ces transmissions
non saturées de ces jets sont :

ler Jet : T = 4 1072
2éme Jet : T = 2.10°2
3éme Jet : T = 2.10%

Le solvant est de 1'éthyléne de glycol et les jets sont
obtenus & 1'aide de buses standards de la marque Cohérent.

Table 9
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tion, ce dernier est réalisé en technologie ECL.

5.2.3. Performances de la chaine amplificatrice

A 1l'entrée de la chaine amplificatrice les caractéris-—
tiques des impulsions sont typiquement :

- durée : 60 fs
- énergie : 0,1 nJd
- taux de répétition : 80 MHz.

A la sortie de la chafne, 1les caractéristiques typiques
obtenues sont :

- durée : 350 fs
- énergie : 300 pJ
- taux de répétition : 10 Hz.

Nous tenons a attirer l'attention du lecteur sur le
fait que, si 1l'énergie de 1'impulsion a augmenté dans un rap~
port de 3.10° le taux de répétition est passé de 80 MHz & 10
Hz, soit un rapport 8.10°/1. On perd donc en puissance moyen-—
ne en traversant de la chafne amplificatrice. Ce trés faible
taux de répétition est 1l'inconvénient majeur des lasers
Nd:YAG et explique que la plupart des équipes essayent de
s'équiper actuellement de lasers & vapeur de cuivre permet-—
tant d'atteindre des cadences de 1l'ordre de 15 kHz (au détri-
ment du gain de la chafne qui atteint néanmoins 1.10%).

Il faut aussi remarquer que la durée de 1'impulsion est
passée de 60 fs & 350 fs. Ceci est dG & la dispersion de vi-
tesse de groupe introduite par la traversée des cuves de co-
lorants, des lentilles et de tous les milieux dispersifs com-—
posant 1'amplificateur. On peut compenser le chirp dQ & cet-
te dispersion & 1l'aide des lignes & retard dispersives pré-—
sentées au chapitre III. Traditionnellement, on utilisait
des réseaux pour recompresser 1'impulsion. En effet, si on
fait 1le calcul de la dispersion introduite par la chaine
amplificatrice (eau : 90 mm, lentilles en BK7 : 40 mm, cuves
en silice : 24 mm), on obtient une valeur proche de 9000 fs?.
En utilisant la relation donnée au chapitre III et rappelée
ci-dessous :
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¢" = 5.55 e -~ 3.00 L

pour les prismes en SiO2 ., on peut calculer la distance L
qu'il faut introduire entre deux prismes afin de compenser
la dispersion de l'amplificateur. On obtient une valeur pro-
che de 3 m ce qui est tout & fait déraisonnable pour un sys-—
téme expérimental. A 1l'inverse, deux réseaux de 600 traits
par mm ne nécessitent qu'une séparation de quelques centimé-—
tres pour assurer la méme compensation. C'est pourquoi, les
réseaux étaient préférés aux prismes en silice. Pourtant,
les réseaux ont de graves inconvénients. Tout d'abord, des
pertes trés importantes (environ 60 % de pertes pour deux
réseaux). On perd alors dans le systéme de compression tout
le gain introduit par le quatriéme étage. Une solution élé-
~gante a été apportée & ce probléme par 1'équipe de 1'ENSTA
[95] en introduisant le systéme de compression non plus
aprés le dernier étage mais entre le troisiéme et le quatrié-
me étage. La saturation du gain du dernier étage permet de
récupérer les pertes introduites par les réseaux. Ce systéme
permet de gagner un facteur deux A trois en énergie aux dé-
pens d'un léger élargissement temporel & la fin de la chaine
amplificatrice. Les réseaux possédent un deuxiéme inconvé-
nient qui est la treés grande sensibilité de la compensation
obtenue a la distance séparant les réseaux. I1 faut donc ap—-
porter beaucoup de soin aux réglages du compresseur.

Nous avons introduit un nouveau systéme de compensation
permettant une compression optimum des impulsions tout en
présentant des pertes inférieures a 10 %. Ce systéme est ba-
sé sur l'utilisation de prismes & trés haut indice [96]. Le
principe est identique & celui exposé au chapitre III. Seul
diffeére 1'indice des prismes utilisés. En effet, nous nous
sommes aper¢u en calculant la dispersion d'un grand nombre
de verres que leur dispersion de vitesse de groupe était
grossiérement proportionnelle a leur constringence v. Si on
observe la figure 77, on voit que la constringence augmente
avec l'indice du verre. Nous avons donc choisi de faire tail-
ler des prismes dans un verre de la société SOVIREL, le FeD
E-05-25. Les caractéristiques de ce verre sont données sur
la table II. Ce verre s'avére trés stable & 1'usage. Nous
n'avons pas observé d'oxydation importante durant 1'année
écoulée.

Nous avons donc fait tailler quatre prismes dans ce ver-—
re. Ces prismes sont a l'incidence de Brewster pour leur mi-
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nimum de déviation (angle au sommet 58°06'). Afin de permet-
tre 1l'utilisation de faisceaux de fort diamétre, ces prismes
ont une base de 20 mm x 20 mm.

La dispersion introduite par un montage utilisant ces
prismes est donnée par :

®" = 1005.41 e - 59.88 L . (5.1)

On peut alors recalculer la distance L nécessaire a la
compensation de la chafne amplificatrice en supposant e de
l'ordre de 10 mm. On obtient alors une distance de 1'ordre
de 300 mm. Cette longueur est beaucoup plus raisonnable que
les trois meétres obtenus pour les prismes en silice et per-
met d'envisager un montage opérationnel.

Pour tester les possibilités de ce systéme de quatre
prismes haut indice, nous avons utilisé la chafine amplificat-
rice de facgon paésive. Nous avons donc coupé le laser de pom-~
pe et retiré les jets d'absorbant saturable. Le faisceau is-
su de l'oscillateur traverse alors l'ensemble de la chafne
amplificatrice sans subir trop de perte. Nous avons préféré
utiliser les impulsions issues de l'oscillateur, méme affai-
blies, que les impulsions amplifiées afin de garder la caden-
ce de 80 MHz et gagner ainsi en rapport signal & bruit dans
la mesure des impulsions & la sortie de la chaine.

La figure 78 montre la fonction d'autocorrélation de
1'impulsion émergeant du dernier étage de la chafine amplifi-
catrice. En supposant le profil en intensité de 1l'impulsion
de 1la forme 1/ch? , la largeur & mi-hauteur de 1'impulsion
est environ de 385 fs. '
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Figure 78 : Fonction d'autocorrélation des impulsions & la
sortie du 4éme étage de la chaine amplificatrice
(90 fs/div).

Nous avons remesuré 1'impulsion & la sortie-du systéme
de quatre prismes. La figure 79 donne la fonction d'autocor-
rélation obtenue pour L =~ 400 mm et e o~ 10 mm ; la largeur
de 1l'impulsion est environ 55 fs. Il faut remargquer que
l'échelle des temps (échelle horizontale) est la méme dans
les figures 78 et 79. On mesure alors tout l'intérét des sys-
témes de compression d'impulsions.
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Figure 79 : Fonction d'autocorrélation des impulsions aprés
compensation de la dispersion par le systéme de quatre
prismes (90 fs/div).

L'ajustement des prismes est trés facile et ne nécessi-
te aucun positionnement micrométrique. La valeur de la dis-
persion négative introduite par le systéme est simplement
ajustée en translatant un prisme, donc en introduisant plus
ou moins de verre sur le passage du faisceau. Nous avons
également mesuré la transmission du systéme de quatre pris-
mes et trouvé une valeur proche de 0,92, ce qui est environ
trois fois mieux que pour un systéme standard & réseaux
[97].

MESURE DES JTMPULSIONS AMPLIFIEES

Alnsi que nous 1l'avons fait remarquer au chapitre III,
1l existe trés peu de systémes de mesure des impulsions fem-—
tosecondes. Le plus courant est 1'autocorrélateur optique.
Ce dernier nécessite un grand nombre d'impulsions pour pou-
voir construire 1la fonction d'autocorrélation point par
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point. Dans le cas des impulsions issues de l'oscillateur,
le trés grand taux de répétition (80 MHz) permet d'obtenir
une fonction d'autocorrélation toutes les 30 ms. Dans le cas
des impulsions amplifiées, la cadence de 10 Hz et la faible
stabilité énergétique des impulsions produites nécessitent
des durées d'intégration pouvant atteindre plusieurs minu-
tes. Ceci ne facilite pas l'optimisation des chafines ampli-
ficatrices et en particulier des systémes de compression. On
peut penser utiliser une caméra & balayage de fente mais
leur résolution est actuellement limitée & environ 500 fs.

Par ailleurs, il existe de nombreux travaux théoriques
sur des méthodes de mesures d‘impulsions courtes [52-56]. Le
probléme est de transformer 1l'information temporelle (profil
de 1'impulsion) en une forme accessible a 1'expérimentateur
(signal spatial ou lentement variable dans le temps). Nous
allons décrire dans ce paragraphe un dispositif permettant
d'obtenir 1la fonction d'autocorrélation en intensité d'une
impulsion unique. Ce systéme a été introduit en 1977 par
Jansky, Conadi et Gyuzalian [98] pour la mesure d'impulsions
picosecondes émises par un laser Nd:YAG. Son utilisation a
été démontrée en régime picoseconde [99] et subpicoseconde
[100] . Nous allons montrer que cette méthode peut s'appli-
quer trés facilement pour la caractérisation d'impulsions
uniques de moins de 60 fs [101].

L'idée de base de ce dispositif est de transformer le
profil temporel de 1l'impulsion en un profil spatial qui pour-
ra étre analysé & 1l'aide d'une barette de détecteurs. La fi-
gure 80 montre le dispositif expérimental. Une lame sépara-—
trice produit deux répliques de 1'impulsion incidente qui
vont se croiser, en faisant un faible angle, dans un cristal
non linéaire. On enregistre 1'image du cristal a la longueur
d'onde double de celle de 1'impulsion incidente. On oriente
le cristal doubleur de la méme fagon que dans un autocorré-
lateur clasique, c'est-a-dire, que le maximum de doublage de
fréquence se produit dans la direction de la bissectrice des
deux faisceaux incidents. Il n'y a donc de signal de second
harmonique produit qu'aux points od les deux impulsions coin-
cident & la fois spatialement et temporellement.
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Figure 80 : Schéma de principe de "l'autocorrélateur
monocoup". L.S. : Lame séparatrice.

Le calcul exact de la forme spatiale du faisceau doublé
a ¢été fait par Jansky et coll. [10] et nous nous contente-
rons de présenter leurs résultats sous une forme plus intui-
tive. Nous supposerons que les centres des deux faisceaux
coincident temporellement sur le cristal et que l'intensité
lumineuse est spatialement uniforme. Le croisement des fais-
ceaux dans le cristal est schématisé sur la figure 81.
Soient Il(t) et Iz(t) les profils tempo§els des impulsions
incidentes sur le cristal et S(x) le profil spatial du fais-
ceau de fréguence double. On peut remarquer sur la figure 81
que, en tout point d'asbcisse X, dans le cristal, l'intensi-
té du signal du second harmonique est proportionnelle au pro-
duit Il(t). Iz(t + 2.c). Le retard v ne dépend pas de la po-
sition 1le long de 1'axe Oy du point considéré, mais unique-
ment de son abscisse X - Le retard T est relié a la position
X par :
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Fig. 81! Principe de l'autocorrelation monocoup
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n x sin ¢/2
T = ——— (5.2)

ou :

¢ est 1l'angle fait par les deux faisceaux ;
n est 1'indice de réfraction du cristal non linéaire ;
¢ est la vitesse de la lumiére dans le vide.

Si on fait 1l'image du cristal sur un détecteur ayant un
temps de réponse trés long devant la durée de 1'impulsion,
le signal obtenu est intégré dans le temps. Le profil inté-
gré S(x) du faisceau doublé s'écrit donc :

+m
S(x) « I I (t) I (t + 27) dt . (5.3)
—o ! 2

Dans notre cas, les deux impulsions incidentes sur le
cristal sont identiques. La fonction S(x) devient alors pro-
portionnelle & la fonction d'autocorrélation d'ordre deux,
GZ(T), du profil en intensité de 1l'impulsion.

En enregistrant a 1l'aide d'un détecteur spatial (film
photographique, barette CCD...), le profil spatial du fais-
ceau doublé en fréquence dans le cristal non linéaire, on
peut obtenir les mémes informations que dans un autocorréla-—
teur classique mais dans notre cas avec une seule impulsion.

I1 existe plusieurs méthodes pour obtenir, & partir de
la fonction S(x), la valeur absolue de la durée de 1'impul-
sion. La premiére consiste A mesurer exactement les dimen-—
sions du profil spatial du faisceau de fréquence double et
de remonter & 1la durée de 1l'impulsion a4 1'aide de la rela-
tion (5.2).

Cette méthode présente plusieurs difficultés. Tout d'a-—
bord, elle nécessite 1la mesure exacte du profil spatial du
faisceau harmonique ce qui n'est pas aisé lorsque ce fais-—
ceau a une dimension inférieure a 50 pm comme c'est le cas
pour 1les impulsions femtosecondes. D'autre part, la préci-
sion de la mesure de 1la durée de 1l'impulsion dépend des
incertitudes sur les mesures de l'angle ¢ et de la largeur
du profil spatial.

Une deuxiéme méthode, beaucoup plus simple consiste a
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introduire un retard Ato sur l'un des faisceaux. Le signal
du second harmonique se déplace alors latéralement le long
de 1'axe Ox. Ce déplacement Axo est relié au retard At° par
[11] :

c Ot

Ax = . — . (5.4)
° 2n sin ¢/2

En gardant a l'esprit que le profil spatial S(x) n'est
pas exactement égal & la fonction d'autocorrélation GZ(T)
mais est relié a la fonction G2(2T), on peut exprimer la lar-
geur a mi-hauteur m, du profil temporel en intensité en fonc-
tion de la largeur & mi-hauteur 8° du profil S(x) par :

(5.5)

ol K est un facteur qui dépend de la forme de 1l'impulsion.
La valeur de ce facteur K est donnée au chapitre III, table
8 - pour différentes formes d'impulsions. Rappelons simple-—
ment qu'il vaut 1.55 pour des impulsions en 1/ch?. La rela-
tion (5.5) montre que la calibration de 1'autocorrélateur
monocoup se fait exactement de la méme fagon que celle d'un
autocorrélateur classique, ce qui permet des mesures rapides
et simples.

Nous avons réalisé 1'autocorrélateur monocoup présenté
sur la figure 80. Une lame semi~transparente divise le fais-
ceau en deux parties égales. Ces deux faisceaux se croisent
dans un cristal de KDP de 300 pm d'épaisseur. Une ligne &
retard, introduite sur 1l'un des faisceaux assure la coinci-
dence temporelle des impulsions sur le cristal. Une lentille
en silice de 50 mm de focale fait 1l'image du cristal sur une
barette CCD intensifiée (0O.M.A.I E.G.G.). Le grandissement
est proche de 1. Un filtre U.V. placé devant le détecteur
stoppe la lumiére incidente &4 620 nm et laisse passer le
faisceau & la fréquence double soit 310 nm.

Pour que le profil spatial du faisceau U.V. corresponde
réellement & la fonction d'autocorrélation de 1'impulsion,
il faut que 1le profil spatial du faisceau incident soit 1le
plus uniforme possible. Le diamétre du faisceau incident sur
le cristal de RDP est environ 1 cm. On s'assure de 1l'unifor-
mité spatiale du faisceau en vérifiant que le signal S(x) se
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décale sans se déformer lorsqu'on fait varier le retard Ato
entre les deux faisceaux. La densité de puissance incidente
sur le cristal est d'environ 2 pJd/cm®.

Nous avons utilisé cet autocorrélateur pour mesurer la
durée des impulsions produites par notre chaine amplificatri-
ce directement a la sortie du quatriéme étage ; la durée des
impulsions est de 1l'ordre de 350 fs (figure 82). Cette va-
leur correspond bien a celle prévue théoriquement par un cal-
cul de dispersion de vitesse de groupe. En introduisant le
systéme de quatre prismes haut indice on peut recompresser
l'impulsion. Notre autocorrélateur mono-coup permet une vi-—
sualisation en temps réel de la fonction d'autocorrélation
de 1l1l'impulsion et 1'optimisation du systéme de prismes s'en
trouve grandement simplifiée. Ceci permet d'obtenir des im-—
pulsions reproductibles d'un jour sur 1'autre. Durant
l'optimisation du systéme de recompression, nous avons obser-—
vé que la durée de 1'impulsion dépend de facon critique
d'une rotation de quelques degrés de 1'un quelconque des
prismes mais reste beaucoup moins sensible a une translation
de ces derniers. )

Lr
A% = 350 fs
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Figure 82 : Fonction d'autocorrélation de 1'impulsion
directement a la sortie de la chaine amplificatrice.
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A la sortie du systéme de prismes, nous obtenons de fa-
¢on réguliére des impulsions de moins de 60 fs. La figure 83
présente la fonction d'autocorrélation d'une impulsion d'en-
viron 52 fs. Il faut noter 1l'excellent rapport signal a
bruit obtenu pour un enregistrement mono-coup. L'approxima-
tion de cette fonction par la fonction d'autocorrélation
théorique d'une impulsion de 52 fs (figure 84) montre que
les pieds de la fonction expérimentale sont plus grands que
prévu et que cette derniére n'est pas tout a fait symétri-
que. Cette dissymétrie peut S'expliquer par le fait qu'un
des faisceaux incidents sur le cristal est réfléchi par la
lame séparatrice tandis que l'autre faisceau traverse cette
lame et rencontre par conséquent une certaine dispersion. On
peut aussi mettre en cause un alignement défectueux des &1lé&-
ments optiques aprés le cristal qui introduirait un grandis-
sement dépendant de la position X . Les pieds importants ob-
servés sur les enregistrements expérimentaux peuvent avoir
plusieurs origines. On peut penser que le "chirp" & la sor-—
tie de l'amplificateur n'est pas parfaitement linéaire et
que par conséquent, méme apreés compression, il reste de
l'énergie étalée temporellement en dehors de 1'impulsion. On
peut aussi penser que ceci est la traduction de la satura-
tion du gain. Les parties 1les plus faibles du spectre de
1'impulsion rencontrent un gain plus important que la partie
centrale. On observe effectivement une certaine déformation
du spectre de 1'impulsion au passage de 1la chaine
amplificatrice. ‘

De plus, il a été observé expérimentalement que dans un
phénoméne non linéaire en présence de dispersion de vitesse
de groupe (ce qui est notre cas dans les cuves de colorant)
le “"chirp"” de 1l'impulsion finale n'est pas parfaitement li-
néaire et que la partie non linéaire du chirp correspond aux
fréquences extrémes du spectre [102] . Une augmentation de
l'intensité de ces fréquences va donc se traduire par 1'ap-
parition de "pieds" dans le profil temporel de 1'impulsion.

Par ailleurs, la figure 85 donne un exemple de fonction
d'autocorrélation obtenue en accumulant cinquante tirs la-
ser. La largeur & mi-hauteur de 1l'impulsion est ici de 70
fs. En pratique, on observe une faible reproductibilité des
durées d'impulsions d'un tir & 1'autre. Typiquement, ces du-
rées varient de 50 a 80 fs, les impulsions les plus courtes



vﬂ\/\n\/’\/\/\/\’\‘/\ A A ~ |

180

P AT = Slfs

(u.a.)

SIGNRL du S.H

oA AN LN TN JTNA >

-600 =30 O 300 600 300 RETARD (f<)

Fig.83: Fonction d'autocorrelation d'une impulsion unique

A5 = 52 fs

.'IJ"(.J.\I‘LI N

-300 -200 -100 O 100 200 300
- RETARD  (fs)

Fig.84: Fonction d'autocorrelation et approximation numerique
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étant en général les plus puissantes. Etant donné qu'il
n'existe pas, a 1l'heure actuelle, de moyen de mesure mono-
coup des impuléidns trés peu énergétiques produites par 1'os-—
cillateur femtoseconde, on ne peut pas savoir si ces insta-
bilités sont introduites par 1l'oscillateur ou par la chaine
amplificatrice. Néanmoins, tout porte a croire que c'est plu-
tét la chaine amplificatrice et particuliérement 1'instabi-
1lité du laser Nd:YAG qui est la cause de cette dispersion
des mesures. ‘

0 L N 1
-300 -200 -100 0 100 200 300

RETARD (fs)

Figure 85 : Fonction d'autocorrélation moyennée
sur 50 tirs.

Les limitations de la technique de mesure présentée ci-
dessus ne sont pas bien connues. Il semblerait que le prob-
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léme majeur provienne de la résolution spatiale des détec-—
teurs C.C.D.. On peut évidemment introduire un systeme
agrandisseur entre le cristal et le détecteur, mais ce systé-
me complique notablement le montage. Il faut alors faire at-
tention aux problémes d'alignement pour &tre slir que le
grandissement soit identique sur tout 1le champ exploré.
D'autre part, il existe la méme limitation que dans un auto-
corrélateur classique provenant de l'accord de phase dans le
KDP. Pour des cristaux de moins de 300 pm 4'épaisseur, on
peut estimer que la résolution est limitée a environ 10 fs.
I1 faut remarquer que l'uniformité spatiale du faisceau est
d'autant moins critique que 1'impulsion est courte.

Finalement, nous pensons que ce systéme d'autocorréla-
tion mono-coup permet une optimisation beaucoup plus rapide
et facile de 1'ensemble de la chaine amplificatrice y com-
pris le compresseur a prisme De plus, ces systémes mono—-coup
permettent une visualisation en temps réel de la fonction
d'autocorrélation de 1l'impulsion et donnent donc une bonne
idée de la stabilité du laser.
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METHODE DE CARACTERISATION MONOCOUP DE LA REPONSE
TEMPORELLE DES NON LINEARITES DU TROISIEME ORDRE DE
MATERIAUX TRANSPARENTS

Tout au long de cette étude, nous nous sommes intéres-—
sés au fonctionnement d'une source laser femtoseconde et des
moyens de caractérisation qui 1l'accompagnent. Si le fonction-
nement de ce laser méritait une étude approfondie, la fina-
lité de ce travail était de fournir aux spectroscopistes une
source performante et bien caractérisée.Nous allons donc pré-
senter dans ce chapitre une premiére application de cette
source a 1la caractérisation de matériaux pour 1l'optique.
L'étude de ces matériaux n'étant pas le but de ce travail,
nous n'entrerons pas dans le détail des phénoménes physiques
mis en jeu et nous nous contenterons de décrire une nouvelle
méthode de mesure de 1l'évolution temporelle de 1'indice non-
linéaire de matériaux transparents et isotropes.

VI.1. CARACTERISATION D'UN CONTINUUM SPECTRAL

Le cas le plus général d'une expérience de spectros-
copie femtoseconde consiste & exciter un échantillon A une
longueur d'onde ko et 4 tester a différents instants et a
différentes longueurs d'ondes 1l'évolution des caractéristi-
ques de ce matériau. I1 faut donc bénéficier d'une source
impulsionnelle accordable sur une plage la plus grande pos-—
sible et produisant des impulsions aussi courtes que

possible.

La chaine laser décrite dans les chapitres précédents
produit des impulsions, certes trés courtes (< 100 fs), mais
qui qui ne sont pas accordables en longueur d'onde. Pour ob-
tenir cette accordabilité, on utilise un phénoméne découvert
par R.R. Alfano et S.L. Shapiro [103] en 1970. Ces derniers
se sont aperq¢us que lorsqu'on focalise une impulsion courte
trés’  intense dans un milieu dense (de 1l'eau par exemple) un
continuum spectral est produit. L'énergie se trouve répartie
sur une bande de plus de 1000 nm. La densité de puissance au
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seuil de la production du continuum doit &tre de 1l'ordre de
10''W/cm?® . Cete valeur peut paraitre énorme mais, est faci-
lement atteinte avec des impulsions femtosecondes focali-
sées.

Le mécanisme de création de <ce continuum reste trés
complexe et n'est pas aujourd'hui totalement compris. Il
semblerait gqu'un des phénoménes importants soit 1'automodu-
lation de phase [104, 105] mais qu'il ne suffise pas A expli-
quer toutes les observations. En particulier, le spectre du
continuum n'est pas symétrique autour de la longueur d'onde
du laser. Il est plus étendu du cbété des longueurs d'onde
bleues que du cbété de 1l'infrarouge.

Dans notre montage, le faisceau amplifié est divisé,
aprés la recompression dans les prismes haut indice, entre
les différents utilisateurs. Le seuil du continuum se si-
tuant aux environs de 1 pJ pour des impulsions de 100 fs
chaque utilisateur conserve néanmoins largement assez d'éner-—
gie pour obtenir un continuum. Le faisceau est focalisé &
l'aide d'une lentille de 60 mm de focale dans une cuve de 1
cm  de longueur remplie d'eau. Aprés quelques essais sur di-
vers produits, il s'est avéré que le meilleur compromis en-—
tre 1la facilité d'utilisation et les performances obtenues
est 1l'eau pure. A la sortie de la cuve le faisceau est par-

faitement blanc. Sa structure spatiale est celle d'un
"speckle" et le faisceau n'est donc plus cohérent spatiale-—
nment. De plus, 1la divergence du continuum est légérement

(environ deux fois) plus importante que celle du faisceau
incident.

Les Vcaractéristiques temporelles d'un continuum dépen-—
dent fortement de la fagon dont celui-ci est produit. En par-
ticulier, la durée des impulsions et la répartition temporel-
le des fréquences ne sont pas les mémes lorsqu’'on utilise un
jet mince de liquide [106] ou une cuve plus longue et dépen-
dent de la puissance de pompe.

Nous avons effectué quelques mesures sur les impulsions
produites par le continuum pour obtenir des indications sur
leur durée. Pour cela, nous avons utilisé 1l'autocorrélateur
monocoup présenté au chapitre V. Dans un des bras du monta-
ge, nous avons introduit une cuve d'eau de lcm pour créer un
continuum. Cette cuve est suivie d'un filtre interférentiel
qui sélectionne une bande d'environ 10 nm. Le signal obtenu
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sur le détecteur est alors 1'intercorrélation de 1'impulsion
de pompe (< 100 fs) qui a voyagé dans 1le bras sans cuve
d'eau et de’' 1'impulsion émise par continuum. La densité spec
trale d'énergie dans le continuum n'est pas grande et dimi-
nue rapidement lorsque l'on s'écarte de longueur d'onde de
la pompe (620'nm). Nous avons donc¢ choisi une bande de 10 nm
centrée a 650 nm, longueur d'onde proche de celle de la pom-
pe. La Figure 86 montre la fonction d'intercorrélation obte-
nue en moyennant cinquante tirs laser. L'énergie du conti-
nuum n'étant pas trés stable, la mesure reste trés bruitée.
Cette fonction montre gque 1'impulsion issue du continuum a
une durée A mi-hauteur de l'ordre de 150 fs et que son pro-
fil reste sensiblement symétrique. On peut diminuer la durée
des impulsions produites par le continuum en diminuant
1'épaisseur de liquide utilisée pour sa génération.
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Figure 86 : Fonction d'intercorrélation de 1'impulsion
issue du continuum & 650 nm et de 1l'impulsion pompe.

On est en droit de se demander quelle est la réparti-
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tion temporelle des différentes fréquences produites dans un
continuum spectral. Cette question a déja &té abordée par
Shank et coll. [106] dans le cas d'un continuum engendré dans
un Jjet mince (500 pm). Ils ont observé que les différentes
fréquences sont dispersées temporellement avec une disper-
sion relativement faible (< 30 £s/100 nm dans le bleu et

< 10 £s/100 nm dans le rouge). En estimant la dispersion de
vitesse de groupe du systéme de mesure utilisé ils ont mon-
tré que le "chirp" observé sur le continuum est d4 au méca-
nisme de génération du continuum et non pas au systéme de
mesure. Nous avons refait ces mesures sur un continuum pro-
duit dans une cuve épaisse (1 cm) [107]. Pour cela, nous
avons utilisé un "obturateur-Kerr ultrarapide" [108). Le
principe de 1'effet Kerr sera rapidement abordé dans la sui-
te du chapitre. Il suffit ici de savoir qu'un “"obturateur
Kerr rapide" se compose d'un milieu non linéaire, d'un pola-
riseur et d'un analyseur croisé. Au repos, 1l'obturateur
emp&che toute lumiére de passer. Lorsqu'il est éclairé treés
violemment, il devient anisotrope et le systéme devient trans-
parent pendant la durée de l'excitation. On obtient alors un
obturateur & commande optique. Si 1'on choisit judicieuse-
ment le milieu non-linéaire, sa réponse peut &tre limitée
par la durée de l'impulsion excitatrice. Nous avons choisi
comme milieu de Kerr un verre dopé au strontium qui présente
une réponse instantanée (< 10 fs) et une non linéarité impor-
tante [108]. Le montage est présenté sur la figure 87.
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Figure 87 : Schéma de principe de la mesure du "chirp"”
du continuum.

L'impulsion issue du continuum est incidente sur 1'ob-
turateur de Kerr. Ce dernier est commandé par une partie de
1'impulsion émise par la chaine laser & 620 nm. En retardant
1'impulsion de commande on peut explorer temporellement le
continuum avec une résolution limitée par 1'impulsion de com-—
mande soit moins de 100 fs. Un spectrographe et un détecteur
linéaire trés sensible (OMA I de E.G.G. Instruments) permet
d'enregistrer le spectre transmis par l'obturateur. La figu-
re 88 présente les résultats obtenus en notant la longueur
d'onde centrale de 1'impulsion émise par 1'obturateur en
fonction du retard de 1'impulsion de commande.
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i Figure 88 : Mesure de la longueur d'onde transhise en
fonction du retard entre la pompe et la sonde.

On observe que 1le "chirp" est beaucoup plus important
que celui mesuré par Fork et coll. [106]. Dans la zone 1li-
néaire située entre 500 nm et 600 nm ce "chirp" est de 1'or-
dre de 120 fs/100 nm. Ce résultats est important car il per-
met de calculer 1la durée minimale At que 1'on peut espérer
atteindre avec les impulsions issues directement du conti-
nuum. En effet, lors de la sélection spectfale aprés le con-
tinuum deux phénoménes contradictoires apparaissent en fonc~
tion de la largeur AA de la bande passante du filtre : 1la
relation d'incertitude de Heisenberg qui fixe 1'impulsion la
plus courte permise par une bande Av(At.AL > 0,32) et le
chirp du continuum qui fait que la durée totale de 1'impul-—~
sion sera d'autant plus grande que la bande spectrale sélec-—
tionnée sera large (Ot > 12(fs/nm). AX). On peut estimer 1la
largeur minimale de 1'impulsion en cherchant la valeur mini-—
male de At pour laquelle le systéme suivant est vérifié -



189

7\2
At = 0.32

{(6.1)
C.AOAN?

At > 12. OA .

On peut ainsi‘calculer la largeur AA du filtre qui mini-
mise la durée At de 1'impulsion. On obtient alors
AN ~ 5.5 nm et At ~ 138 fs. Il faut remarquer que At varier
relativement lentement avec AN puisque pour un spectre de 10
nm de large on obtient une impulsion d'environ 150 fs. Cette
valeur est en bon accord avec celle mesurée expérimentale-—
ment & 650 nm avec une bande de 10 nm de large (figure 86).

UTILISATION DU CHIRP DU CONTINUUM POUR LA MESURE DE REPON-
SES TEMPORELLES DE MATERIAUX

Nous allons présenter dans ce paragraphe une nouvelle
méthode de caractérisation des réponses temporelles d'effets
non linéaires et achromatiques dans les matériaux transpa-
rents. Nous appliquerons cette méthode a la mesure du temps
de relaxation de 1l'effet Kerr dans un verre dopé et dans le
toluéne. Le principe de cette méthode est trés proche de ce-
lui exposé par J.A. Valdmanis pour mesurer des impulsions
électriques picosecondes [109]. Elle consiste a transformer
l‘infdrmation temporelle en une information spectrale. Pour
celda, on utilise 1le fait que le continuum est "chirpé". En
effet, la longueur d'onde de l'impulsion émise par le con-—
tinuum dépend du temps. Si 1l'on choisit une zdne du con-
tinuum ou le chirp est linéaire (AA = K.Ot), toute modula-
tion £(t) de l1l'enveloppe temporelle de 1l'impulsion va se tra-
duire par une modulation f(A) identique sur le spectre du
continuum. On peut alors en enregistrant la déformation du
spectre obtenir la réponse temporelle du matériau traversé
(Figure 89).
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_.. Figure 89 : Schéma de principe de la mesure monocoup de la
réponse temporelle de matériaux.

La plage temporelle explorée dépend de la largeur de 1la
bande spectrale sur laquelle le chirp est linéaire et du
champ du. spectrographe utilisé pour visualiser le spectre.
La linéarité du chirp n'est pas indispensable mais elle évi-
te <d'avoir & étalonner de fagon trés précise 1'axe des lon-
gueurs d‘'onde en retard temporel. Par contre, le champ du
spectrographe limite la plage temporelle-visualisable a en-
viron 1,5 picoseconde. La résolution de cette méthode est
difficile & calculer. La premiére limitation provient de la
durée de 1l'impulsion qui crée 1l'effet a tester. D'autre
part, la résolution du spectrographe et du détecteur qui en-
registre le spectre introduisent une limitation. Typiquement
une résolution spectrale de 0,03 nm peut &tre obtenue, ce
qui correspond & environ 0,36 fs. On voit donc que ce n'est
pas le spectrographe qui limite 1la mesure. Il existe bien
entendu wune limitation provenant de la relation d'Heisen-
berg. Pour qu'un effet soit transposé sans déformation sur
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le spectre de 1'impulsion, il faut que la largeur AA de la
bande spectrale traversant 1'échantillon pendant 1la durée
&to de 1l'effet soit suffisamment large pour décrire cet ef-
fet. On peut écrire cette condition sous la forme :

Ato =z K . OA
et cAM (6.2)
ot . > 0.32
o A2

ol K est le coefficient de chirp (ici K = 12 fs/nm) .

La résolution du systéme ci-dessus donne : Ato = 70 £fs.
I1 semblerait donc que la limitation essentielle de cette
méthode provienne du coefficient de chirp K. A partir des
relations (6.2), on peut obtenir une relation donnant la ré-
solution Ato du systéme en fonction du coefficient de chirp
K : )

at, > 200K (6.3)
ot K est en (fs/nm).

Pour augmenter la résolution du systéme, il faut dimi-
nuer le chirp mais dans ce cas 1la plage explorée diminue
d'autant.

6.2.1. Effet Kerr optique

Les principes physiques ainsi que les modéles mathéma-
tiques associés & 1'effet Kerr optique ne sont pas 1'objet
de cette étude. Nous allons nous contenter de donner les ré-—
sultats strictement nécessaires & 1l'explication des expérien-—
ces effectuées a 1'aide du continuum chirpé. Un développe-
ment complet de l'effet Kerr optique en régime subpicosecon-—
de pourra étre trouvé dans la theése d'Isabelle Thomazeau
{108] et dans les références qui y sont citées.

L'effet Kerr optique est la traduction d'une variation
d'indice d'un matériau éclairé par une impulsion intense.
Dans 1le cas général, il faut écrire la polarisation créée
dans le matériau en fonction du tenseur de susceptibilité
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non 1linéaire du troisiéme ordre x‘®’. Nous nous limiterons
au cas ol 1l'onde excitatrice est polarisée rectilignement.
Dans ce cas on peut écrire que 1l'indice suivant la direction
de polarisation varie avec l'intensité lumineuse I(t) sui-
vant la loi :

n=n +n, I(t)

ou n, est 1'indice non linéaire effectif du matériau. La va-
riation d'indice ne se faisant que selon la direction de po-
larisation de 1l'onde excitatrice on crée dans le matériau
une biréfringence. Si une onde sonde est incidente simulta-
nément sur 1'échantillon avec une polarisation a 45°' de cel-
le de 1l'onde excitatrice, cette sonde va subir une variation
de son état de polarisation. On peut l'exprimer en projetant
le vecteur champ électrique de la sonde sur la direction de
polarisation Ox de la pompe et Oy perpendiculaire a Ox. Le
déphasage entre ces deux projections a la sortie de 1'échan-
tillon est :

217 27
O = — L[n - (n +nI)]=—0>LnI (6.4)
7\ o (-] 2 }\ 2

ol L est 1la longueur de croisement des deux faisceaux dans
1'échantillon.

Si on place aprés 1l'échantillon un polariseur croisé
avec la polarisation incidente de la sonde, la transmission
de 1'échantillon, suivi du polariseur, s'écrira :

Ad
T = sinz[g—] . (6.5)

Pour des déphasages faibles, on peut écrire :

A 2
T ~ (—J (6.6)
2

soit :

T 2
T ~ [— L n I(t)] . (6.7)
A 2

On voit donc 'que la transmission du systéme aura une
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variation temporelle qui dépendra de 1l'impulsion de pompe.

En pratique, il apparait que tous les matériaux n'ont
pas une réponse instantanée a une excitation lumineuse et
que la biréfringence induite par le passage de 1'impulsion
puissante peut durer beaucoup plus longtemps que 1l'impulsion
excitatrice.

Dans 1le cas des liquides (nous nous limiterons a ces
derniers) 1les temps de réponse "lents" sont en général at-
tribués a une réorientation moléculaire. Dans tous les maté-
riaux on rencontre un phénoméne trés rapide (temps de répon-
se < 107'®s) 1ié 4 la déformation des nuages électroniques.
Les impulsions trés courtes permettent de distinguer les dif-
férents temps de relaxation et ainsi de discriminer entre
les différents phénoménes observés.

6.2.2. Méthode "pompe et sonde" pour la mesure des temps
de relaxation de l'effet Kerr.

La méthode habituelle de mesure des temps de réponse de
l'effet Kerr dans les matériaux consiste & exciter 1'échan-—
tillon a l'aide. d'une impulsion intense (pompe) et de venir
le sonder & différents instants & l1l'aide d'une impulsion
trés faible (sonde). En mesurant la transmission de 1l'en-
semble "échantillon + polariseur” en fonction du retard
entre la pompe et la sonde on obtient 1'évolution temporelle
de l'effet Kerr dans 1'échantillon [108, 110]. Pour ce faire
on introduit un retard variable sur le faisceau sonde et on
construit la courbe point par point. Les instabilités impor-—
tantes du faisceau laser femtoseconde utilisées dans ces ex-
périences obligent & accumuler un grand nombre de tir par
point rendant les expériences longues et fastidieuses.

Afin d'avoir une référence nous avons effectué ces me-—
sures d'effet Kerr dans un échantillon de 1 cm d'épaisseur
de Toluéne ainsi gque dans différents verres dopés et cris-—
taux. Pour celd, nous avons divisé le faisceau laser issu du
compresseur a4 prismes suivant la chaine amplificatrice en
deux faisceaux. Le faisceau sonde est atténué d'un facteur
200 et sa polarisation est tournée de 45° par rapport au
faisceau pompe. Les deux impulsions sont alors incidentes
sur 1l'échantillon en faisant un angle d'environ 6°. La trans-
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mission de la sonde & travers un polariseur croisé avec sa
polarisation initiale est mesurée par un détecteur trés sen-—
sible (OMA I) précédé par un spectrométre limitant la
lumiére parasite. Le retard de la sonde est variable & 1'ai-
de d'une ligne a retard identique & celle de 1'autocorréla-
teur monocoup. Les figures 91 et 92 présentent les courbes
obtenues en coordonnées linéaires et logarithmiques pour un
échantillon de 1.5 mm de verre dopé au Strontium. Il faut
noter la décroissance trés rapide du phénoméne, typique d'un
effet Kerr électronique. J. Etchepare et coll. [30] ont

montré que dans le cas d'un effet plus rapide que la durée
de 1'impulsion, la fonction obtenue est la fonction d'auto-
corrélation d'ordre 3 de 1l'impulsion laser. De ces courbes,
on peut donc déduire que 1l'impulsion amplifiée est symétri-
que (fonction d'autocorrélation d'ordre 3 symétrique) et es-
timer sa durée au niveau de 1'échantillon & environ 100 fs.
Cette durée légérement supérieure A celle obtenue par auto-
corrélation d'ordre 2 monocoup peut s'expliquer par un élar-
gissément dans 1les optiques et polariseurs situés avant
l'échantillion. De plus, il faut noter que ces mesures effec—
tuées sur un trés grand nombre de tirs ne fournissent qu'une
valeur statistique de la durée de 1l'impulsion.

Les Figures 93 et 94 donnent les fonctions obtenues pour
un échantillon de 1 cm de Toluéne. On note les deux constan-—
tes de temps parfaitement visibles sur la figure 94. Les va-
leurs des temps de relaxation correspondants sont respecti-
vement 350 fs et 1,8 ps. On retrouve des valeurs tout & fait
similaires dans tous 1les milieux comprenant des noyaux
benzeniques. La constante de 1,8 ps est associée & la relaxa-
tion orientationnelle [110) tandis que l'autre constante
n'est pas parfaitement expliquée.

6.2.3. Mesure "mono-coup" de la cinétique de l'effet
Kerr

Nous avons repris les mesures effectuées ci-dessus par
la méthode exposée au début de ce chapitre. Le montage expé-
rimental est présenté sur la figure 95.
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Figure 95 : Montage utilisé pour la mesure monocoup de la

cinétique de l'effet Kerr.

Un continuum est produit dans un des bras du montage et
sert de sonde. Nous avons choisi une zdne du continuum si-
tuée entre 520 et 580 nm pour la bonne linéarité du chirp

‘obtenu (figure 88). Afin d'améliorer le rapport signal sur

bruit, nous avons accumulé une centaine de tirs, mais cette
méthode fonctionne parfaitement en monocoup. La figure 96
présente un résultat obtenu pour le toluéne aprés déconvolu-
tion par 1'intensité non constante du continuum sur la plage
spectrale étudiée. La plage temporelle explorée correspond a
environ 1 ps. On ne peut donc pas obtenir & 1'aide d'un seul
enregistrement 1l'ensemble de 1'évolution temporelle. Cette
limitation est exclusivement due A notre appareillage et ne

provient pas de la méthode.
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Figure 96 : Cinétique de 1l'effet Kerr dans le Toluéne.

On retrouve sur cette figure les deux constantes de
temps obtenues par la méthode "pompe et sonde". Il faut no-
ter que la méthode monocoup permet de s'affranchir totale-
ment des fluctuations en intensité du faisceau pompe. En ef-
fet, wune variation de 1'intensité de pompe introduira une
variation globale de la transmission du montage mais n'inf-
luera pas le profil temporel (ou ici spectral) du signal me-
suré. Cette remarque est treés importanﬁe pour 1les lasers
femtosecondes amplifiés par laser Nd:YAG dont la stabilité
n'est pas trés bonne. Elle suppose néanmoins que le chirp ne
dépend pas de la puissance de l'impulsion crée le continuum,
ce qui n'est pas évident. En résumé, nous pensons que cette
méthode originale peut permettre de gagner beaucoup de temps
dans les mesures de cinétiques d'effets non linéaires. Sa
résolution est au moins aussi bonne que la classique méthode
pompe et sonde. La figure 97 présente les résultats obtenus
pbour un verre dopé montrant une résolution inférieure a 100
fs.
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Nous avons présenté dans ce mémoire les expériences que
nous avons menées sur, et avec, un laser femtoseconde. La
construction d'un tel laser n'est pas une nouveauté en soi
et nous nous sommes attachés & en approcher le fonctionne-
ment et l'utilisation avec une vision optique.

Ainsi, nous avons démontré le rdle joué dans une cavité
laser par les variations d'indice dues soient A& des varia-
tions de longueur d'onde, soient & des variations de puissan-
ce lumineuse. Nous avons ainsi prouvé que le fonctionnement
des lasers a blocage de modes passif et & dispersion contré-
lée est basé sur un régime trés proche des "solitons opti-
ques". Avec un laser de ce type, nous avons & cette occasion
observé 1'émission d'impulsions dont le profil temporel va-
rie périodiquement en suivant la méme évolution qu'un soli-
ton d'ordre 3.

Par ailleurs, de nombreuses équipes de part le monde
utilisent des lasers femtosecondes amplifiés. Nous avons pré-
senté un systéme de compensation de la dispersion, introdui-
te par la chaine amplificatrice, & 1'aide d'un ensemble de
quatre prismes a trés haut indice. Les avantages de ce sys-—
téme sont un faible encombrement, un faible cofit, une grande
facilité de réglage et une excellente transmission (T > 92
%) .

Ces chaines amplificatrices suivies par un systéme de
recompression restent néanmoins difficiles & optimiser par
manque de moyens de caractérisations des impulsions. Nous
avons donc adapté au domaine femtoseconde une technigque de
caractérisation monocoup déja utilisée en régime picosecon-
de. Cet autocorrélateur monocoup nous a permis de mesurer
des impulsions aussi bréves que 52 fs mais aussi de montrer
que la stabilité tant en durée qu'en puissance des impul-
sions amplifiées restent tout a fait illusoire.

Ces observations nous ont poussé & développer un nou-
veau moyen de mesure de ‘la réponse temporelle de l'effet
Kerr optique dans des matériaux transparents. Cette méthode
est basée sur 1l'utilisation des propriétés temporelles de
1'amplitude et de la phase de 1l'impulsion émise par un con-
tinuum. On peut ainsi montrer que la fréquence instantanée
varie presque linéairement avec le temps et gu'en soudant un
matériau avec cette impulsion "chirpée" on peut remonter a
1'évolution temporelle de 1l'échantillon en enregistrant la
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transmission & différentes longueurs d'onde. Cette méthode
monocoup permet de s'affranchir des problémes de reproducti-
bilité des impulsions amplifiées.

En résumé, nous pensons que 1les opticiens ont encore
beaucoup a apporter au monde des lasers femtosecondes. En
particulier, si 1l'on sait maintenant confiner 1l'énergie lu-
mineuse dans des impulsions de plus en plus bréves, on ne
sait toujours pas caractériser le profil temporel et la pha-
se des impulsions. De méme seules quelques rares expériences
utilisent toutes les propriétés du rayonnement femtoseconde.
Il semble donc que la production d'impulsions courtes ne pour-
ra que profiter des progrés que l'on réalisera dans la com-—
préhension des phénoménes mis en jeu (en particulier des
phénoménes solitons) lors de la propagation des impulsions
dans les milieux non linéaires. De méme, on peut penser que
l'utilisation des propriétés de la phase des impulsions peut
ouvrir de nouvelles perspectives en optique non linéaire.

En guise de conclusion, nous citerons une phrase récen-—
te de R.L. Fork chercheur aux Lab. Bells et qui est & la ba-
se du développement des lasers femtosecondes. Ce dernier a
déclaré que "l'apparition des lasers femtosecondes est la
plus grande révolution en optique depuis la lunette de Gali-
lée". Gageons que Fork verra ses prédictions vérifiées dans
un futur proche.



ANNEXE I
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CALCUL ANALYTIQUE DE LA MATRICE DE TRANSFERT D'UNE CAVITE

LASER UTILISEE POUR LA PRODUCTION D'IMPULSIONS BREVES

Nous avons considéré la cavité présentée sur la Figure
21 (Chapitre III). Par simplification, nous avons supposé que
les rayons de courbures des miroirs des deux sous-cavités
étaient dans un rapport 2. On obtient alors une matrice

AB permettant de calculer le waist sur le jet de Rhoda-

CD .
mine. Elle correspond & un tour de cavité dont l'origine est

sur le jet de Rhodamine 6 G.

Pour un calcul d'astigmatisme, on obtient la matrice
dans le plan sagital (resp. tagentiel) en remplagant R1 par
Rl/cos 0 (resp R1 cos B8). On peut de plus calculer la compen-

sation due aux jets et aux prismes en remplagant :

- pour les jets :-Ll et:,L2 par :

dx dy

s
L + —et L +
1 2 2

s

plan sagital

ou
de dyT
et L2 + _E_ plan tangentiel

L+
1

dxs, dys, de, dyT étant les épaisseurs réelles de liquide
traversées dans chaque plan.

~ pour les prismes : L4 par :

t
L + — (plan sagital)
4 n
ou
t
L4 + ~—— (plan tangentiel)
3
n

t et n étant 1l'épaisseur et l'indice du verre traversé.
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Matrice de transfert Rh6G —» Rh6G : (A B)

cD
Ll Lz L3 L4 L1L2
A=1-12 — - 12 — - 2 — - 10 — + 72
R R R R 2
1 1 1 1 Rt
L L L L L,L L L L L
+ 20 + 20 + 16 + 48 + 16 —
R2 R? R? R? R2
1 1 1 1 1
L L L L L L L L L
1 2 8 1 2 4 1 3 4
- 96 - 96 - 32
R® R? RS
1 1 1
L L L ‘ L LLL
- 64 +'128
R8 R4
1 1
1
B=2L +20L +L +L - ~—
1 2 3 4 R

1

(12L2+24LL +12 L L + 12 L L
1 1 2 1 3 1 4

+8LL+8L L +8LL]
2 83 2 4 3 4

1

g (LZL + 20 L2L + 20 L’L + 64 L L L
. 1 2 1 3 1 4 1 2 3

RZ
1

+64LLL +32LLL +32LLL)
1 2 4 1 3 4 2 3 4

1
——(96L2LL +96L2LL—128LLLL—32L2LL)
1 2 3 1 2 4 1 2 3 4 1 3 4

R3
1

— |L*L L. L
4 17278 4
R1
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12 1

C=—+ — (72 L, + 20 L, + 20 L )
R R 2 3 1
1

1 1
—_— —_ 2
— (96 L,L, + 96 LL +32LL)+ - (LleLan)
R R?

1
D=1-—(l2L +12 L + 10 L + 2 L )
R 1 2 3 4

1

1
+ — (72 L L, + 20 L L + 20L L + 48 L L + 16 L L + 16 L_L )
R 12 13 1 23 2 4 34
1

1
-~ — (9 L L L +96LLL +64LLL +32LLL )
a 1 2 3 1 2 4 2 3 4 1 3 4

Rl

1
+ -— (128 L L L L )
R“ 2 3 4
1

Matrice de transfert Rh6G — DODCI

On peut de méme calculer la matrice permettant 4'obte-—
nir les caractéristiques du faisceau sur le jet de DODCI
connaissant celles sur 1le jet de Rhodamine. On obtient la
matrice de transfert Rh6G — DODCI indiquée ci-dessous :

A B

M = [N
C D

1 1

avec :
2L3 6L2 L L
A =1-— - —+3
R R 2
1 R1
6 L L L L L L L L L
2 3 2 3 3
B=DL +L +L_ - -2 - 4 + 8
' t 2 R R R R2
1 1 1
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12 1
C=——+——-(72L2+20L3+20L4)

Rl RZ

1 1

- —_ 2 .

” (96 L,L, + 96 L,L + 32 L L)+ — (LILZLQLQ)
R

1 i

1
D=1- — (12 L + 12 L+ 10 L + 2 L )
R 1 2 3 4

1

1
4 — (72 L L, +20 L L +20LL + 48 L L + 16 L L + 16 L L )
2 12 13 14 23 2z a 34
R
1

1
- (96 L L L +96LLL +64LLL + 320LLL_)
R_a 1 2 3 124’ 2 3 4 1 3 4
1

1
+ —— (128 L L,L L )

R?
|

Matrice de transfert Rh6G — DODCI

on peut de méme calculer la matrice permettant d'obte-
nir les caractéristiques du faisceau sur le jet de DODCI
connaissant celles sur le jet de Rhodamine. On obtient la
matrice de transfert Rh6G — DODCI indiquée ci-dessous :

avec
2L 6L L L
3 2 2
A1=1~—————+8
R1 R R2
1
6 L L L L L L L L L
2 2 1 3
B1=L1+L2+L— - 2 -4 + 8
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ANNEXE IXI
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MESURE DE L'EPAISSEUR DU JET DE CQLORANT

Le principe de la mesure est celui du Fabry-Pérot. Nous
allons utiliser les réflections sur les deux faces du jet de
liquide pour créer un interférométre de Fabry-Pérot. On
éclaire le jet de DODCI & l'aide de la fluorescence émise
par le jet de Rhodamine (Figure Al). On introduit un objet
opaque sur le trajet du faisceau laser pour 1'empé&cher de
laser. On peut alors analyser le spectre de la fluorescence
réfléchie par le jet de DODCI. On voit apparaitre un spectre
cannelé. Des franges noires sont obtenues pour les longueurs
d'ondes A telles que l'épaisseur du jet est un multiple im-
pair de A/2. En mesurant l'interfrange, on peut remonter a
la largeur du jet. En effet, supposons que Al et Az corres-
pondent & deux franges noires successives. Soient P et ®,
les déphasages introduits par 1la traversée du jet aux
longueurs d'onde Al et Az, on a donc :

2n 2w .
¢ = — . 2 ne cosi et ¢ = — . 2 ne cosi
t A 2 A

1 2

ol e est l'épaisseur du jet
n est 1l'indice du solvant
i 1'angle d'incidence sur le jet.

De plus @1 = ¢ + 2™ .

En posant :

on obtient :

}\2

AX . 2n cosi



i : Spectre

dans
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cann#léd obtenu par effst Fabry-Péarcr
le jet de DODCI.
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