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Introduction

Les sources lasers sont de plus en plus employées pour leurs propriétés remarquables, bien
différentes des autres sources lumineuses. Tirer parti de I'interaction du rayonnement laser avec
les atomes et les molécules qu’il traverse a constitué un élément déclencheur du développement
de nombreuses sources dans des gammes spectrales bien précises et variées. En particulier dans
I'infrarouge, la présence de raies d’absorption caractéristiques de molécules simples a ouvert
la voie a un immense champ d’applications scientifiques et technologiques, notamment pour la
spectroscopie, la métrologie, le controle des processus industriels, la médecine, la photochimie ou
la biologie. La gamme spectrale infrarouge 6-16 pm présente un fort intérét en raison de la pré-
sence de raies d’absorption fondamentales de nombreuses especes chimiques. Quelques exemples
sont présentés ci-dessous pour illustrer ce propos. Il est par exemple possible de déterminer la
présence ou non d’une molécule, d’obtenir des informations sur la cinétique des réactions chi-
miques | ], ou bien mesurer la concentration des différents isotopes d'une méme espece
chimique via l'utilisation d’un faisceau cohérent émettant dans ce domaine spectral. Des be-
soins existent également pour I'enrichissement isotopique par excitation sélective de molécules
au-dela de 10 pm | ]. En médecine, les sources lasers de 'infrarouge lointain ont permis
de grandes avancées dans l'imagerie biomédicale et I’analyse de tissus biologiques | |, en
particulier pour le diagnostic précoce des cancers | |, détecter des molécules spécifiques
contenues dans le plasma sanguin | 11 | ou du glucose | |, et reconstituer des
images précises de certains éléments du corps (dents, ligaments, tendons) tout en ayant acces a
leur composition | ]. De plus, elles peuvent étre employées pour la chirurgie laser, comme
en témoigne le projet européen MIRSURG portant sur ’ablation de tissus a 6,45 pm. Dans un
autre registre, I'interaction entre le rayonnement laser et la matiere peut également étre mise a
profit pour usiner et découper des pieces avec le laser COy ou pour des applications militaires
telles que les contre-mesures optiques entre 3 et 5 pm dans le but de brouiller les systemes de
guidage des missiles | |, pour lesquelles des systemes opérationnels ont déja été réalisés par
BAE Systems (US) et Northrop Grumman (US).

Ces dernieres années, les sources lasers infrarouges ont connu un grand essor dans les do-

maines de la spectroscopie et de la spectrométrie pour répondre a des besoins civils et militaires,
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Introduction

que ce soit pour identifier la structure électronique de nouvelles molécules, déterminer les élé-
ments constitutifs d'un minerai ou détecter des especes chimiques gazeuses a 1'état de trace
dans I’air ambiant ou dans les couches de ’atmosphere, et peut-étre méme un jour sur une exo-
planete. Les capacités de détection et d’identification a distance de gaz par mesures optiques ne
nécessitent pas la collecte et le transport d’échantillons et sont donc tres recherchées, tout en
représentant de grands défis technologiques. Les méthodes les plus prometteuses pour répondre
aux exigences d’une mesure a distance, tout en garantissant une interaction tres faible non
contaminante et non destructive avec la substance a analyser, sont celles basées sur la spec-
trométrie d’absorption différentielle du signal rétrodiffusé : LIDAR a absorption différentielle
(DIAL) et imagerie active multi-spectrale de gaz. Idéalement, les sources cohérentes utilisées
pour détecter des gaz a I'état de traces dans ’atmosphere requierent a la fois un spectre fin
(< 0,1 dans I'infrarouge moyen, < 1 cm ™! dans l'infrarouge lointain) ainsi qu'une grande accor-
dabilité en longueur d’onde (plusieurs dizaines ou centaines de cm™) afin de pouvoir identifier
de fagon sélective les especes chimiques, tout en ayant une bonne qualité spatiale de faisceau
(proche de la limite par diffraction) et suffisamment d’énergie pour réaliser une mesure a longue
distance. De ce fait, disposer de sources impulsionnelles, compactes et robustes, est fortement
souhaitable. Notons qu’il est également possible de faire de la spectrométrie de gaz par peignes
de fréquences et détection hétérodyne (donc cohérente). Pour la détection a distance, ces tech-
niques sont pour l'instant limitées en terme de portée, sauf a utiliser une cible coopérative
[ |, et il y a un risque de perte de cohérence sur de longs trajets lorsque 'atmosphere est
turbulente | |. De plus, ces peignes de fréquence sont émis par des lasers a fibre femtose-
condes relativement compacts et robustes, mais d’énergie limitée et émettant dans l'infrarouge

proche.

Dans le domaine civil, de nombreux systemes ont été développés dans la gamme spectrale
3-5 pm pour la détection de polluants atmosphériques ou de gaz a effets de serre, qui constitue
un enjeu environnemental majeur | 1 |. Des systemes similaires sont utilisés dans
I'industrie entre 3 et 5 pm pour le controle de la qualité de l'air intérieur ou la détection de
polluants [ ]. Ils sont également développés dans la gamme spectrale 6-16 pm pour la
détection de SFg a I'état de traces, qui permet d’effectuer la maintenance des transformateurs
électriques, la détection de HNOj qui intervient dans les pluies acides ou de HyS qui peut étre
relaché en cas de fuite ou d’accident dans I'industrie pétrochimique de ’ammoniaque lors de la
manipulation et le stockage des wafers pour I'industrie microélectronique. Dans le domaine mi-
litaire, les sources lasers infrarouges sont essentiellement employées, en plus des contre-mesures
optiques, pour la détection d’especes chimiques nocives dans l'infrarouge lointain, notamment
les principaux explosifs, neurotoxiques et gaz de combat. Ces especes chimiques présentent un
grand nombre de raies d’absorption rovibrationnelles entre 6 et 16 pm comme le montre la

Figure 1 [ |. Dans ce domaine spectral, ces raies d’absorption ont 'avantage de ne pas se
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Introduction

recouvrir, contrairement a celles qui se situent autour de 4 pm : il est donc possible de détecter
sélectivement chacune d’entre elles. Dans la gamme spectrale 8-12 pm qui constitue la bande
IIT de transmission de I’atmosphere, il est possible de les identifier a plusieurs kilometres du fait
de la faible atténuation atmosphérique qui permet a un faisceau cohérent de se propager sur
de longues distances. Disposer d’une source infrarouge adaptée a la mesure sélective a distance
d’especes chimiques nocives est particulierement important pour la défense : c¢’est pourquoi les

travaux effectués dans cette these se focalisent sur le développement d’une telle source.
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Figure 1 — Spectre d’absorption des principaux neurotoxiques, explosifs et gaz de combat dans I’in-
frarouge | .

La Figure 2 donne un apercu des plages d’émission des différentes sources cohérentes dispo-
nibles dans l'infrarouge. Aucun laser solide n’émet entre 6 et 16 pm mais le laser COy a déja
démontré son potentiel en terme de détection de gaz en cellule ou dans I’atmospheére dans cette
gamme spectrale | 11 ]. Avec ce laser, des mesures de SFg ont été effectuées jusqu’a
la ligne d’horizon a une distance de 16 kilometres | |. Notons également l'existence de
systemes LIDAR DIAL tres aboutis mais tres encombrants tels que le Wildcat, permettant de
mesurer des concentrations jusqu’a 20 kilometres et d’effectuer des mesures résolues en distance
sur 5 kilometres via I’émission d’impulsions accordables de 1 J | ]. Cependant, 1'accorda-
bilité du laser CO4 est restreinte a des valeurs discretes de longueurs d’onde dans les bandes
9,15-9,83 nm et 10,09-10,93 pm. Cette accordabilité limitée ne permet pas de couvrir I’ensemble
des especes d’intérét présentes dans la gamme spectrale 6-16 pm, et rend plus difficile la discri-
mination entre plusieurs especes présentes simultanément, ainsi que la discrimination entre une

espece d’intérét et les interférents naturellement présents dans 'atmosphere (HoO, CO,y, CHy,
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Figure 2 — Plages d’émission des différentes sources cohérentes disponibles dans l'infrarouge.

Depuis leur invention en 1994 | ], les lasers a cascade quantique (QCL) sont des can-
didats potentiels pour la détection de gaz nocifs et d’explosifs entre 6 et 16 pm | 11 ]
[ 1 ]. En parallele des expériences effectuées par des équipes de recherche, des sys-
téemes commerciaux ont été développés, notamment par Daylight Solutions, Alpes Laser, Cas-
cade Technologies, Pranalytica ou Aerovia. Les lasers a cascades quantiques ont par exemple
été utilisés dans des expériences de détection locale basées sur l'effet photoacoustique | ].
A ce titre, des mesures photoacoustiques ont été effectuées au GSMA (Groupe de Spectroscopie
Moléculaire et Atmosphérique, Reims) pour détecter des gaz a effet de serre et des polluants
atmosphériques, tels que le dioxyde carbone et le butane avec un QCL commercial émettant a
10,5 pm | |, ou du méthane et du monoxyde d’azote respectivement a 7,9 pm et 5,4 pm
[ ]. D’autres molécules ont également pu étre sondées par mesure photoacoustique, notam-
ment des traces d’acétone et d’acide acétique a I'état gazeux en utilisant un QCL accordable
entre 8 et 10 pm | | ou bien des traces de TNT a 7,35 pm | |. Ces lasers peuvent
également servir pour la détection locale d’explosifs (PETN, TNT, DNT, RBX, etc.) a I'état
de traces présents dans I'air ambiant ou déposés sur des surfaces, a des distances typiques com-
prises entre 10 et 50 metres | ] 1 |, bien que certaines mesures réalisées sur
le TNT par imagerie hyperspectrale atteignent 150 metres de portée. De plus, ils peuvent étre
utilisés pour la détection a distance par détection hétérodyne | 1 |. En parallele de
leur intégration dans des systemes de mesures, ’accordabilité des sources a base de QCL n’a
cessé de s’améliorer, comme en témoigne le systeme MIRcat développé récemment par Daylight

Solutions. Ce systeme constitué de plusieurs modules QCL émet entre 6,5 et 12,4 pm ou 5,5 et
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11 pm et délivre des impulsions de 40 & 500 ns avec une largeur spectrale inférieure & 1 cm™, lui
permettant de prétendre a I’analyse des raies d’absorption présentes sur sa plage d’accordabilité,
contenant notamment l'intégralité de la bande III. Cependant, la puissance créte délivrée par
les lasers a base de semiconducteurs reste faible en raison du faible temps de vie des porteurs
qui ne permet pas un régime impulsionnel énergétique. Ainsi, les puissances crétes démontrées
en bande III ne dépassent pas 10 W a température ambiante, ce qui limite le potentiel de ces
sources pour les mesures de détection de gaz longue portée s’il n'y a pas d’amplification du
faisceau.

La seule filiere technologique capable de remplir toutes les exigences d’une source cohérente
pour la détection a distance dans la gamme spectrale 6-16 pm est I'optique non linéaire d’ordre
2 sur laquelle reposent les sources paramétriques. Ces sources basées sur la conversion de fré-
quence émettent des faisceaux cohérents dont la longueur d’onde est accordable sur une plage
spectrale uniquement limitée par le milieu non linéaire utilisé. Ainsi, il existe des matériaux non
linéaires capables de couvrir 'intégralité de la gamme spectrale 6-16 pm ou 8-12 pm. La conver-
sion de fréquence peut avoir lieu en simple passage dans un cristal non linéaire (différence de
fréquences et amplification paramétrique), ou bien a U'intérieur d’une cavité optique résonante
(oscillateur paramétrique optique, d’acronyme OPO). Les OPO sont naturellement efficaces en
régime impulsionnel et délivrent naturellement de fortes puissances crétes de 'ordre du kilowatt.
Une source paramétrique permet donc potentiellement de détecter un grand nombre d’especes
chimiques dans la gamme spectrale 6-16 pm a une distance de plusieurs centaines de metres.
Pour accroitre ’énergie du faisceau émis et ainsi la portée de mesure, il est possible de réaliser
une chaine d’amplification paramétrique. Cependant, nous verrons qu’obtenir un faisceau de
grande finesse spectrale dans un oscillateur paramétrique sans injection d’une source annexe est
difficile a mettre en oeuvre en régime impulsionnel et fait donc appel a un savoir faire spécifique,
illustré par le faible nombre de publications sur le sujet.

Concernant les sources paramétriques, la tres grande majorité des développements techno-
logiques menés a ce jour ont été faits en bande II (3-5 pm), ce qui a permis d’aboutir & des
démonstrateurs LIDAR quasiment opérationnels pour la détection de gaz. On peut citer a titres
d’exemples un systeme a deux longueurs d’onde (DIAL) du National Physical Laboratory (UK)
pour détecter le méthane a 3,4 um & une distance de 0,5 km | ], ou le développement d’une
chaine oscillateur amplificateur (MOPA) & Lund Institute of Technology (Suede), accordable
entre 220 nm et 4,3 pm et émettant jusqu’a 10 mJ | |, ainsi que les développements ré-
cemment réalisés a 1’Onera dans le cadre de la détection des gaz a effets de serre | ].
Concernant I'imagerie hyperspectrale, les expériences menées par Kulp et al aux Laboratoires
Sandia (US) restent une référence | |. Ces développements ont été rendus possibles grace
aux progres réalisés sur les cristaux non linéaires a base d’oxydes et les lasers de pompe a 1

pum, qui trouvent d’autres applications en optronique (contre-mesures, endommagement laser,

15



Introduction

hyperfréquences).

Dans la gamme spectrale 6-16 pm, la situation reste tres défavorable en raison du faible
nombre de cristaux non linéaires transparents et efficaces. Comme les cristaux a base d’oxydes
absorbent au-dela de 5 pm, il faut avoir recours a des cristaux souvent moins matires qui ne
peuvent souvent étre pompés qu’a partir de 2 pm, restreignant par la méme occasion le choix
des lasers de pompe adaptés aux expériences. Pour contourner cette limitation, les équipes
de recherche ont parfois utilisé des architectures non linéaires en cascade, présentant plusieurs
inconvénients comme un faible rendement de conversion et un fort encombrement | |. Une
autre solution envisagée pour la détection de gaz se base sur la différence de fréquences entre
deux faisceaux dont la longueur d’onde peut éventuellement étre inférieure a 2 pm | ], ou
sur I'insertion du cristal non linéaire directement dans la cavité du laser de pompe | ].
Un état de 'art des sources paramétriques émettant au-dela de 6 pm sera effectué lors des
deux premiers chapitres de ce manuscrit, en insistant sur leurs principales caractéristiques.
Cependant, ces sources déja existantes péchent généralement en terme de finesse spectrale, de
qualité spatiale ou bien d’encombrement.

Ainsi, pour couvrir la gamme spectrale 6-16 pm, il n’existe toujours pas de source paramé-
trique compacte en régime nanoseconde qui délivre un faisceau fin spectralement, largement
accordable, de bonne qualité spatiale et énergétique car son développement se heurte a de nom-
breuses difficultés, aussi bien technologiques que scientifiques. Cette these a pour but principal
la réalisation de telles sources infrarouges adaptées a la détection de gaz a distance, reposant
sur l'optique non linéaire d’ordre 2, sans concevoir une architecture en cascade. Afin de ré-
duire ’encombrement de la source et obtenir un fort rendement, nous nous orientons vers la
conception d’oscillateurs paramétriques optiques (OPO) éventuellement suivis d’étages d’am-
plification plutot que sur la différence de fréquences. Pour faire face a la difficulté d’obtenir une
source de pompe adaptée a 2 pm, qui soit notamment fine spectralement, des collaborations
avec des équipes de recherche spécialisées dans le développement des sources lasers a 2 pm ont
été établies afin de mener a bien les expériences majeures.

Au chapitre 1, nous étudions le fonctionnement général des OPO puis, nous identifions les
cristaux non linéaires les plus adaptés pour effectuer la conversion de longueurs d’onde dans la
gamme spectrale 6-16 pm. Les cristaux que nous utilisons sont difficiles a se procurer, parfois
non disponibles commercialement et bénéficient des derniers développements menés par des
équipes de recherche spécialisées dans les matériaux infrarouges pour 'optique non linéaire,
avec lesquelles nous avons collaboré. Nous présentons ensuite le coeur du travail de cette these,
qui a consisté a déterminer des solutions pour générer en régime impulsionnel un faisceau fin
spectralement, idéalement monomode longitudinal et sans avoir recours a une source d’injection
annexe, tout en étant largement accordable et de bonne qualité spatiale. Ceci nous a amenés

a développer de nouveaux oscillateurs paramétriques optiques et de nouveaux cristaux en se
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basant sur le savoir faire de I’Onera, sur lesquels reposent les expériences présentées au chapitre
2, mais également a concevoir une nouvelle sorte d’OPO innovant encore plus compact aux
propriétés d’accordabilité inédites, dont les principes de fonctionnement théoriques et les étapes
de conception sont détaillés au chapitre 3. Nous étudions enfin au chapitre 4 la montée en énergie

par amplification paramétrique des faisceaux fin spectralement générés entre 6 et 16 pm.
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Chapitre 1

Optique non linéaire dans les

oscillateurs paramétriques optiques

Objectifs

Le but de ce chapitre est de présenter les concepts d’optique non linéaire qui seront uti-
lisés tout au long de ce manuscrit. Dans un premier temps, des rappels seront faits sur
les processus non linéaires d’ordre 2 et le mélange a trois ondes. Puis, nous présenterons
différents cristaux non linéaires dans lesquels ces processus donnent lieu a la génération de
longueurs d’ondes dans la bande 1T élargie (6-16 pm). La génération de longueurs d’onde
s’appuiera sur deux méthodes différentes suivant les cristaux utilisés : I’accord de phase
par biréfringence ou le quasi-accord de phase. Enfin, nous expliquerons le fonctionnement
général d’un oscillateur paramétrique optique (OPO), constitué d’une cavité optique dans
laquelle est inséré un cristal non linéaire. Nous verrons quelles sont les différentes archi-
tectures possibles, telles que 'OPO simplement résonnant ou doublement résonnant et
quelles sont leurs avantages et inconvénients respectifs. Nous discuterons également de la

maitrise du contenu spectral de ’OPO, problématique essentielle de cette these afin de gé-

nérer un faisceau a la fois monomode longitudinal et accordable dans la gamme spectrale
6-16 pm.
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Chapitre 1 - Optique non linéaire dans les oscillateurs paramétriques optiques

1.1 Généralités sur les processus d’optique non linéaire
d’ordre 2

Les processus non linéaires apparaissent dans certains milieux diélectriques lorsqu’ils sont en
présence d'une onde lumineuse incidente de forte intensité, appelée onde de pompe et caractéri-
sée par une longueur d’onde \,, une pulsation w, et une phase ¢,. Supposons que nous éclairons
un matériau non linéaire avec cette onde de pompe. Une polarisation non linéaire d’ordre 2 pro-
portionnelle au carré du champ électrique incident P (¢) = gox® E%(t) est rayonnée par le
matériau. En général, la susceptibilité non linéaire y(? est un tenseur dont les éléments donnent
la “force” et la polarisation de la réponse du milieu en régime non linéaire. La polarisation non
linéaire P (t) va engendrer 2 nouvelles ondes, appelées respectivement signal et complémen-
taire, de longueurs d’ondes respectives A\set A\.. Historiquement, la théorie classique de 'optique
non linéaire a été établie en 1962 par Armstrong et al | |, soit deux ans apres I'invention
du premier laser par Maiman | | et un an apres la premiere observation de génération de
second harmonique optique par Franken | ], expérience fondatrice de 'optique non linéaire.
Les trois ondes, pompe, signal et complémentaire, sont liées par la relation de conservation de
I'énergie hw, = hw, + hw, | | ou h = h/27 est la constante de Planck réduite. Notons que
ces relations se généralisent a des non linéarités d’ordre supérieur, notamment celles d’ordre 3
qui rendent compte de plusieurs phénomenes physiques tels que 'effet Kerr optique, ’absorp-
tion a deux photons, l'effet Raman, 'effet Brillouin, etc. et qu’il est possible de générer des

harmoniques plus élevés grace a des interactions non linéaires extrémement fortes.

Pour avoir un processus non linéaire efficace, les ondes signal et complémentaire doivent
interférer constructivement avec la polarisation non linéaire qui les a rayonnées. Pour cela,
les trois ondes doivent se propager a la méme vitesse dans le cristal et respecter la condition
d’accord de phase traduisant la conservation de l'impulsion hk [ ] : Ak = Ep — ky —
k, =0 ouk; = n(w;)w;/c est le module du vecteur d’onde de 'onde considérée, n l'indice de
réfraction du milieu et ¢ la vitesse de la lumieére dans le vide. Cette condition n’est pas stricte
et une interaction non linéaire efficace est quand méme possible pour Ak tres faible mais non
nul. Cette tolérance permet de définir la bande de gain du processus non linéaire, que nous
retrouverons tout au long de ce manuscrit. Dans toute la suite, nous nous placerons dans le cas
d’un accord de phase colinéaire, ou les vecteurs d’onde des trois ondes sont colinéaires a 1’axe
de propagation. Remarquons des maintenant que dans un matériau isotrope, la dispersion de
I'indice de réfraction rend impossible la réalisation de la condition Ak = 0, sauf dans quelques
situations tres particulieres peu favorables a une interaction non linéaire efficace et non traitées
dans ce manuscrit (au voisinage d’une résonance, dans certains métamatériaux, dans le domaine

térahertz, etc.).
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1.1 Généralités sur les processus d’optique non linéaire d’ordre 2

Ecrivons I'enveloppe du champ électrique d’une onde de porteuse w; se propageant selon

I’axe de propagation z sous la forme suivante :

E;(2) = \/%ul (z)exp (i (p; + kiz)), (1.1)

ol l'indice 7 peut étre remplacé par p,s,c pour la pompe, le signal ou le complémentaire et ou
u (2) correspond a ’amplitude normalisée du champ électrique. Dans le cadre de I’approximation
de Penveloppe lentement variable et en négligeant la dispersion de y® (w), les équations de

propagation non linéaires des champs et des phases des différentes ondes sont données par les

équations différentielles couplées suivantes pour un milieu sans pertes | ] :
s — —gu, (2) up (2) sin (@ + Akz)
die — — g (2) uy, (2)sin (¢ + Akz)
ddi;’ = Kus (2) ue (2)sin (¢ + Akz) (1.2)

dos — jpuel2un () (o0 (o 4 Akz)

dz us(z)
dee — OB cos (p + Ak2)
dd% = /@% cos (¢ + Akz) (1.3)

ou ¢ = ¢, — Ys — . désigne la phase relative entre les trois ondes et ou x est un coefficient

de s¥c
j = Jeff [WpWste (1.4)
¢\ nynsne

Le coefficient do.g = %Xeﬁ, défini en Annexe A, correspond au coeflicient non linéaire effec-

non linéaire généralisé défini par :

tif qui détermine en partie l'efficacité de 'interaction non linéaire dans la direction étudiée.
Son calcul s’effectue a ’aide du tenseur de susceptibilité, en projetant les différents éléments
du tenseur sur les directions de polarisation des trois ondes. Un exemple de calcul sera donné
ultérieurement. Quand la condition d’accord de phase Ak = 0 est vérifiée, les équations 1.2
montrent que la phase relative prend la valeur ¢ = —% pour avoir un transfert d’énergie effi-
cace de la pompe vers les ondes signal et complémentaire. Cette phase relative a de nombreuses
conséquences sur l'efficacité des processus non linéaires, notamment en cavité, dont nous dis-

cuterons au chapitre 2. Les calculs permettant d’établir ces équations a partir des équations
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Chapitre 1 - Optique non linéaire dans les oscillateurs paramétriques optiques

de Maxwell ainsi que les différentes approximations et hypotheses utilisées pour les écrire sous
cette forme sont détaillés en Annexe A. Pour obtenir une équation plus commode sur ’évolu-
tion de la phase, nous pouvons poser ¢ = ¢ + Akz. En calculant dd% — d—d‘% — %‘% a partir des
équations 1.3 on trouve finalement :

@ = Ak + <u5 (2) uc (2) U (2) up (2) _Us (2) up (z)) cos (¢) . (1.5)

dz up (2) us (2) Ue (2)

L’intensité de chaque onde est proportionnelle a |E \2 et donc a u?. A partir des équations
différentielles portant sur u, il est possible de montrer que l'intensité totale I = I, + I, + I.
est conservée lors de la propagation soit % = 0. Ceci est 'expression des relations de Manley-
Rowe | ], fondamentales en optique linéaire. Ces relations permettent d’identifier quatre

quantités invariantes :

my = ug (2) —ug (2) = ug (0) — g (0) (1.6)

Ak

I' = usucuy, cos (@) + m.

(1.7)

Ces relations indiquent que tout photon de pompe converti donne instantanément lieu a la
création d’un photon signal et complémentaire. De la méme fagon, la destruction d’un photon
signal et complémentaire s’accompagne instantanément de la création d’'un photon de pompe
[ ]. Dans ce cas, on parle de reconversion des ondes générées vers la pompe, ce qui arrive
fréquemment lorsque l'intensité des ondes signal et complémentaire devient comparable a celle
de la pompe incidente tandis que l'intensité de la pompe apres conversion s’approche de zéro.
Les relations de Manley-Rowe et la constante I' facilitent grandement la résolution des équations
couplées 1.2 et permettent de trouver des solutions analytiques, comme ceci est présenté dans
I’Annexe B. A noter que la constante I" peut étre percue comme le hamiltonien du systeme, soit
la densité volumique d’énergie des trois ondes dans le cristal non linéaire, et qu’il est possible
de réécrire les équations 1.2 en fonction des dérivées partielles de I' par rapport aux amplitudes

normalisées u (z)] ].

De fagon générale, tout couple de longueurs d’onde (As,A.) permettant de vérifier la condition
d’accord de phase et la conservation de 1’énergie est susceptible d’étre émis par interaction non

linéaire. L’avantage de I'optique non linéaire vis-a-vis du laser est de permettre la génération
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1.2 Les oscillateurs paramétriques optiques (OPO)

de tout un continuum de longueurs d’onde grace a ces propriétés, car les longueurs d’onde
générées ne sont plus dépendantes des transitions atomiques du cristal. Il est possible de faire
varier la longueur d’onde de pompe pour y parvenir. Lorsque la longueur d’onde et la direction
du faisceau de pompe sont fixes, ce qui correspond au cas traité dans ce manuscrit, son vecteur
d’onde IZp est également fixé : il faut alors jouer sur les propriétés de dispersion du cristal pour
effectuer I'accordabilité.

Nous avons présenté les principes de base de 'optique non linéaire d’ordre 2. Nous allons
maintenant nous intéresser a I'un des composants fondamentaux des expériences d’optique non
linéaire, 'oscillateur paramétrique optique, dont nous allons expliquer le principe de fonction-

nement et présenter les différentes architectures possibles.

1.2 Les oscillateurs paramétriques optiques (OPO)

Les OPO sont 1'une des briques de bases de 'optique non linéaire d’ordre 2. Ils partagent
avec les lasers un certain nombre de points communs comme les notions de seuil d’oscillation, de
gain, pertes, résonances optiques, modes longitudinaux et transverses, etc. Cependant, il existe
plusieurs différences majeures entre ces deux dispositifs. En particulier car I’émission d'un OPO
est caractérisée par une interaction non linéaire non résonnante entre la pompe et le cristal,
et n’est pas dépendante des transitions atomiques des éléments qui constituent le cristal. Ceci
permet d’avoir une accordabilité sur une tres grande gamme spectrale, bien supérieure a celle
des lasers. De plus, contrairement a la majeure partie des lasers (excepté les lasers bifréquences),
deux ondes de longueurs d’ondes différentes sont émises a tout instant par 'OPO.

Nous distinguons alors deux types d’OPO, les OPO simplement résonnants (SRO) pour
lesquels le signal ou le complémentaire résonne dans la cavité, et les OPO doublement résonnant
(DRO) pour lesquels les deux ondes sont résonnantes. Nous n’abordons pas le cas des OPO
triplement résonant ol la pompe est également résonnante dans la cavité, ce type d’OPO ayant
une émission tres instable. Ils sont réservés a des problématiques spécifiques telles que le chaos
et la génération d’états quantiques de bruit comprimés. De plus, un OPO peut étre concgu de
facon monolithique, c’est-a-dire en déposant les miroirs directement sur les faces du cristal.
Nous présenterons dans le chapitre 3 un nouveau type d’OPO monolithique, et nous verrons
comment il est possible d’y obtenir une émission monomode.

Le premier OPO a été réalisé par Giordmaine et Miller en 1965 | |. Peu a peu, de

nombreux OPO sont concus grace a l'utilisation des différents cristaux non linéaires connus

[ | & la fois en architecture SRO et DRO | ]. Afin d’approfondir la compréhension
de loscillation paramétrique, des études théoriques portant sur le seuil d’oscillation | ], le
contenu spectral [ 1 |, les lois de conservation de 'optique non linéaire | ], la
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compensation du walk-off | ][ |, la prise en compte des modes transverses | ],
et sur I'influence de la focalisation de la pompe sur I'interaction paramétrique | 1 ]
[ | sont menées en parallele des réalisations expérimentales. Par ailleurs, ces expériences
sont enrichies a la fois par 'apparition de nouveaux cristaux non linéaires, tels que les cristaux
fonctionnant en quasi-accord de phase | 11 ], grace aux progres réalisés en ingénierie
des cristaux. De plus, la qualité des cristaux déja existants s’améliore sans cesse. Tous ces
facteurs contribuent, depuis 50 ans maintenant, a I'invention continue de nouvelles architectures

d’OPO pour des applications spécifiques et a leur miniaturisation.

Les OPO peuvent étre pompés en régime continu ou en régime impulsionnel. Le régime
continu permet d’atteindre naturellement un état stationnaire. Ce régime est privilégié pour les
applications de métrologie et de spectroscopie fine, ou une tres grande stabilité de la longueur
d’onde et une tres grande finesse spectrale sont requises | ]. L’état stationnaire s’obtient
également en régime impulsionnel microseconde (régime quasi-continu), tres similaire au régime
continu mais qui permet ’emploi de lasers de pompe de plus forte puissance créte. En régime
continu et quasi-continu, le mode longitudinal qui a le plus de gain “écrase” progressivement
tous les autres pendant le régime transitoire, et le spectre émis par ’'OPO est donc naturelle-
ment monomode. Le gain paramétrique est a ce titre analogue au gain homogene d’un laser.
A noter que le pompage synchrone des OPO, généralement requis en regime picoseconde et
femtoseconde, est un autre cas de fonctionnement en régime stationnaire, mais conduit a un

spectre nécessairement multimode | .

En revanche, pour le régime impulsionnel nanoseconde, certaines propriétés comme le spectre
n’ont pas le temps de s’établir définitivement. Tir a tir, 'OPO redémarre sur la fluorescence
paramétrique spontanée | ], et la faible compétition de modes longitudinaux implique que
plusieurs longueurs d’ondes sont émises simultanément. Ces longueurs d’onde d’émission ne sont
jamais les mémes tir a tir, et ’OPO rencontre également de fortes fluctuations de puissance.
Ainsi, le spectre d’émission en régime nanoseconde est naturellement multimode : certaines
techniques particulieres sont donc requises si ’on souhaite obtenir un faisceau monomode lon-
gitudinal.

Dans le cadre de cette these, nous allons nous focaliser sur le régime nanoseconde, qui permet
d’atteindre des puissances crétes supérieures a celles du régime continu ou quasi-continu, et qui
est favorable pour détecter des gaz a distance dans I’atmosphere par mesure LIDAR. Nous
allons a présent voir quel type d’OPO est le plus adapté pour atteindre cet objectif portant sur
la maitrise du contenu spectral.
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1.2 Les oscillateurs paramétriques optiques (OPO)

1.2.1 Les OPO simplement résonnant (SRO)

Il s’agit des OPO les plus simples a concevoir et nous en présenterons un exemple typique
dans la section 1.3 pour caractériser des cristaux non linéaires. Pour émettre un rayonnement
au dela de 6 pm tout en extrayant un maximum d’énergie sur le complémentaire, l’'onde signal
est résonnante. La cavité est donc congue avec des miroirs hautement réfléchissants a la lon-
gueur d’onde signal et qui transmettent totalement la pompe et le complémentaire. Pendant
I'oscillation, I'onde complémentaire qui s’établit est telle que sa longueur d’onde et sa phase
maximisent le gain paramétrique. Ce type d’OPO est réputé avoir un seuil d’oscillation assez
élevé, méme si un seuil de 2 pJ a déja été démontré pour un SRO muni d’un cristal de ZGP
de 24 mm de long, émettant & 6,6 pm et pompé a 3,1 pm (20 ns, 1-10 kHz) | |. Lorsque
la condition d’accord de phase Ak = 0 est vérifiée, 'intensité de la pompe au seuil en régime

continu dans approximation des ondes planes est donnée par | ] :

“1( 1
W, cosh <\/_E>

1.
2Z0 KL ’ ( 8)

Iy, =

ou Zy = 4 /Z—g ~ 377€2 est I'impédance du vide, x est le coefficient défini par la relation 1.4,
L est la longueur du cristal et R est le coefficient de réflexion des miroirs (supposés identiques)

pour 'onde signal.

Dans un SRO, l'intensité du signal peut étre tres élevée dans la cavité, ce qui permet d’ex-
traire une onde complémentaire de forte énergie. L’onde signal résonnante peut avoir une tres
faible largeur spectrale, les impuretés spectrales étant transmises a l’onde complémentaire qui
est libre (i¢dler en anglais). De plus, en régime nanoseconde, la compétition de modes est faible
au sein de la cavité, et la condition d’accord de phase n’est pas une condition stricte. Par
ailleurs, comme ’OPO redémarre a chaque tir sur le bruit quantique de fluorescence paramé-
trique, qui est un processus spontané, les modes de I'onde signal qui oscillent sont variables tir
a tir. Le contenu spectral est alors difficilement maitrisable, et le spectre émis par 'OPO est en
général multimode. L’utilisation d'une cavité instable, composée par exemple de deux miroirs
plan, aggrave ce phénomene car des modes transverses constituant de nouvelles fréquences de
résonances ont tendance a osciller en plus des modes longitudinaux. Ceci conduit a un spectre
tres large comme nous le verrons dans la section 1.3. Des éléments optiques peuvent néanmoins
étre ajoutés a l'intérieur ou a 'extérieur de la cavité, tels que des réseaux, des étalons ou des
miroirs de Bragg volumiques, afin d’affiner le spectre en régime impulsionnel. Ceci conduit
néanmoins a une forte perte d’énergie ou a une forte augmentation du seuil et ne rend pas
nécessairement I’émission monomode, en particulier pres de la dégénérescence. En conclusion,

un OPO simplement résonnant sera principalement utilisé pour produire un faisceau complé-
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Chapitre 1 - Optique non linéaire dans les oscillateurs paramétriques optiques

mentaire énergétique mais pas pour obtenir un faisceau fin spectralement. Dans les sections 1.3
et 1.4, nous évoquerons des expériences intéressantes réalisées avec des SRO permettant d’obte-
nir un rayonnement complémentaire tres énergétique au-dela de 6 pm. De méme, la génération
de longueurs d’onde entre 6 et 16 pm a haute énergie par mélange de fréquences se fera le plus

souvent grace a deux faisceaux tres énergétiques issus de deux OPO simplement résonnants.

1.2.2 Les OPO doublement résonnants (DRO)

Dans le cas de ces OPO, I'onde signal et 'onde complémentaire sont toutes les deux réson-
nantes dans la cavité. Nous présentons ici quelques généralités sur les DRO et nous reviendrons
en détail sur leur principe de fonctionnement spécifique au chapitre 2, notamment sur le principe
de sélection spectrale pouvant conduire a une émission monomode longitudinale. A Ak = 0, et
supposant un méme coefficient de réflexion R pour le signal et le complémentaire, I'intensité

au seuil en régime continu dans ’approximation des ondes planes est donnée par la relation

[Ros02] :

(1.9)

2
1
w, (I (Tﬁ)
[th = L .

220 K

La Figure 1.1 compare 1’évolution du seuil dans le cas du SRO et du DRO en fonction
du coefficient de réflexion R des miroirs supposé identique dans chaque cas, et montre que le
DRO permet d’avoir un seuil bien plus faible, d’autant plus que les coefficients de réflexion sont
proches de 1. A titre d’exemple, le seuil du DRO est 100 fois plus faible que celui du SRO quand
le coefficient de réfléxion des miroirs dépasse 95 %, et restera au moins 20 fois plus faible pour
des coefficients de réflexion supérieurs a 80 %.

De plus, le fait d’avoir des peignes de modes a la fois sur I'onde signal et 'onde complé-
mentaire limite fortement le nombre de modes qui peuvent osciller dans la cavité. En effet,
’oscillation est possible uniquement lorsqu’un mode signal et un mode complémentaire liés par
la conservation de I’énergie coincident via une double résonance, et ce n’est généralement pas le
cas a cause de la dispersion. Ceci affine naturellement le spectre d’émission de I’OPO mais peut
rendre l'intensité et la longueur d’onde d’émission beaucoup plus instables | |. En effet, une
légere fluctuation de la longueur optique de la cavité peut entrainer un mauvais recouvrement
entre le mode signal et le mode complémentaire doublement résonnant, voire induire un saut
de modes de ’'OPO sur une autre double résonance. Il est possible de réduire ces fluctuations
via un asservissement électronique afin de bloquer la cavité sur une double résonance précise.
Cependant, I’émission monomode est rarement garantie et nécessite une conception particuliere

telle que ’'OPO doublement résonnant & cavités imbriquées (NesCOPO) dont nous parlerons
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1.2 Les oscillateurs paramétriques optiques (OPO)

100 | .

Seuil SROPO / Seuil DROPO

10 L4 2 1 2 1 2 1 2
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Coefficient de réflexion R

Figure 1.1 — Rapport entre le seuil d’oscillation en régime continu du SRO et du DRO équilibré
(miroirs de mémes coefficients de réflexion pour le signal et le complémentaire) en
fonction de la valeur du coefficient de réflexion.

en détail au chapitre 2. Ce sont ces fameux NesCOPO que nous allons concevoir pour obtenir
un rayonnement monomode longitudinal et accordable dans la gamme spectrale 6-16 pm.
Lorsquun OPO est pompé fortement au dessus du seuil, des phénomenes de saturation de
puissance liés a la reconversion des ondes signal et complémentaire vers la pompe apparaissent,
ce qui n’aurait jamais lieu dans un laser, les photons laser ne pouvant pas recréer des photons
de pompe. Or, le seuil d’oscillation des DRO est relativement bas : il est donc difficile d’extraire
beaucoup d’énergie d’'un DRO tout en conservant une oscillation monomode longitudinale. De
plus, les cycles de conversion/reconversion créent de nouvelles fréquences par mélanges croisés,
ce qui entraine un spectre multimode. Nous utiliserons donc les DRO pour travailler a faible
puissance et pour affiner le spectre en vue d’obtenir un faisceau complémentaire monomode.
Ils peuvent ensuite étre insérés dans des architectures MOPA afin d’augmenter ’énergie du
faisceau complémentaire tout en conservant un spectre fin. Ce systeme associant un NesCOPO
suivis de cristaux amplificateurs a déja été réalisé autour de 2 pm pour la détection de gaz a
effet de serre, tels que le dioxyde de carbone (CO3) et le méthane (CHy) ainsi que pour détecter
I'eau (Hy0) | |. Dans les sections 1.3 et 1.4, nous verrons que des architectures MOPA ont
également été réalisées pour émettre un faisceau énergétique dans la gamme spectrale 6-16 pm,
mais que le ou les oscillateurs maitres de ces systemes n’ont jamais émis de faisceau monomode

longitudinal.

1.2.3 Calcul de seuil en régime nanoseconde

Nous avons présenté dans la sous-section précédente des formules permettant d’estimer

le seuil du SRO et du DRO en régime continu. Nous allons maintenant étudier le seuil en
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régime impulsionnel, qui fait intervenir la notion de temps de construction des ondes signal et

complémentaire, illustrée sur la Figure 1.2.

Intensité
N

Pompe non dépeuplée
Pompe dépeuplée
Signal

—— Complémentaire

Dépeuplement

Pompe "perdue"

------------- Seuil continu

> Temps

Temps de
construction

Figure 1.2 — Schéma illustrant la notion de temps de construction des impulsions signal et complé-
mentaire lors de I'interaction non linéaire en régime nanoseconde.

Contrairement au régime continu, 'impulsion de pompe a une durée finie : 'intensité des
ondes signal et complémentaire ne peut donc augmenter que lorsque la pompe est encore pré-
sente dans le cristal non linéaire. De plus, bien que l'interaction non linéaire soit un processus
instantané, les impulsions signal et complémentaire mettent un certain temps a se construire a
partir du bruit quantique de fluorescence paramétrique lorsque I'impulsion de pompe pénetre
dans le cristal non linéaire. Durant ce temps, qui correspond au temps de construction des
impulsions signal et complémentaire, la pompe atteint une forte puissance créte dans le cristal,
ce qui induit un gain fort mais un faible dépeuplement : seule une faible quantité de pompe va
donc créer des photons signal et complémentaire. Ainsi, en régime impulsionnel, le temps de
construction a une grande influence sur le seuil d’oscillation, qui est en général bien plus élevé

qu’en régime continu. Ce parametre peut étre estimé par la relation | ] :

At = Brtag, (1.10)

ol tar = % est le temps d’aller-retour dans la cavité. 8 est un facteur empirique qui

détermine la puissance a partir de laquelle les ondes générées sont détectables et sortent donc du
bruit quantique de fluorescence paramétrique. Nous supposons que la densité de puissance de la

fluorescence paramétrique multipliée par un facteur exp () permet d’atteindre une puissance
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1.2 Les oscillateurs paramétriques optiques (OPO)

suffisante pour que l'onde signal et complémentaire soit détectée. Le calcul exact de [ est
compliqué et dépend énormément de la cavité, en particulier de la valeur des coefficients de
réflexion des miroirs. En pratique, nous choisirons 5 = 15 lorsque nous ferons des calculs de
seuil en régime impulsionnel | ).

Enfin, le parametre 7 caractérise le temps de construction des impulsions. Son calcul peut
étre effectué a partir de la résolution des équations de propagation non linéaires 1.2 | ].
Des formules simples permettent de I’évaluer pour le SRO et le DRO équilibré, dont les miroirs

ont les mémes coefficients de réflexion pour le signal et le complémentaire :

1

TSRO = ool (COSh_l <\/LE) \/Y) - 17 (1.11)
TDRO = 5 <R1;§ B 1), (1.12)

ou X = II”%B est le rapport entre 'intensité de la pompe incidente en régime impulsionnel et
I'intensité de la pompe au seuil en régime continu. Au seuil d’oscillation en régime impulsionnel,
on a ’égalité 7 = 7, ou 7, est la durée des impulsions de pompe. Ainsi, en remplacant 7 par
7, dans I’équation 1.11 ou 1.12, on a directement acces au rapport Xy, entre les intensités de
seuil en régime impulsionnel et en régime continu. Pour évaluer le seuil d’'un OPO en régime
impulsionnel, on calculera donc dans un premier temps le seuil en régime continu, ce qui se fait
en résolvant les équations de propagation non linéaires 1.2, puis on évaluera le parametre Xy,
a l'aide de I’équation 1.11 ou 1.12, suivant le type d’OPO choisi. Ceci sera effectué dans des
codes de simulation intégrant directement cette démarche, et nous reprendrons le calcul étape

par étape avec des valeurs numériques au chapitre 3.

1.2.4 Effets liés au retour de ’'onde de pompe

En DRO (comme en SRO) il est possible d’effectuer un double passage de la pompe dans le
cristal non linéaire sans que celle-ci soit résonnante dans la cavité. Dans ce cas, il est primordial
de controler précisément la phase non linéaire Ay qui s’additionne au déphasage relatif ¢ des
trois ondes au retour pour minimiser le seuil et maximiser la conversion non linéaire. Bjorkholm

et al. ont défini des 1970 I'expression théorique du gain d’'un DRO a double passage de pompe

[Bjo70] -

AEkL
G=K"! (1 + R, + 24/ R, cos (Ap + AkL)) sin ¢? (T) : (1.13)

ou R, désigne le coefficient de réflexion du miroir de renvoi de la pompe, L la longueur du
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cristal, et K une constante définie par :

WslWe

K = 1287d%; L* (1.14)

NpNsNec®

Le terme dépendant de R, et Ay dans la relation 1.13 permet de prendre en compte le retour
de la pompe. Ainsi, la forme de la bande de gain dépend directement de R, soit du pourcentage
de pompe réfléchie vers le DRO comme illustré sur la Figure 1.3 dans le cas optimal Ay = 0.

Le cas IR, = 0 correspond au simple passage.

4F —R=0%

—R=10%
R=50%

——R=100%

Gain normalisé au simple passage
n
)

20 -15 -10 -05 00 05 10 15 20
AKL/2T

Figure 1.3 — Effet du retour de pompe sur le gain du DRO pour une phase non linéaire Ap = 0.

Un retour total de la pompe permet un gain d'un facteur 4 par rapport au simple passage
dans le cas d'un déphasage non linéaire nul (la phase relative ¢ reste égale a —% au retour), et
donc une diminution d’'un facteur 4 du seuil d’oscillation. De plus, le retour de pompe affine la
largeur de la bande de gain, ce qui pourra étre utile pour obtenir une oscillation monomode.

Intéressons nous maintenant a 'effet de la phase non linéaire Ap. La relation 1.13 montre
qu'un déphasage relatif non nul entraine le changement des zéros du cosinus et module donc
la forme de la bande de gain. En particulier pour Ay = , les ondes sont en opposition de
phase au retour lorsque Ak = 0. L’effet de la phase relative sur la forme de la bande de gain
est illustré sur la Figure 1.4 dans le cas d'un retour de pompe maximal R, = 1. Nous voyons
progressivement apparaitre une bande de gain a deux lobes quand A n’est plus nulle.

En pratique, les effets cumulés du déphasage relatif au retour et du coefficient de réflexion
du miroir de renvoi de la pompe modulent fortement la forme de la bande de gain vis a vis
du simple passage. Le gain peut alors s’annuler pour les couples de longueurs d’onde signal
et complémentaire qu’on souhaite générer. De plus, 'apparition de lobes peut rendre difficile
(mais pas impossible) la maitrise de 1'émission monomode longitudinale. Il est donc important

de controler précisément la phase relative au retour, car elle est a priori aléatoire. Une lame
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Gain normalisé au simple passage

-2 -1 0 1 2
AKL/2T

Figure 1.4 — Effet de la phase non linéaire Ay sur le gain du DRO pour un retour de pompe maximal
(Rp =1).

de phase prismatique montée sur une translation transverse a l'axe de propagation permet par
exemple d’ajuster la phase relative sans désaligner la cavité. Une autre option consiste a tailler
I'une des faces du cristal non linéaire en prisme et de translater transversalement le cristal
jusqu’a obtenir une efficacité de conversion paramétrique optimale. Lorsque aucun élément
n’est inséré pour controler la phase relative, celle-ci s’adapte avec le désaccord de phase Ak
pour maximiser le gain de I’'OPO. Le retour de pompe peut donc étre bénéfique pour diminuer
le seuil de 'OPO et augmenter l'efficacité du processus d’interaction paramétrique, mais un
controle fin de la phase relative des ondes au retour est nécessaire pour assurer une utilisation

optimale et le controle du spectre.

Dans cette section, nous avons présenté le principe de fonctionnement des OPO dans les
configurations simplement résonnante et doublement résonnante, en nous intéressant spécifi-
quement au régime nanoseconde. Nous avons également vu comment calculer le seuil en régime
impulsionnel et quels étaient les effets d’un retour de pompe dans 'OPO. Nous allons main-
tenant présenter deux méthodes tres largement répandues permettant de réaliser la condition
d’accord de phase. La premiere s’appuie sur des cristaux biréfringents tandis que la seconde
utilise le concept de quasi-accord de phase. Ces deux méthodes seront illustrées a travers des
cristaux non linéaires qui permettent d’effectuer la conversion de longueurs d’onde vers la
gamme spectrale 6-16 pm et qui seront utilisés dans les expériences menées dans cette these :
ZnGePy (ZGP), CdSe et OP-GaAs.
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1.3 Accord de phase par biréfringence dans ZnGeP, et
CdSe

Principe de ’accord de phase par biréfringence

La condition d’accord de phase revient a annuler la quantité suivante :

Ak = 21 (”piz’p) . ”A(w) . ”iw)> . (1.15)

A travers cette relation, la premiere possibilité pour y parvenir consiste a modifier I'indice

de réfraction n vu par les trois ondes. L’accord de phase exact est possible dans un matériau
anisotrope lorsque la biréfringence compense la dispersion en longueur d’onde de l'indice de
réfraction . Dans le cadre de cette theése, nous nous intéressons essentiellement aux matériaux
anisotropes dits uniaxes, comme présentés sur la Figure 1.5, dans lesquels nous identifions deux
directions de propagation propres, orthogonales I'une par rapport a ’autre, appelées direction
ordinaire et extraordinaire auxquelles sont associées les indices respectifs n, et n.. L’indice
extraordinaire dépend de I'angle 6 entre la direction de propagation et I’axe optique du cristal
selon la relation :
.2
: 1 0032 C) N s1r; (0) (1.16)
ng (0,7)  ng (X)) nZ(})

Ainsi, il est possible de changer 'indice “vu” par une onde en faisant tourner le cristal dans

le plan contenant la direction extraordinaire. Ceci permet d’obtenir la condition d’accord de
phase Ak = 0 pour différents couples de longueurs d’onde signal et complémentaire, et donc
d’obtenir une accordabilité continue en longueur d’onde.

Nous distinguons deux types d’accord de phase selon les polarisations des trois ondes pour
reprendre la classification la plus simple. L’accord de phase de Type I correspond a des ondes

signal et complémentaire ayant la méme polarisation :
Pompe (0) — Signal (e) + Complémentaire (e)
Pompe (e) — Signal (0) + Complémentaire (o)

Inversement, 'onde signal et l'onde complémentaire auront des polarisations croisées en

accord de phase de Type II, donnant lieu a quatre configurations possibles :
Pompe (0) — Signal (o) + Complémentaire (e)

Pompe (0) — Signal (e) + Complémentaire (o)
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Z Z
A A
no.
9
k
0 ,ﬂi
1>/ Is vy
F - I,
~So I
) ~<
~43

X

Figure 1.5 — Schéma d’un cristal uniaxe dans le repere diélectrique pour n, = n, = n, et n, = ne.
L’axe z correspond aussi a 'axe optique qui est I'axe passant par les deux ombilics de
la surface des indices.

Pompe (e) — Signal (0) + Complémentaire (e)
Pompe (e) — Signal (e) + Complémentaire (o)

L’accord de phase en Type I et/ou en Type II, ainsi que le choix des polarisations pour
réaliser ’accord de phase par biréfringence dépendent du cristal choisi. Ceci sera illustré dans le
cas du ZnGeP; et du CdSe lors des différents chapitres. A noter qu’il existe d’autres conventions
pour classifier les différents types d’accord de phase | 11 ] 1 |. Au premier
ordre, la bande de gain de ’OPO s’écrit dans le domaine fréquentiel

c
Av = L (ng — 1)’ (1.17)

ou ny désigne l'indice de groupe défini par

dn
ng :n—l—w@. (1.18)

Dans les domaines de longueurs d’onde étudiés dans cette these, I'indice de réfraction n est
généralement prépondérant devant le terme dépendant de la dérivée de l'indice par rapport a
la pulsation. Ainsi, en premiére approximation, ngs — ng. ~ ns; — n.. La bande de gain est donc
d’autant plus étroite que les indices de réfraction signal et complémentaire sont différents, ce
qui correspond a un cas de forte biréfringence. De ce fait, la bande de gain sera plus étroite en
Type II (polarisations croisées) qu’en Type I ou Type 0 (polarisations identiques). En pratique,

I’accord de phase de Type II permettra donc naturellement d’affiner la bande de gain, ce qui
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favorisera de base I'obtention d'un spectre monomode longitudinal vis-a-vis du Type 1. A ce
titre, les cristaux non linéaires utilisés dans le chapitre 2 et 3 seront taillés dans une direction

permettant un accord de phase de Type II.

Walk-off

Les matériaux diélectriques sont souvent caractérisés par la relation D= soérﬁ ou &, est la
permittivité diélectrique relative du milieu. ¢, est un tenseur, ce qui entraine que D nest pas
parallele au champ électrique E dans le cas des milieux anisotropes, pour lesquels au moins deux
des trois indices principaux sont différents. L’angle formé entre ces deux vecteurs est appelé
angle de biréfringence (ou de walk-off spatial en anglais) et sera noté «, comme illustré sur le
schéma de la Figure 1.6. De la méme facon, le vecteur de Poynting S nlest pas parallele a k et
I’angle formé entre ces deux vecteurs correspond lui aussi a I’angle de walk-off spatial. Cet angle,
d’autant plus important que la biréfringence est élevée, peut fortement diminuer 'efficacité des
processus non linéaires car il altere le recouvrement spatial des faisceaux des trois ondes en
interaction. Il sera donc primordial d’en tenir compte pour les expériences faisant appel a de
longs cristaux. Pour certaines longueurs d’onde, il peut exister un accord de phase non critique a
6 = 90°, pour lequel I'angle de walk-off est nul. Les faisceaux pompe, signal et complémentaire
sont alors superposés en sortie du cristal, et ce quelle que soit sa longueur. Ainsi, lorsqu’un
cristal taillé & ’accord de phase non critique est inséré dans un OPO, I'absence de walk-off
permet de conserver 'alignement de la cavité tout en accordant la longueur d’onde d’émission

par un changement de la longueur d’onde de pompe.

- -
E

(W)
S
rd

@]

%
H
Figure 1.6 — Schéma représentant 'angle de walk-off.

Nous allons maintenant nous intéresser aux cristaux non linéaires biréfringents utilisés en
optique non linéaire pour émettre un rayonnement complémentaire entre 6 et 16 pm. Nous

allons essentiellement nous concentrer sur deux cristaux : le ZnGePy (ZGP) et le CdSe, et nous
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parlerons brievement des autres cristaux biréfringents existants en expliquant pourquoi nous ne

les avons pas retenus pour nos expériences.

1.3.1 Comparaison des cristaux non linéaires biréfringents émettant

dans la gamme spectrale 6-16 pm
Le cristal de ZnGeP, (ZGP)

Le ZGP est un cristal non linéaire semiconducteur qui transmet dans l'infrarouge entre 2
et 12 pm, bien que sa transmission diminue des 8 pm a cause de ’absorption multi-phonons,
et chute considérablement a partir de 10 pm. Pour nos applications, il sera donc préférentielle-
ment utilisé pour émettre des longueurs d’onde situées entre 8 et 10 pm bien que ’accordabilité
sur toute la gamme spectrale 8-12 pm ait déja été démontrée | ]. Grace a son coefficient
non linéaire tres élevé, deg = 75 pm/V | |, ce cristal est tres fréquemment employé pour
les expériences d’optique non linéaire en bande III. De plus, son coefficient thermo-optique
relativement élevé (1,5.1071/°C) est compensé par son excellente conductivité thermique (36
W/m.K) | | permettant le pompage a haute cadence. A cause d’un phénomene d’absorp-
tion résiduelle dans le proche infrarouge attribué a des défauts ou des impuretés , les cristaux
disponibles de ZGP ne transmettent bien qu’a partir de 2 um environ | |, ce qui nécessite
d’ailleurs souvent un post-traitement par irradiation de faisceaux d’électrons | |. Désormais,
la remontée brutale d’absorption se fait plutot en dessous de 1,8 um dans les cristaux commer-
claux, ce qui permet notamment le pompage direct par des cristaux laser dopés au Thulium
autour de 1,9 pm. Cependant, ’absorption reste plus faible a 2 pm et nous utiliserons dans
nos expériences des lasers de pompe dont la longueur d’onde est supérieure a 2 pm. A noter
que 'ONERA a récemment développé une technique de croissance innovante dans le cadre de
la these de Jérémy Rame | | pour réduire encore davantage cette absorption résiduelle
a 2 ym. Enfin, le ZGP peut étre taillé avec des ouvertures centimétriques (jusqu’a 30 x 30 x
22 mm chez BAE Systems), permettant un pompage par des faisceaux de grandes dimensions
spatiales et énergétiques, compte tenu de son seuil de dommage qui peut atteindre 2 J/cm? &
2 pm | ].

Dans ZGP, I'accord de phase peut étre réalisé en Type I (Pompe (0) — Signal (e) + Complé-
mentaire (¢)), ou en Type IT (Pompe (0) — Signal (e) + Complémentaire (0)). A titre d’exemple,
nous tragons en Figure 1.7 les courbes d’accord de phase de Types I et II d’un cristal de ZGP
pompé a 2051 nm, en utilisant le logiciel SNLO avec les relations de Sellmeier pour l'indice
établies par Zelmon et al [ |. La longueur d’onde de pompe de 2051 nm est celle utilisée
lors de certaines expériences du chapitre 2 et pour les simulations numériques du chapitre 3.

Dans chaque cas, la courbe d’accord de phase présente un point de rebroussement, situé autour
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de 9,8 nm en Type I et autour de 11,5 pm en Type II. Pres de ce point de rebroussement,
dont l'origine est liée a la dispersion des indices de réfraction, une légere modification de I'angle
du cristal entraine une forte variation de la longueur d’onde d’émission. De plus, 'acceptance
spectrale du cristal se retrouve fortement élargie, ce qui conduit a I’émission d’un spectre large

sur le signal et le complémentaire.
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Figure 1.7 — Courbes d’accord de phase d’un cristal de ZGP pompé a 2051 nm calculées a partir des
relations de Sellmeier établies par Zelmon et al | |. a) Type I. b) Type II.

L’angle de walk-off du ZGP est relativement faible : environ 9 mrad en Type I et 12 mrad
en Type II, ce qui permet d’utiliser des cristaux relativement longs dans les oscillateurs pa-
ramétriques optiques. Nous allons maintenant mentionner quelques expériences d’optique non
linéaire réalisées avec ZGP. En particulier, nous présentons des records de puissance obtenus
sur des plages de longueurs d’onde indisponibles par émission directe d'un laser.

Parmi les réalisations intéressantes en bande II (3-5 pm), on peut relever des OPO a base de
ZGP émettant des impulsions de presque 30 mJ a basse cadence (10 Hz) a partir de pompage
direct par laser Er*™:YAG & 2936 nm converti a 4,8 pm | |, ou par un OPO muni d’un
cristal de KTiOPO, (KTP) & 2,1 pm converti sur la plage 3,7-4,7 pm | |. Des impulsions
de 20 mJ ont également été obtenues a 'Institut Saint-Louis (ISL, France) entre 3 et 5 pm,
avec une trés bonne qualité spatiale caractérisée par un facteur M? < 2, en pompant avec un
laser Ho?>™:LLF & 2053 nm (30 ns, 100 Hz) | |. Des niveaux de puissance moyenne bien plus
importants qu’avec les autres cristaux ont également été démontrés a haute cadence. Il a ainsi
été possible de réaliser un systeme OPO ZGP émettant jusqu'a 22 W de puissance moyenne en
bande II, tout en conservant une bonne qualité spatiale sur le faisceau complémentaire avec un
facteur M? =14 | ]. En 2013, des performances impressionnantes ont été démontrées par
le DSTO (Defence Science and Technology Organisation, Australie) avec un systeme basé sur

un OPO ZGP pompé par un laser Ho?*:YAG, lui-méme pompé par un laser Tm?*:fibre. Une
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puissance moyenne de 27 W (50 ns, 35 kHz) dans la bande 3-5 ym a été obtenue avec un facteur
M? =4 | ]. Enfin, une puissance créte totale de 27,9 kW a récemment été émise par un
OPO en ZGP entre 3,3 et 4,7 pm pompé a 1980 nm par un systeme MOPA fibré dopé Thulium
(7 ns, 4 kHz) | ]. A noter quaucun OPO en ZGP n’a été pompé en régime continu, et que
des impulsions accordables ont déja pu étre obtenues en régime picoseconde | [ | et
femtoseconde | ).

Concernant les expériences d’optique non linéaire entre 6 et 16 pm, 1'énergie du faisceau
complémentaire décroit tres rapidement a partir de 8 pm a cause des propriétés de transmission
mentionnées précédemment. Par conséquent, peu de travaux ont été publiés sur ZGP au-dela de
8 pm. En terme d’énergie, la meilleure performance a ce jour est la démonstration de laboratoire
réalisée par le FFI en Norvege, avec 10 mJ & 8090 nm & la cadence de 10 Hz, un facteur M? < 3
et un rendement optique de 2,7 % | |. Le rayonnement de 108 mJ a 2080 nm issu d'un
MOPA KTP est mélangé avec le rayonnement d’'un OPO KTA faiblement énergétique de 0,1
mJ a 2,8 ym dans un amplificateur paramétrique optique (OPA) en ZGP. Cette méme équipe
est potentiellement en passe d’améliorer ses résultats | | et a également publié des résultats
prometteurs en terme de puissance moyenne avec un OPO émettant jusqu’a 1 W moyen a 8 pm
[ |. D’autres expériences intéressantes a des énergies moindres ont été réalisées par ailleurs,
notamment le pompage direct d'un OPO en ZGP par un laser Q-switch Ho**, Tm?**:LLF &
2050 nm, permettant d’obtenir jusqu’a 5 mJ & 8 pm | |. Enfin, la conception d’OPO s’est
parfois basée sur une géométrie particuliere telle que I'architecture RISTRA protégée par un
brevet ou l'architecture FIRE | ]. Dans la configuration RISTRA, une longueur d’onde
complémentaire accordable entre 6270 et 8120 nm a été émise par un OPO en ZGP, grace a un
accord de phase non colinéaire en faisant tourner la cavité de 'OPO | ].

La plupart des expériences décrites précédemment témoignent des performances élevées
pouvant étre atteintes avec des cristaux de ZGP en régime nanoseconde, et démontrent son
fort potentiel pour la génération de longueurs d’onde en bande II et III. En revanche, I'analyse
du contenu spectral n’a jamais été abordée dans ces différentes expériences, encore moins les
conditions permettant d’obtenir un spectre d’émission monomode longitudinal. A ce titre, nous
présenterons dans ce manuscrit de nouvelles expériences, qui n’ont pas la prétention d’atteindre
des énergies ou des puissances moyennes tres élevées dans la gamme spectrale 6-16 pm, mais
qui seront principalement focalisées sur la maitrise du contenu spectral. Nous reviendrons en

détail sur cette problématique essentielle pour les applications de détection de gaz a distance.

Le cristal de CdSe

Le CdSe est un autre cristal non linéaire semiconducteur tres employé pour générer des

longueurs d’onde dans l'infrarouge moyen. Les configurations d’accord de phase disponibles
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sont les mémes que celles du ZGP et le seuil de dommage a 2 pm en régime nanoseconde est de
1 J/em? | |. 11 présente 'avantage de transmettre a partir de 800 nm jusqu’a 23 pm, avec
une absorption qui augmente progressivement au-dela de 16 pm. Cependant, cette large bande
de transparence est contrebalancée par un coefficient non linéaire relativement faible d.gz = 18
pm/V [ | et une tres faible biréfringence, deux fois moins importante que celle du ZGP a
2 um (0,02 contre 0,04). Cette faible biréfringence ne permet de vérifier la condition d’accord
de phase qu’en pompant au-dela de 1,8 pm ou la dispersion en longueur d’onde devient faible.
Ainsi, bien que le CdSe soit transparent a 1064 nm, il n’est pas possible d’effectuer le pompage
d’un OPO par un laser Nd3*+:YAG.

Il est possible de couvrir théoriquement l'intégralité de la gamme spectrale 6-16 pm avec
CdSe. En pratique, en raison de sa faible biréfringence, il sera nécessaire de tourner le cristal sur
des angles de plusieurs dizaines de degrés pour y parvenir. Ceci n’est généralement pas possible
en raison de l'ouverture limitée des cristaux et de l'acceptance angulaire des traitements anti-
reflets, sans compter les problemes de désalignement de faisceau et la noncolinéarité des vecteurs
d’onde du fait de I'incidence oblique. Il faut alors utiliser plusieurs cristaux pour couvrir toute
la gamme spectrale 6-16 pm.

Une méthode pour contourner cette difficulté est d’utiliser une source de pompe accordable
en longueur d’onde. Dans ce cas, I’accordabilité en longueur d’onde signal et complémentaire
se fait en changeant simplement la longueur d’onde de la pompe. Ce cas est tres intéressant en
pratique lorsque le CdSe est taillé a I'angle d’accord de phase non critique angulairement. La
problématique consiste alors a trouver une source cohérente efficace a température ambiante
dans l'infrarouge moyen et ayant une accordabilité suffisante. Une premiere solution serait
d’utiliser un OPO de pompe | |, mais ceci conduit & un fort encombrement du montage
global et le rendement énergétique est alors tres faible a cause des différentes architectures
d’optique non linéaire mises en cascade. Concernant les lasers, le Cr*T:ZnSe (et les lasers de la
méme famille comme Cr?*:ZnS ou Cr?T:YSGG ) est a notre connaissance le seul laser répondant
a notre besoin. Il peut étre accordé sur 500 nm | ] (soit 20 % de la longueur d’onde centrale).
Meéme avec un tel laser, le cristal doit tout de méme étre tourné de +15° pour couvrir seulement
la plage 8,2 — 8,8 um, ce qui nécessite une ouverture importante d’au moins 1 cm pour le cristal.
Ainsi, malgré sa trés bonne accordabilité, le laser Cr?*:ZnSe ne permet pas de couvrir toute la
gamme 6-16 ym avec un seul cristal de CdSe parallélépipédique.

Pour palier cette difficulté, nous présenterons dans le chapitre 4 un cristal de CdSe a géomé-
trie innovante taillé en forme de cylindre partiel, permettant de tourner le cristal sur de grands
angles sans désaligner le faisceau de pompe et en attaquant toujours le cristal selon I'incidence
normale. Cette technique de taille et d’accord de phase est brevetée par I'Institut Néel et a déja
été démontrée expérimentalement sur KTP | ] et sur LiNbOj | .

Nous présentons en Figure 1.8 la courbe d’accord de phase d’un cristal de CdSe pompé a
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2051 nm, en Type I et en Type II, avec le logiciel SNLO utilisant les relations de Sellmeier de
Bhar et al | ]
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Figure 1.8 — Courbes d’accord de phase d’un cristal de CdSe pompé a 2051 nm calculées a partir
des relations de Sellmeier établies par Bhar et al | ]. a) Type I. b) Type IIL.

La premiere démonstration d’'un OPO CdSe remonte a 1972 par Herbst et Byer avec la
production d’un rayonnement accordable entre 9,8 et 10,4 pm | ]. Depuis, des systemes
accordables sur de plus larges plages et délivrant plus du millijoule a basse cadence sur presque
toute la plage 812 pm ont été démontrés, en utilisant comme source de pompe un laser
Cr3t Er3t:YSGG émettant & 2790 nm, avec une émission de ’'OPO sur la plage 8,5-12,3 pm
[ ], ou bien un OPO KTA accordable entre 2990 et 3450 nm conduisant & une émission
complémentaire sur la plage 8310-10580 nm par différence de fréquences avec une énergie de
4,5 mJ (signal + complémentaire a 8,3 pm) | ].

Le record en énergie par impulsion issu d'une expérience d’optique non linéaire utilisant CdSe
a été obtenu par Mennerat et Kupecek [ |. Un laser Nd:YAG délivrant des impulsions de
950 mJ (15 ns, 10 Hz) pompe un OPO LiNbOj, dont le spectre est affiné par un réseau de
diffraction monté en configuration Littrow. Ce premier OPO délivre une énergie de 310 mJ
(signal + complémentaire) autour de 2 pm avec une largeur de raie inférieure & 0,5 cm ! et
une qualité de faisceau caractérisée par M? =~ 2.5. Les faisceaux signal et complémentaire issus
de cet OPO sont ensuite envoyés vers un étage de différence de fréquences a base de CdSe.
L’énergie émise est alors comprise dans l'intervalle 5 — 10 mJ pour des longueurs d’onde dans
la gamme 10 — 17 pm.

CdSe est également I'un des seuls matériaux avec ZGP ayant permis d’obtenir plus d'un
watt moyen au-dela de 8 pm en raison de ses bonnes propriétés thermo-mécaniques. Cette
performance a été démontrée a partir d'un dispositif quasi commercial de la société Coherent

Technologies comprenant un OPO CdSe placé intracavité dans un laser Cr?*:ZnSe pompé lui-
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méme par un laser Tm?*":YALO d’une puissance de 20 W fonctionnant & une cadence de 5
kHz | ]. La puissance moyenne maximale de 1,1 W est obtenue a 8250 nm avec un facteur
M? = 2.5. Ces performances démontrent la robustesse de CdSe pour les applications entre 6 et

16 pm.

Les autres cristaux non linéaires biréfringents de ’infrarouge moyen

Outre ZGP et CdSe, il existe quelques autres cristaux non linéaires biréfringents suffisam-
ment matires pour réaliser la conversion de longueurs d’onde en bande III, a travers des expé-

riences de mélange de fréquences ou dans des oscillateurs paramétriques optiques. La plupart des

données sur ces cristaux peuvent étre trouvées dans les références | 1 [ | et ] ).
Pour les cristaux a base de cadmium, nous identifions CdSiPy (CSP) et CdGeAs, (CGA).
CdSiP; est un cristal de plus en plus employé | Nl 1 [ ] [ ] de part son

fort coefficient non linéaire dog = 84 pm/V légerement plus élevé que celui de ZGP. De plus,
il peut étre pompé & 1064 nm par un laser Nd3*:YAG. Son seuil de dommage autour de 2 pm
est de 1 J/em? (comparable a CdSe) mais seulement de 0,25 J/cm? & 1064 nm. Son principal
inconvénient pour les applications visées dans cette these est sa transmission dans I'infrarouge,
qui décroit fortement au-dela de 6500 nm. A partir de 8 pm, la transmission sur un centimetre
n’est plus que de 50 %, rendant tres difficile la conversion de fréquences au-dela de 8 pm et
ajoutant des contraintes thermiques non négligeables pour les applications a forte puissance
moyenne.

CGA est tres peu employé | 11 ] malgré son immense coefficient non linéaire
deg = 236 pm/V et sa treés bonne transmission sur toute la plage 8-12 pm car il ne peut étre
pompé efficacement qu’a partir de 4 pm. Comme il existe tres peu de lasers émettant a ces
longueurs d’ondes, ceci impose de s’appuyer sur une autre source non linéaire en amont pour
pomper le cristal, ce qui multiplie les problématiques vis a vis de ’énergie de pompe disponible
et de la maitrise de son spectre.

D’autres cristaux potentiellement utilisables sont les cristaux a base de gallium tels que
AgGaGeS,; (AGGS), AgGaSs (AGS), AgGaSes et GaSe. AGGS et AGS possedent 'avantage
de pouvoir étre pompés a 1064 nm. Ces cristaux ont des propriétés de transmission similaires
au ZGP en bande III, a savoir une bonne transmission entre 8 et 10 pm suivi d’une chute
progressive entre 10 et 12 pm, mais leurs coefficients non linéaires deg sont bien plus faibles,
respectivement 8 pm/V et 13 pm/V ou 18 pm/V. Ainsi, bien que des expériences concluantes
aient déja été réalisées avec des cristaux d’AGGS | 11 Il ] et ’AGS | ]
[ ][ ], ils n’ont jamais remplacé ZGP en terme de puissance émise.

En revanche, AgGaSe; transmet parfaitement dans l'infrarouge de 800 nm a 18 pm, peut

étre pompé a partir de 1,3 pm, possede un coefficient non linéaire assez élevé, dog = 33 pm/V,
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et son seuil de dommage est d’environ 1 J/cm? & 2 pm en régime nanoseconde. Ses propriétés
thermo-mécaniques moins intéressantes que celles de CdSe et ZGP sont toutefois un frein a son
utilisation, notamment en régime haute cadence, bien qu’il ait été employé de nombreuses fois
a basse cadence | ] 1 11 |. Ce cristal n’a pas pu étre étudié dans le cadre de cette
these mais il n’est pas a exclure pour I'amplification a basse cadence en bande III a partir d'un
laser de pompe a 2 pm.

GaSe possede des qualités similaires a celle d’AgGaSe; (large plage de transmission dans
I'infrarouge, dog =54 pm/V) et peut étre pompé a 1064 nm, mais ses principaux inconvénients
sont son faible seuil de dommage d’environ 0,2 J/cm? & 2 pm et sa tres grande fragilité mécanique
liée a sa structure lamellaire. En particulier, GaSe ne peut pas étre poli mais uniquement clivé
avec des faces toujours orientées perpendiculairement a l'axe ¢, et son caractere malléable est
fortement pénalisant pour le dépot de traitements antireflet. Ainsi, bien qu’il soit fréquemment
utilisé en laboratoire pour le mélange de fréquences | ] et ce depuis 1972 | ], aucun
OPO en GaSe n’est référencé dans la littérature.

Enfin, mentionnons 'existence de cristaux biréfringents supplémentaires pour les applica-
tions entre 6 et 16 pm mais qui manquent de maturité. Jusqu’a présent, ces cristaux ont été assez
peu utilisés dans des expériences d’optique non linéaire car de nombreux travaux de recherche
sont encore en cours a leur sujet. Il s’agit principalement de cristaux cherchant des alterna-
tives & AGS, tels que les cristaux a base de Barium (BaGa,Sz| ], BaGaySer| 1), Mer-
cure (HgGasSy| |, Hg1 «CdGagSy| ]), Lithium (LiGaSs | |, LiGaSey | ],
LiGaTes | ], LilnS, | |, LilnSes | ]) et GaSp4Seps | |. 11 existe également
des cristaux alternatifs a AgGaSe,, dont plusieurs alliages d’Argent et de Gallium (AgGaGesSeg
[ |, AgGaGesSes | |, AgGay (In,Sey [J107], AgGa(Se; Tey ), AgGa(S; Tey)s2), des
cristaux & base de Plomb (PbIngTey | |, PbGagTe;g) ou encore NayGesSes.

En conclusion, il n’existe pas de cristal non linéaire biréfringent idéal pour faire de la conver-
sion de longueurs d’onde entre 6 et 16 pm, en particulier au-dela de 8 pm. Nous avons donc
sélectionné les deux cristaux les plus pertinents et les plus matires aux avantages complémen-
taires pour nos expériences : ZGP et CdSe. Ils seront largement utilisés dans cette these, dans
des oscillateurs paramétriques optiques ou en tant qu’amplificateurs. Nous allons maintenant

présenter quelques expériences de caractérisation de ces cristaux.

1.3.2 Caractérisation des cristaux de ZGP et de CdSe
Caractérisation des cristaux de ZGP

Les expériences de caractérisation ont pour but de vérifier la bonne qualité des cristaux
dont nous disposons, afin de les utiliser par la suite comme amplificateurs ou dans une cavité

OPO. Nous disposons de plusieurs cristaux de ZGP fournis par Eksma Optics (Lituanie). Leurs
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caractéristiques sont données dans le Tableau 1.1.

Table 1.1 — Caractéristiques des cristaux de ZGP fournis par Eksma.

Grandeur ZGP long x 2 ZGP court x 2
Longueur (mm) 15 5
Ouverture (mm x mm) 4x5 3x4
Accord de phase Type I Type 11
Angle 0 (degrés) 49 64,4
Angle ¢ (degrés) 0 ou 180 45
Traitements anti-reflets Eksma et Twinstar Twinstar
Longueur d’onde de pompe spécifiée (nm) 2210 2051

Les deux cristaux de 15 mm de long seront préférentiellement utilisés dans des expériences
d’amplification paramétrique optique (OPA, chapitre 4) tandis que les deux cristaux de 5 mm
de long seront plutot utilisés dans des OPO doublement résonnants (chapitre 2). Sur 5 mm
de propagation dans le ZGP inséré dans un OPO, le walk-off spatial sera suffisamment faible
pour ne pas trop perturber l'oscillation, ce qui ne serait pas le cas avec un cristal de 15 mm
de long. De plus, chaque cristal possede sur chaque face des traitements anti-reflets spécifiques,
permettant alors de transmettre efficacement la pompe, le signal et le complémentaire sur toute
une plage spectrale sans subir des pertes liées a la réflexion de Fresnel. Rappelons que l'indice
tres élevé du ZGP, n = 3,14, entraine une perte par réflexion de Fresnel R = (L:—Z)Q ~27% ,
ce qui est considérable : de bons traitements anti-reflets sont donc indispensables. A la base,
les deux cristaux de 15 mm étaient munis de traitements anti-reflets réalisés par un sous-
traitant de Eksma. Toutes les caractérisations présentées par la suite sur ces cristaux ont donc
été effectuées dans cette configuration. Cependant, I’endommagement de I'un d’entre eux a
conduit & un nouveau traitement réalisé par Twinstar (USA). Pour comparer la qualité des
traitements anti-reflets de Eksma et de Twinstar, nous avons mesuré la transmission de chaque
cristal grace a un spectrometre infrarouge a transformée de Fourier (FTIR). Les résultats sont
donnés en Figure 1.9. La valeur absolue de la transmission a été recalée a ’aide de quelques
mesures complémentaires effectuées avec différentes sources cohérentes disponibles dans notre
laboratoire.

Dans 'absolu, le traitement anti-reflet Twinstar (courbe bleue) est meilleur que le traite-
ment Eksma (courbe rouge), notamment autour de 8 pm ou sont situées les longueurs d’onde
complémentaire d’intérét et a A, = 2210 nm. De ce fait, les cristaux courts de 5 mm de long

ont été traités seulement par Twinstar. Ils sont traités anti-reflets a 2051 nm, sur la gamme
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Figure 1.9 — Spectres de transmission des cristaux de ZGP de 15 mm de long traités anti-reflet par
Eksma ou Twinstar. Les quelques points de mesure effectués a des longueurs d’onde
précises permettent de recaler les courbes issues du FTIR en transmission absolue selon
I’échelle verticale.

spectrale 2,6-2,9 pm pour le signal, et 7-9 pm pour le complémentaire. La mesure de la trans-
mission au FTIR n’a pas été effectuée pour ces cristaux, et nous faisons confiance aux données
du fournisseur sur ces traitements, qui transmettent au moins 90 % sur les plages spectrales
spécifiées.

Nous avons ensuite vérifié la qualité cristalline des cristaux de ZGP entre 2 et 2,5 pm a travers
des expériences d’ombroscopie et d’interférométrie. Le schéma de principe de I'ombroscopie est
détaillé en Figure 1.10. Cette technique consiste a éclairer le cristal avec un faisceau collimaté
de diametre supérieur a son ouverture et a imager directement sur une caméra un plan situé
derriere la face de sortie du cristal. Elle permet de visualiser les défauts suffisamment importants
pour perturber significativement la propagation du faisceau dans le cristal (défauts absorbants,
perturbations importantes du front d’onde. . .).

OPO ZGP
2-2,5 ym

: Icaméra IR

=== -F--
v
v

Figure 1.10 — Schéma de principe de I'ombroscopie.
Le montage de l'expérience d’interférométrie est quant a lui exposé en Figure 1.11. Cette

expérience consiste a placer le cristal dans I'un des bras d’un interférometre de Michelson éclairé

par un faisceau collimaté. Dans notre cas, ce faisceau est issu d’'un OPO accordable dans la
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gamme 2-2,5 um, collimaté avec un diametre d’environ 20 mm afin d’éclairer de maniere ho-
mogene 'ouverture du cristal caractérisé. La longueur optique du bras de référence est ensuite
ajustée afin d’étre a différence de marche nulle. On image alors sur la caméra la figure d’in-
terférence (franges d’égale épaisseur) entre le faisceau réfléchi par le bras de l'interférometre
contenant le cristal et celui réfléchi dans le bras de référence. Ceci permet d’observer des dé-
formations du front d’onde moins importantes qui ne seraient pas décelables par ombroscopie.
De plus, il est possible de masquer le bras de référence pour supprimer les interférences et
ainsi réaliser une caractérisation par ombroscopie en double passage dans le cristal. Cela pré-
sente I'avantage d’augmenter la sensibilité de la technique d’ombroscopie et de ne pas avoir a

reconfigurer le banc lorsque 1’'on souhaite passer d'une méthode de caractérisation a 'autre.
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Figure 1.11 — Schéma de principe de 'expérience d’interférométrie.

La Figure 1.12 présente I'image d’ombroscopie double passage de deux cristaux de ZGP (un
court et un long) dans le cas d'une polarisation incidente verticale, ce qui correspond & une
polarisation ordinaire de pompe, celle-la méme pouvant permettre de réaliser I’accord de phase.
Le ZGP long est celui traité par Eksma. Aucun défaut notable n’est relevé, et les principales
inhomogénéités observables sont en fait attribuables au profil d’éclairement du faisceau incident
et a la présence de densités optiques. A noter que ces inhomogénéités d’éclairement sont plus
marquées dans le cas du cristal long, car la mesure a été effectuée avec un éclairement de
référence plus inhomogene. On note également une insensibilité en fonction de la polarisation.
De plus, une extinction complete de 'image est observée derriere un polariseur croisé. On peut
donc en conclure que le faisceau ne subit aucun effet de dépolarisation en traversant les cristaux.

Pour ces cristaux, une analyse plus sensible effectuée par interférométrie est donc néces-
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(a) (b)

Figure 1.12 — Images d’ombroscopie double passage a 2250 nm en polarisation ordinaire. La double
fleche indique la direction de polarisation du faisceau. (a) Cristal de ZGP de 5 mm
traité Twinstar. (b) Cristal de ZGP de 15 mm traité Eksma. Les deux ronds inhomo-
genes visibles sur le profil d’éclairement & I'intérieur du cristal sont dis a des défauts
présents sur une densité optique placée sur le trajet du faisceau incident.

saire pour confirmer leur bonne homogénéité. Les résultats de cette expérience sont présentés
en Figure 1.13 avec une polarisation de pompe ordinaire. Dans le cas des ZGP courts, nous
effectuons 'analyse pour trois réglages de l'interférometre : teinte plate, coin vertical et coin
horizontal. Aucun défaut d’homogénéité n’est décelable sur les interférogrammes, et ce quelle
que soit la direction de polarisation. L’épaisseur optique des cristaux présente une tres bonne
uniformité : ils pourront donc étre insérés dans un OPO. Précisons que la ligne visible sur le
haut de 'image est due a un défaut de la caméra. Dans le cas des ZGP longs, nous effectuons
seulement une analyse en recherche de teinte plate, qui révele une homogénéité satisfaisante
de I’épaisseur optique du cristal. Ces expériences démontrent la grande qualité optique de nos
cristaux de ZGP.

(a) (b) (©) (d)

Figure 1.13 — Images d’interférométrie & 2250 nm en polarisation ordinaire. Analyse d’un cristal
de ZGP de 5 mm de long traité Twinstar en (a) recherche de teinte plate, (b) coin
vertical, (c) coin horizontal. (d) Analyse d’un cristal de ZGP de 15 mm de long traité
Eksma en recherche de teinte plate.
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Caractérisation des cristaux de CdSe

Nous avons également a notre disposition trois cristaux de CdSe, dont les caractéristiques
sont répertoriées dans le Tableau 1.2. Le premier cristal de 40 mm de long est fourni par
Moltech, tandis que les cristaux de 15 mm de long sont respectivement fournis par Moltech et
Eksma. Ils sont tous taillés en accord de phase non critique angulairement selon ’angle 6§ = 90°

pour lequel il n’y a pas de walk-off.

Table 1.2 — Caractéristiques des cristaux de CdSe.

Grandeur CdSe long CdSe court x 2
Longueur (mm) 40 15
Ouverture (mm x mm) 4x5 2x3
Accord de phase Type 11 Type 11
Angle 6 (degrés) 90 90
Traitements anti-reflets Twinstar | Eksma et Twinstar
Longueur d’onde de pompe spécifiée (nm) 2210 2051

Pour avoir un gain comparable au ZGP dans les expériences d’amplification paramétrique
optique (OPA) ou en OPO, les cristaux de CdSe sont beaucoup plus longs afin de compenser
le plus faible coefficient non linéaire d.g. Ces cristaux sont eux aussi munis de traitements

anti-reflets, qui sont tout aussi indispensables que pour ZGP. En effet, I'indice moyen n =~ 2,45
1-n

14+n
FTIR la transmission du cristal de CdSe de 40 mm de long, avant et apres traitement par

induit un coefficient de réflexion R = ( )2 ~ 18 %. Pour s’en assurer, nous mesurons au
Twinstar. Nous mesurons également au FTIR la transmission des deux cristaux de 15 mm
de long, respectivement traités par Eksma et Twinstar. Les résultats sont présentés sur la
Figure 1.14.

Nous constatons qu’apres traitement, la transmission du CdSe de 40 mm est bien meilleure
pour les longueurs d’onde de pompe, signal et complémentaire d’intérét, passant de 60 % a 86 %
entre 2 et 3 pm et entre 8 et 12 pm. De plus, nous constatons a nouveau la bien meilleure qualité
des traitements Twinstar sur les cristaux de 15 mm. Avec ces traitements, la transmission est
d’au moins 92 % sur la plage 2-2,5 pm et au moins 96 % entre 8 et 10 pm.

Nous avons ensuite analysé par ombroscopie et interférométrie le CdSe de 15 mm traité par
Twinstar, qui pourra étre utilisé dans un OPO. Les différents profils d’éclairement enregistrés
avec une polarisation de pompe ordinaire sont présentés en Figure 1.15. Nous effectuons tout

d’abord une ombroscopie double passage a 2250 nm et nous constatons qu’aucun défaut n’est
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Figure 1.14 — a) Spectres de transmission du cristal de CdSe de 40 mm mesurés au FTIR. Les points
de mesure permettent de recaler la transmission absolue des courbes. b) Comparaison
des traitements anti-reflets des cristaux de CdSe de 15 mm. La qualité des traitements

Twinstar est bien meilleure que celle des traitements Eksma sur la gamme spectrale
6-16 pm.

décelable quelle que soit la direction de polarisation. L’analyse par interférométrie confirme ces
résultats et démontre la tres bonne qualité optique du cristal.

Figure 1.15 — Images d’ombroscopie double passage et d’interférométrie du cristal de CdSe de 15
mm traité Twinstar en polarisation ordinaire. (a) Ombroscopie double passage, (b)
Interférométrie en recherche de teinte plate, (¢) Interférométrie en coin vertical, (d)
Interférométrie en coin horizontal.

Ces premiers tests nous ont permis de valider les performances et de vérifier la qualité de nos
cristaux de ZGP et CdSe pour les expériences d’optique non linéaire dans la gamme spectrale
6-16 pm. Méme si les traitements anti-reflets sont loin d’étre parfaits, ils sont suffisamment
bons pour réaliser un OPO avec un seuil d’oscillation raisonnable, c¢’est-a-dire avec une marge
confortable vis a vis du seuil de dommage. Comme nous ’avons mentionné, ces deux cristaux
possedent des avantages complémentaires pour nos expériences. Ainsi, si nous voulons en tirer
parti, chaque expérience devra étre réalisée avec les deux cristaux. Or, nous avons vu qu’il

\

n’existait pas de cristal non linéaire idéal. A ce titre, nous allons présenter dans la section
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suivante le concept plus subtil de quasi-accord de phase. Nous allons exposer ses avantages et
ses inconvénients vis a vis de l'accord de phase par biréfringence, et nous illustrerons ensuite

ce concept dans un cristal réunissant a la fois les avantages du ZGP et du CdSe : 'OP-GaAs.

1.4 Le quasi-accord de phase

1.4.1 Principe de fonctionnement

Lors d’un processus non linéaire, I'interaction entre la polarisation non linéaire et les ondes
qu’elle rayonne donne alternativement lieu a des interférences constructives et destructives.
Considérons un cristal non linéaire (isotrope ou anisotrope) et plagons nous loin de 'accord
de phase a Ak # 0. La résolution des équations non linéaires 1.2 montre que dans ce cas,
I'amplitude normalisée du signal et du complémentaire wu,.(z) a un comportement oscillant
du a une succesion d’interférences constructives puis destructives. Ainsi, I'intensité des ondes
générées oscille tout au long de la propagation a une fréquence d’autant plus grande que le

désaccord de phase Ak est grand. Le maximum d’intensité est atteint quand les ondes ont

us

Ak?
oll n est un entier naturel non nul. De la méme fagon, I'intensité devient périodiquement nulle au

parcouru la distance Lo, = appelée longueur de cohérence, et se répete tous les (2n+1) Leon
bout d'une distance de propagation 2nL.., égale a un multiple pair de la longueur de cohérence.
L’ordre de grandeur typique est Lcop = 10 — 100 pm.

La technique de quasi-accord de phase s’appuie sur la remise en phase périodique des ondes
dans le cristal | ] 1 ], via un changement du signe de la susceptibilité non linéaire
effective xeg quand l'intensité des ondes générées se met a décroitre, c¢’est-a-dire apres avoir
parcouru une distance égale a la longueur de cohérence. Au lieu d’étre en opposition de phase,
les trois ondes se retrouvent alors en phase et interférent a nouveau constructivement comme
le montre la Figure 1.16. A noter que Armstrong et al avaient déja imaginé les prémices de ce
concept des 1962 | ]

Pour compenser efficacement le déphasage relatif entre les ondes, la période du réseau de
quasi-accord de phase Agpy doit étre égale a deux fois la longueur de cohérence, soit Aqpm =

2Lcon- 1l est alors possible de montrer que le matériau se comporte comme un cristal non
5
de désaccord de phase s’écrit alors Akqgpy = Ak — ﬁ et la condition d’accord de phase est

linéaire massif standard caractérisé par un coefficient non linéaire y.g divisé par Z. Le vecteur

donnée par :

n(Ap) ns) n(A) 1
Ap As Ae  Agpm’

Nous venons de présenter le quasi-accord de phase dit d’ordre 1, qui est le plus couramment

(1.19)
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Intensité Intensité
a) Cristal biréfringent hors accord de phase N b) Cristal biréfringent
Quasi-accord de phase d'ordre 1 —— QPM ordre 1
QPM ordre 3
+ =+ 4= = —— QPM ordre 5

2L 3L 4L 5L 6L 7L

coh coh coh coh coh coh coh

Figure 1.16 — a) Evolution de l'intensité de 'onde signal ou complémentaire lors de la propagation
dans un cristal biréfringent hors accord de phase et dans un cristal fonctionnant en
quasi-accord de phase d’ordre 1. b) Comparaison de lefficacité des processus de quasi-
accord de phase d’ordre 1, 3 et 5.

utilisé. Ce concept peut toutefois se généraliser a des ordres impairs supérieurs, par exemple en
faisant croitre successivement 2n+1 domaines de signe +x.g suivis de 2n+1 domaines de signe
—Xeff €t ainsi de suite. De fagon générale, le coefficient non linéaire effectif de quasi-accord de

phase s’écrit donc

2
Xon+1 = ( Xeffs (1-20)

2n+1)w

et la période de quasi-accord de phase correspondante s’écrit Aoy = (2n+ 1) Agem. Le
quasi-accord de phase d’ordre supérieur est cependant moins efficace que celui d’ordre 1 car
le coefficient non linéaire effectif est fortement diminué. La Figure 1.16 présente également
I’évolution de l'intensité des ondes générées dans la cavité pour du quasi-accord de phase d’ordre
3 et 5.

Une facon d’obtenir de I'accordabilité en quasi-accord de phase consiste a faire varier la
température du cristal. En effet, comme l'indice de réfraction dépend de la température (effet
thermo-optique), une modification de celle-ci revient a changer le couple de longueur d’onde
signal et complémentaire permettant de vérifier la condition d’accord de phase. En pratique,
I’accord de phase par température peut étre effectué en insérant le cristal dans un four sur lequel
est monté un module Peltier ou une résistance chauffante. D’autres fagons consistent a travailler
a température constante mais en faisant varier le pas du réseau. Trois configurations existent :
translation d’un échantillon comportant plusieurs réseaux de pas différents | |, translation
d’un échantillon présentant une structure d’inversion de domaines en éventail | |, rotation

d’un échantillon cylindrique présentant un seul réseau | ].
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Il existe deux applications essentielles du quasi-accord de phase. La premiere concerne les
cristaux biréfringents dont 1'un des éléments du tenseur de susceptibilité non linéaire est ex-
tremement élevé comparé aux autres coefficients, mais correspond a trois ondes ayant la méme
polarisation. De ce fait, ’accord de phase par biréfringence est impossible compte tenu de la dis-
persion. Le quasi-accord de phase permet alors d’obtenir un processus non linéaire efficace avec
trois ondes identiquement polarisées dans la direction utilisant le fort coefficient non linéaire
non disponible pour ’accord de phase par biréfringence. Dans ce cas, on parle de quasi-accord
de phase de Type 0. Ce phénomene est illustré dans des cristaux tels que LiNbOj | ] et
KTiOPO, (KTP) | ], dont les tenseurs de susceptibilité non linéaires d’ordre 2, donnés

par le logiciel SNLO avec la convention de notation de la piézoélectricité sont les suivants :

0O 0 0 0 —46 —26

dLiNnbo; = —-26 26 0 —46 0 0 )

dgtp = 0 0 0 39 0 0

1,95 39 153 O 0 0

Dans ces deux matériaux, le quasi-accord de phase de Type 0 est employé pour tirer parti
de I'élément de tenseur qui vaut dszz = 25 pm/V pour le LiNbOj | | et d3z3 = 15,3 pm/V
pour le KTP | ]. Pour illustrer ce point, calculons la polarisation non linéaire rayonnée par

le niobate de lithium :

d15Estcz + dlSEszEcx + leEstcy + leEsyEcar
d15ES$EC:E + d15EsyEcy + d33EszEcz
Pour une onde de pompe polarisée selon ’axe z, la polarisation non linéaire s’écrit : Py =

€0 (disEsp By + disEsyEey + ds3 B, E.). Ainsi, lorsque les ondes signal et complémentaire sont

également polarisées selon z (Type 0), on obtient finalement Pyj = eod33Es, E,.,. Dans le ré-
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1.4 Le quasi-accord de phase

seau de quasi-accord de phase, la susceptibilité non linéaire effective est alors deg = %dgg =159
pm/V : cette valeur est bien supérieure & n’importe quel élément du tenseur de susceptibilité
d’ordre 2 autre que ds3. De plus, le niobate de lithium et le KTP ont I'avantage d’étre ferro-
électriques : I'inversion du signe de la susceptibilité non linéaire se fait en changeant le signe
d’une tension appliquée entre deux électrodes branchées sur un domaine de longueur L..,. En
changeant le signe de la tension un domaine sur deux, on obtient un cristal fonctionnant en
quasi-accord de phase.

Le quasi-accord de phase de Type I et de Type II est également possible, mais les avantages
par rapport au cristal biréfringent classique sont alors d’ordre pratique : utilisation de cristaux
a réseaux chirpés pour augmenter la bande de gain, accordabilité en changeant la température
du cristal, etc. De plus, pour la réalisation d’OPO monofréquences, le quasi-accord de phase de
Type II permet d’affiner naturellement la bande de gain ce qui sera bénéfique comme nous le
verrons au chapitre 2. Un autre intérét d’utiliser ces types d’accord de phase est d’augmenter
'acceptance spectrale par rapport au Type 0 | ].

En conclusion, le quasi-accord de phase apparait moins contraignant que 'accord de phase
par biréfringence car il permet 'utilisation de n’importe quel élément du tenseur de susceptibilité
non linéaire du cristal. En revanche, 'inversion du signe de y.g n’est pas toujours aisée, c’est
pourquoi cette technique reste réservée a tres peu de cristaux. En particulier, il est tres difficile
d’obtenir des échantillons dont la fenétre d’entrée dépasse quelques mm?, ce qui limite I’énergie
de pompe utilisable compte tenu du seuil de dommage optique en intensité.

La seconde application d’intérét du quasi-accord de phase concerne les cristaux non linéaires
isotropes tels que le GaAs, du fait de I’absence de biréfringence. Dans le paragraphe suivant,
nous allons présenter les caractéristiques de ’'OP-GaAs, cristal que nous utiliserons lors des

expériences du chapitre 2.

1.4.2 Le cristal d’OP-GaAs

L’arseniure de gallium GaAs est un matériau semiconducteur tres utilisé en micro-électronique
et présentant des propriétés remarquables pour 'optique non linéaire. Non centrosymétrique,

son tenseur de susceptibilité électrique de second ordre est donné par :

000 dy O O

dop—cars= 10 00 0 dyu 0 |, (1.22)

000 0 0 dua

avec diy = 94 pm/V | ]. Sa bande de transmission dans l'infrarouge moyen est tres
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large, allant de 1 a 17 pm avec une transmission presque parfaite entre 2 et 12 pm et un seuil de
dommage d’environ 1 J/ecm? & 2 pm en régime nanoseconde. Méme s’il présente une absorption
a deux photons rendant difficile son pompage a 1 pm | ], son absorption linéaire a 2 pm
est beaucoup plus faible que celle du ZGP et il posseéde une bonne conductivité thermique (52
W/m.K). Ce cristal est donc un candidat idéal pour I'optique non linéaire entre 6 et 16 pm
car il possede les avantages respectifs de ZGP et CdSe. En revanche, son isotropie lui impose
un fonctionnement en quasi-accord de phase ou en guide d’onde avec une biréfringence modale,
cette derniere technique pouvant déboucher sur la réalisation d’'un OPO intégré | i ]
Comme ce matériau n’est pas polaire (il ne présente pas de polarisation spontanée), I'inversion
du signe de la susceptibilité non linéaire ne peut pas se faire par application d’'un champ
électrique. La solution technologique qui s’est imposée depuis quelques années est celle de la
croissance directe par épitaxie de GaAs périodiquement orienté (OP-GaAs) présenté sur la
Figure 1.17. Elle permet d’obtenir un cristal d’OP-GaAs, dont le coefficient non linéaire est
d’environ deg = 60 pm/V. Cette croissance, réalisée pour la premiere fois en 1999 | ], reste
a ce jour extréemement difficile, en particulier pour obtenir des réseaux d’épaisseur suffisante
(plusieurs centaines de pm) pour les expériences d’optique non linéaire | ]. C’est pourquoi
seuls quelques laboratoires dans le monde sont capables de produire des cristaux de qualité
suffisante pour les expériences d’optique non linéaire, et que 'OP-GaAs était non disponible
commercialement jusqu’a tres récemment (BAE Systems a mis en vente les premiers échantillons
en 2015).

Des alternatives ont également été proposées dans GaN et GaP | | pour s’affranchir
de la limitation de pompage au-dela de 1,8 um imposée par I’absorption a deux photons dans
GaAs, mais ce dernier reste a ce jour le cristal le plus mature pour le quasi-accord de phase au

dela de 6 pm. Nous allons maintenant présenter quelques expériences d’intérét réalisées avec ce

cristal.
Apres une premiere démonstration de principe en 2001 | | et des expériences de géné-
ration de longueurs d’onde a 8 pm par différence de fréquences en 2002 | ], la premiere

réalisation marquante a eu lieu en 2004 lorsque le premier OPO basé sur ce matériau a été
démontré et publié dans un article co-signé par I’Université de Stanford (USA) et Thales Re-
search and Technologies (TRT, France) | ]. La source de pompe utilisée était un OPO
PPLN (LiNbOj périoquement polarisé) émettant jusqu’a 60 pJ accordable entre 1,8 et 2 pm,
lui-méme pompé par un laser Nd**:YAG miniature & 1064 nm émettant des impulsions de 13 ns
a une cadence de 10 Hz. L’énergie maximale générée par 'OPO OP-GaAs pour cette premiere
démonstration était de 3 pJ par impulsion a 7,9 pm et la plage d’accord en longueur d’onde
était 5,78-9,14 pm. Depuis, la démonstration d'un OPO OP-GaAs directement pompé par un
laser Tm3" Ho?":YLF émettant & 2050 nm a été réalisée par BAE | ]. I a été possible, avec

ce montage, de générer jusqu’a 443 mW (3,5 pm + 4,98 pm) a partir de 2,6 W de pompe a 10
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2" GaAs wafer 2” GaAs wafer + etch-stop laye
+ 0.1 pm GaAs layer regrowth

[00-1] [001]

HM

HVPE regrowth : Mechanical & chemical etching

Figure 1.17 — Etapes du processus de croissance directe par épitaxie d’un cristal d’OP-GaAs, image
fournie par TRT.
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kHz. Plus récemment, une puissance moyenne en bande II (3-5 ym), de 2,85 W a 20 kHz (soit
142 pJ /impulsion) a partir de 6 W de pompe, a été démontrée dans le cadre d’une collaboration
entre TRT et I'ISL | ]. Un niveau de puissance de 3 W en bande II & 50 kHz a également
été obtenu indépendamment par TRT | |. Par ailleurs, nous pouvons mentionner la réa-
lisation récente d'un OPO en OP-GaAs fonctionant en régime continu et émettant jusqu’a 4
W moyen & 4,7 pm aprés pompage par un laser Ho>™:YAG & 2090 nm | ]. Une source
continue émettant entre 6,4 et 7,5 pm a égalément été démontrée par différence de fréquences
dans OP-GaAs | ] ainsi qu'un OPO continu | ]

OP-GaAs a également été utilisé par TRT pour amplifier le rayonnement issu d’un laser
a cascade quantique (QCL) émettant en bande II | |. La puissance créte maximale en
sortie est alors de 580 W a 4,5 pm (soit environ 17 pJ par impulsion de 30 ns de durée) pour
une puissance moyenne pompe de 2,8 W a 20 kHz. Dans le chapitre 4, nous proposerons une
expérience similaire, en amplifiant un laser a cascade quantique accordable autour de 8 pm
dans un cristal de ZGP | ]. En conclusion, les performances démontrées avec OP-GaAs
sont identiques a celles de ZGP dans la bande II s’étendant entre 3 et 5 pm.

Pour des longueurs d’onde complémentaires plus éloignées dans le spectre infrarouge, la
meilleure transparence de I’'OP-GaAs au-dela de 8 pm vis a vis du ZGP et son coefficient non
linéaire plus élevé que celui de CdSe devraient permettre d’atteindre des performances élevées
sur l'intégralité de la gamme spectrale 6-16 pm. En 2013, un rayonnement complémentaire
accordable entre 8,8 et 11,5 pm a été obtenu a partir d'un OPO en OP-GaAs | ]. Suite a
ces résultats, une autre expérience en 2014 a permis d’obtenir une accordabilité sur une plage
spectrale bien plus importante entre 4 et 14 pm | |, avec un spectre relativement fin.
Cependant, en régime nanoseconde, l'obtention d’un spectre monomode longitudinal dans un
OPO en OP-GaAs n’a toujours pas été démontrée. La faible épaisseur des échantillons restreint
actuellement 1'utilisation d’OP-GaAs a la réalisation d’OPO pompés avec des faisceaux de
faibles diametres. Pour la montée en énergie au-dela de 8 pm via les expériences d’OPA, ZGP

et de CdSe resteront donc privilégiés car il est possible de les tailler avec une grande ouverture.
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Synthese

Nous avons présenté les bases théoriques fondamentales de I'optique non linéaire d’ordre 2 :
accordabilité en longueur d’onde, conservation de ’énergie, conservation de I'impulsion via
la condition d’accord de phase, équations de propagation non linéaire des champs et des
phases, relations de Manley-Rowe. Nous avons ensuite détaillé le principe de fonctionnement
des oscillateurs paramétriques optiques afin de choisir 'architecture la plus adaptée pour en
maitriser le contenu spectral. Nous avons mis en évidence le fait qu’il n’existe pas a 1’heure
actuelle de sources nanosecondes ayant a la fois une forte énergie et un spectre monomode
longitudinal dans la gamme spectrale 6-16 pm. Puis, nous avons vu que 1’accord de phase par
biréfringence et le quasi-accord de phase constituaient deux techniques envisageables pour
émettre des longueurs d’onde dans cette gamme spectrale. Nous avons présenté les propriétés
de base des cristaux non linéaires que nous utiliserons dans cette these a savoir ZGP, CdSe
(accord de phase par biréfringence) et OP-GaAs (quasi-accord de phase), et des expériences
notables réalisées avec ces cristaux. L’étude simultanée de la montée en énergie et de la
maitrise du spectre, débouchant sur I’élaboration d’un systeme MOPA monomode émettant
entre 6 et 16 pm, nécessite une source de pompe a la fois de forte énergie et monomode autour
de 2 pm, non disponible commercialement a I’heure actuelle. Les travaux présentés dans les
chapitres suivants portent sur la génération d’'un faisceau accordable et monomode dans la

gamme spectrale 6-16 pm (chapitre 2 et 3), puis sur la montée en énergie par amplification

paramétrique (chapitre 4).
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Chapitre 2

Oscillateurs paramétriques optiques
doublement résonnant pour la
détection d’especes chimiques a

distance

Objectifs

Apres avoir présenté les bases du fonctionnement d’'un OPO, nous allons nous intéresser
a la mise en oeuvre expérimentale d’OPO doublement résonnants, émettant un rayon-
nement complémentaire a la fois monomode longitudinal et accordable dans la gamme
spectrale 6-16 pm. Dans un premier temps, nous présenterons les mécanismes de sélection
spectrale permettant d’obtenir un faisceau complémentaire monomode dans les OPO a
cavités imbriquées (NesCOPO). Nous exposerons ensuite les expériences réalisées dans le
cadre du projet DROSOFIL, dans lequel un NesCOPO en ZGP ou CdSe est pompé a
haute cadence par un laser a fibre émettant a 2051 nm. Nous comparerons les résultats
avec ceux obtenus dans le cadre du projet MUSTARD, comprenant un NesCOPO en OP-
GaAs pompé & basse cadence par un microlaser Tm?**:YAP & 1940 nm, pour valider les
qualités spectrales. Nous effectuerons enfin une premiere expérience de détection de gaz a

distance avec le faisceau complémentaire issu du NesCOPO en OP-GaAs, sur un ensemble

de raies d’absorption de I’ammoniac gazeux situées autour de 10,4 pm.
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Chapitre 2 - Oscillateurs paramétriques optiques doublement résonnant pour la détection
d’especes chimiques a distance

2.1 Sources cohérentes a spectre fin basées sur les cris-

taux non linéaires en bande 111

Comme nous I'avons mentionné lors de l'introduction, les OPO possedent de nombreux
avantages pour détecter des especes chimiques a distance dans ’atmosphére en permettant
d’identifier leurs raies d’absorption. Des lors se pose la question de 'optimisation des perfor-
mances des OPO pour des applications en spectroscopie | | et de 'analyse de leur contenu
spectral | |. Afin de détecter spécifiquement une espece chimique, il est préférable d’avoir
un faisceau fin spectralement, sinon plusieurs especes peuvent étre détectées simultanément, ce
qui pose des difficultés pour les discriminer. Ceci est naturellement le cas dans les OPO fonc-
tionnant en régime continu, mais ils ne sont pas adaptés a la détection a distance, en détection
directe ou résolue en distance, car ils délivrent une trop faible puissance créte. En revanche, les
OPO fonctionnant en régime nanoseconde émettent des puissances crétes élevées mais la com-
pétition de modes est faible dans ces OPO, et aléatoire d’un tir a I'autre, ce qui rend I’affinage

du spectre (et notamment ’émission monomode) beaucoup plus difficile & obtenir.

Des techniques basées sur I'ajout d’éléments optiques visant a affiner le spectre, tels que des
réseaux et/ou des étalons, ont déja permis d’obtenir un faisceau monomode en sortie d’OPO
dans le proche infrarouge. Des 1969, I’émission monomode a été démontrée dans un SRO muni
d’un cristal de LiNbOj grace a I’ajout d'un étalon Fabry-Perot intracavité | |. Elle a ensuite
été prouvée via l'utilisation d’un réseau de diffraction dans un OPO en KTP émettant jusqu’a
22 pm | ] et en PPLN émettant jusqu'a 3,8 pm | |. Plus récemment, 1’émission
monomode a également été obtenue a 2,5 pm dans un OPO en PPLN congu avec des réseaux

de Bragg volumiques | ).

Ces méthodes d’affinage de spectre ont également été appliquées a des OPO émettant dans
la gamme spectrale 6-16 pm, basés sur des cristaux de ZGP, CdSe ou OP-GaAs. L’une des
expériences marquantes a été réalisée avec un SRO en ZGP, dans lequel un réseau de diffraction
en configuration Littrow et un étalon en silicium sont insérés dans la cavité afin de réduire la
largeur spectrale du faisceau complémentaire, accordable entre 3,7 et 8 pm (ou 10,5 pm suivant
le résean) | ]. Cet OPO est pompé a basse cadence (15 ns, 10 Hz) & 2550 nm par un autre
OPO en LiNbOjg, lui-méme pompé a 1064 nm par un laser Nd:YAG Q-switché. La largeur

spectrale du complémentaire a été évaluée & 0,1 cm™

, correspondant a environ trois modes
longitudinaux. Ceci serait suffisant pour détecter des especes chimiques lourdes telles que des
gaz de combat dans I’atmospheére en bande IIT (8-12 pm), pour lesquelles il est estimé qu’une
largeur spectrale de 1-2 cm™ permettrait de les identifier spécifiquement. Cependant, I’émission
monomode n’a pu étre obtenue bien que les auteurs aient suggéré qu’elle aurait été possible

avec un étalon silicium de plus grande finesse.
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2.2 Principe de fonctionnement des OPO a cavités imbriquées

Plus récemment, un faisceau accordable entre 4 et 14 pm a été obtenu grace a un SRO en
OP-GaAs pompé autour de 3 pm a haute cadence (20 ns, 1-2 kHz), avec une largeur spectrale
comprise entre 2 et 6 cm™ | |. L’affinage du spectre a été effectué sur le signal résonnant,
également grace a un réseau de diffraction en configuration Littrow. Ceci a conduit a des
impulsions dont la largeur spectrale a été estimée & 2,2 cm™ & 6 pm, et 4,6 cm™ autour de 11,5
pm. Sans étre monomode, le faisceau complémentaire a donc une faible largeur spectrale, qui
reste toutefois un peu trop élevée pour une détection d’especes chimiques sélective en bande
I11.

En conclusion, il n’existe pas a ’heure actuelle ’OPO monomode longitudinal émettant di-
rectement un rayonnement complémentaire au-dela de 8 pm en régime nanoseconde. Ce chapitre
va présenter les expériences qui ont conduit a leur premiere mise en oeuvre avec des cristaux de
ZGP, CdSe et OP-GaAs. Pour ce faire, nous allons concevoir des OPO doublement résonnants a
cavités imbriquées (NesCOPO), qui ne nécessitent aucun élément optique supplémentaire pour
affiner le spectre. Nous allons expliquer dans la section suivante quels sont les mécanismes de
sélection spectrale leur permettant d’émettre un faisceau signal et complémentaire monomode

longitudinal.

2.2 Principe de fonctionnement des OPO a cavités im-
briquées

Les NesCOPO (Nested Cavities OPO) sont des OPO doublement résonnants dont la cavité
signal et complémentaire sont physiquement dissociées. LL'un des miroirs peut étre commun aux
deux cavités, tandis que le second est distinct, et réfléchit soit le signal soit le complémentaire.
Alinsi, nous obtenons deux cavités imbriquées I'une dans 'autre. La Figure 2.1 montre le schéma
du NesCOPO tel que nous l'utiliserons dans les expériences de ce chapitre. Un miroir doré placé
au fond de la cavité permet de réfléchir a la fois le signal et le complémentaire, et d’effectuer

un retour de pompe dans ’OPO pour diminuer le seuil d’oscillation.

M, M
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Figure 2.1 — Schéma de principe du NesCOPO.
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Pour comprendre le mécanisme de sélection spectrale dans le NesCOPO, il est utile d’intro-
duire le diagramme de Giordmaine et Miller | | qui permet de représenter la répartition
des doubles coincidences dans n’importe quel DRO. Dans ce diagramme, les modes résonnants
du signal et du complémentaire sont placés sur deux axes de direction opposée. Pour respecter
la conservation de I’énergie, 1'origine de I'axe des fréquences signal coincide avec la fin de ’axe
des fréquences complémentaire : & la dégénérescence, wy; = w, = 2. Pour que l'oscillation ait
lieu, un mode signal et un mode complémentaire liés par la conservation de ’énergie doivent
pouvoir se recouvrir dans la bande de gain du DRO définie par I'accord de phase. Lorsque le
recouvrement est parfait, nous parlerons de coincidence exacte, ce qui correspond a des modes
alignés verticalement sur la Figure 2.2. Dans les autres cas, ou un recouvrement est possible
mais non optimal, nous parlerons de coincidence partielle.

Plusieurs situations sont donc possibles. Dans le premier cas, il n’y a aucune double coinci-
dence dans la bande de gain : 'OPO ne peut donc pas osciller. Dans le second cas, un unique
couple de mode signal et complémentaire forme une coincidence exacte dans la bande de gain,
conduisant a une émission monomode, comme illustré dans la Figure 2.2. Enfin, dans le dernier
cas, plusieurs coincidences exactes sont présentes dans la bande de gain, entrainant une émission
multimode de I’OPO.

La finesse de la cavité joue un role déterminant sur le contenu spectral des DRO. Comme
cette finesse est finie, les fréquences qui oscillent dans la cavité peuvent étre légerement décalées
par rapport aux fréquences de résonance exactes du signal et du complémentaire. C’est parti-
culierement le cas durant le régime impulsionnel transitoire, ou le gain instantané est beaucoup
plus élevé que les pertes passives de la cavité. Le gain peut alors dépasser les pertes addition-
nelles induites par les interférences destructives quand la phase de 'onde signal et complémen-
taire apres un aller-retour differe légerement de 27. Ceci a deux conséquences importantes. D’un
point de vue théorique tout d’abord, il ne devrait y avoir qu'une seule coincidence exacte dans
la bande de gain si la finesse était infinie, car les modes signal et complémentaire seraient alors
des pics de Dirac dont le recouvrement serait parfait pour la coincidence exacte sélectionnée et
nul ailleurs a cause de la dispersion. En pratique, le coefficient de réflexion des miroirs ne vaut
jamais 1 et la finesse est donc finie. De ce fait, les modes ont une certaine largeur spectrale,
d’autant plus faible que la finesse est élevée, et plusieurs quasi-coincidences exactes peuvent étre
présentes dans la bande de gain. C’est pourquoi nous les assimilons a des coincidences exactes.

D’autre part, compte tenu de la valeur finie de la finesse, des coincidences partielles peuvent
également exister de part et d’autre d’une coincidence exacte comme le montre la Figure 2.3.
Elles peuvent osciller si le recouvrement entre le mode signal et le mode complémentaire qui
les composent est suffisant pour obtenir un gain supérieur aux pertes. L’OPO émet alors des
paquets de modes appelés clusters. En pratique, la valeur exacte du recouvrement minimal

permettant l'oscillation d’une coincidence partielle peut étre déterminée soit par un critere
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2.2 Principe de fonctionnement des OPO a cavités imbriquées

Bande de gain

Figure 2.2 — Représentation des doubles coincidences dans le diagramme de Giordmaine et Miller.

empirique | |, soit par une simulation numérique complete du DRO prenant en compte
les profils temporels et spatiaux exacts de chaque faisceau. Si le recouvrement est suffisant, le
spectre d’émission n’est pas monomode longitudinal et des clusters de modes sont émis par
I’OPO.

CLUSTER

/:rtielle Exacte Partielle\

ISLc

ISLs

Figure 2.3 — Coincidences partielles au voisinage d’une coincidence exacte. L’ensemble forme un
cluster de modes.

Dans la plupart des DRO, il est donc difficile d’obtenir une émission monomode car plusieurs
clusters coexistent au sein de la bande de gain, et les fluctuations de longueur optique des
cavités rendent difficile le controle du recouvrement entre les modes, induisant de nombreux
sauts de modes. Le NesCOPO permet de lever ces problemes grace a la dissociation des cavités
signal et complémentaire | |. Comme les cavités signal et complémentaire sont distinctes,
I'intervalle spectral libre de chaque onde est différent, et les modes signal et complémentaire
pourront donc étre bien espacés dans le domaine spectral. Le recouvrement spectral des modes
est alors controlé en ajustant la longueur physique relative des deux cavités. Faire varier la
longueur physique d’une des deux cavités en déplacant le miroir signal ou complémentaire
revient, dans le diagramme de Giordmaine et Miller, a faire glisser un peigne de modes par

rapport a 'autre. Cette analogie avec 'effet Vernier permet d’accorder la longueur d’onde
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d’émission de 'OPO en sélectionnant spécifiquement une coincidence exacte dans la bande de

gain. Il est alors utile d’introduire le parametre de dissociation des cavités | ], défini par :
AL  Ly— L. (2.1)
L Ly’ ‘

ou L. désigne ici la longueur optique des cavités signal et complémentaire. En négligeant
les effets de dispersion d’ordre 2, on montre que deux coincidences exactes sont séparées dans

le domaine spectral du signal par :

L.—L\ ' ¢
Ap,, = [ 22 —=c : 2.9
Vs, ( L. > gy oL (2:2)

oll ngs. désigne respectivement l'indice de groupe du signal et du complémentaire. Ainsi,
I’écart en fréquence entre deux coincidences exactes est simplement donné par le produit entre
I'inverse de la dissociation et l'intervalle spectral libre.

La relation 2.2 met en évidence le fait qu’une dissociation élevée tend a rapprocher les coin-
cidences exactes, au risque que plusieurs d’entre elles puissent osciller dans la bande de gain
ce qui conduit a une émission multimode. Inversement, une dissociation faible sépare grande-
ment les coincidences exactes les unes des autres, mais va augmenter le recouvrement entre les
modes des coincidences partielles. Ceci va favoriser 'oscillation des modes voisins a la coinci-
dence exacte et augmenter le nombre de modes présents dans un cluster, donnant également
lieu a une émission multimode. Remarquons qu’a dissociation fixée, augmenter la finesse de la
cavité en utilisant des miroirs davantage réfléchissants permet naturellement d’affiner la largeur
spectrale des modes et va donc réduire la probabilité d’obtenir des coincidences partielles. La
Figure 2.4 présente différentes situations possibles pour le contenu spectral de ’OPO suivant
la valeur de la dissociation.

Ainsi, pour avoir une émission monomode, la dissociation doit étre astucieusement choisie
afin de n’avoir qu’une seule coincidence exacte dans la bande de gain, tout en s’assurant que les
coincidences partielles du cluster ne puissent pas osciller. Le grand intérét du NesCOPO est de
pouvoir I'ajuster manuellement, en déplacant par exemple le miroir d’entrée de la Figure 2.1,
ce qui permet de se placer dans une configuration ou le spectre sera monomode.

Les premiers NesCOPO ont été développés a ’TONERA avec un simple passage de pompe
dans un cristal de PPLN pendant les theses de B. Scherrer | ] et I. Ribet | ]. Cette
premiére architecture a 4 miroirs a ensuite évolué : un miroir signal (Mjz) et un miroir complé-
mentaire (My) sont déposés respectivement sur la face avant et la face arriere du cristal | ]
[ |. Ceci permet de réduire les espaces d’air dans la cavité et donc les fluctuations associées
aux variations des chemins optiques des ondes résonnantes, tout en diminuant AL. Les miroirs

M; et My qui ferment respectivement la cavité signal et complémentaire sont quant a eux montés
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2.2 Principe de fonctionnement des OPO a cavités imbriquées

a) Bande de gain

— | ) 1~

S

b) Bande de gain
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c) Bande de gain
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Figure 2.4 — Effet de la dissociation sur le spectre d’émission d’'un NesCOPO. a) Dissociation élevée,
plusieurs coincidences exactes coexistent dans la bande de gain : spectre multimode.
b) Dissociation faible, un cluster de modes comprenant plusieurs coincidences partielles
est émis : spectre multimode. ¢) Dissociation intermédiaire, la bande de gain ne contient
qu’une seule coincidence exacte : spectre monomode longitudinal.
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sur des transducteurs piézoélectriques (PZT). Changer la tension appliquée aux transducteurs
fait varier la longueur relative des cavités signal et complémentaire et permet donc d’ajuster la
dissociation. Cette premiere génération d’OPO a permis de mettre en évidence l'intéret de la
dissociation des cavités pour avoir un spectre monomode longitudinal en régime nanoseconde.

Par la suite, I'architecture des NesCOPO en PPLN a encore évolué afin d’implémenter un
double passage de la pompe dans la cavité conduisant a une baisse du seuil d’oscillation. Comme
mentionné au chapitre 1, il faut alors tenir compte de la phase relative des trois ondes au retour
pour optimiser les perfomances de 'OPO. Le retour de pompe réduit également l'influence
des Fabry-Perot parasites sur le spectre | ] ]. La technique développée pour ces
NesCOPO de seconde génération consiste a ajouter un nouveau miroir M5 en dehors de la cavité,
permettant de renvoyer la pompe dans le cristal | |. Par ailleurs, en ajustant finement la
position de ce miroir a I'aide d’une cale piézoélectrique, la phase relative entre les trois ondes
est maintenue de maniere a conduire a un transfert d’énergie de I’onde de pompe vers les ondes
signal et complémentaire au retour. L’utilisation d’un miroir doré ou d’un miroir diélectrique
large bande est importante pour que le maintien de la phase relative soit achromatique. De
plus, ce NesCOPO a été automatisé et utilisé pour des mesures de spectrométrie d’absorption
en cellule de différents gaz | |. I a également ouvert la voie & un pompage par microlaser,
et donc vers la conception d’instruments compacts pour la détection de gaz avec un seuil de
quelques pJ.

Enfin, une derniere génération de NesCOPO a vu le jour afin de réaliser des systemes
encore plus compacts. Ces NesCOPO sont basés sur une architecture innovante permettant
un controle de la phase relative sur toute la bande de gain | ] ], en taillant I'une
des faces du cristal de maniere prismatique. Cette configuration integre directement dans la
cavité le retour de pompe et le controle de la phase relative des ondes au retour, en utilisant
seulement trois miroirs comme ce qui est présenté en Figure 2.1. Comme le miroir de fond est
désormais commun aux deux cavités, son déplacement fait glisser simultanément les peignes de
modes signal et complémentaire : un tres léger déplacement modifie donc la coincidence exacte
sélectionnée dans la bande de gain.

Ces travaux ont été poursuivis en utilisant un NesCOPO PPLN de derniere génération
comme oscillateur maitre, permettant ainsi d’émettre un rayonnement accordable et mono-
mode longitudinal dans un systeme MOPA | | intégré dans un LIDAR. Contrairement
aux cristaux de PPLN utilisés auparavant en Type 0, le PPLN de ce NesCOPO est congu en
Type II afin de réduire la bande de gain et conserver une oscillation monomode pres de la
dégénérescence. La source MOPA peut directement effectuer la détection de plusieurs especes
autour de 2 pm, telles que le dioxyde de carbone (COs), le méthane (CHy) et l'eau (H,O)

[ ]

Des expérience similaires ont été effectuées en parallele pour détecter le méthane en bande
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2.3 Réalisation expérimentale d’'un NesCOPO en ZGP/CdSe pompé par un laser a fibre
monofréquence

II. Une source MOPA accordable entre 3,3 et 3,5 pm, basée sur un NesCOPO PPLN pompé par
un laser a fibre en régime microseconde a 1064 nm avec un taux de répétition compris en 40 et
100 kHz, a été réalisée pour détecter du méthane atmosphérique par détection photoacoustique
en cellule | ]. Une source similaire plus compacte via le pompage du NesCOPO PPLN par
un microlaser a également été montée pour réaliser un systeme LIDAR accordable entre 3,3
et 3,7 ym. Ce LIDAR a permis de mesurer la concentration du méthane et de I'eau présents
dans l'atmosphere, en configuration IP-DIAL, sur une distance de 30 metres | ]. Ces
expériences montrent que le NesCOPO peut étre la brique de base d’une source cohérente
robuste permettant de détecter des gaz a effets de serre dans ’atmosphere en bande II. Ces
concept pourraient étre facilement appliqués au domaine visible ou proche infrarouge (pompage
a 532 nm) pour des applications de spectroscopie telles que le photodétachement.

Dans le cadre de cette these, nous proposons plutot de les étendre a la gamme spectrale 6-16
pm qui inclut la bande IIT (8-12 pm), en mettant en place des NesCOPO a base de ZGP, CdSe
puis OP-GaAs. Le manque de maturité technologique dans cette gamme spectrale et la rareté
de ces cristaux d’un point de vue commercial rend cette entreprise particulierement difficile.
Ces NesCOPO seront pompés autour de 2 pm pour plusieurs raisons. Tout d’abord, comme
nous l'avons expliqué au chapitre 1, les cristaux que nous utilisons sont transparents a 2 pm
et ne présentent pas d’inconvénients majeurs a cette longueur d’onde (absorption résiduelle
faible, pas d’absorption & deux photons, accord de phase par biréfringence possible). De plus,
en terme d’énergie, le défaut quantique sur 'onde complémentaire sera plus favorable qu’avec
un pompage & 1 pm ou 1,5 pm (qui néeessiterait 'emploi d’autres cristaux). Enfin, les lasers
de pompe (a cristaux massifs ou a fibre) dopés thulium et/ou holmium qui émettent & 2 pm
possedent une grande efficacité et une grande maturité technologique. En revanche, de tels
lasers monofréquences sont rares. De ce fait, des lasers de pompe monofréquences a 2 pm ont
été développés spécialement pour les expériences que nous allons présenter, qui s’inscrivent dans
le cadre de deux projets : le projet DROSOFIL et le projet MUSTARD.

2.3 Réalisation expérimentale d’'un NesCOPO en ZGP /CdSe

pompé par un laser a fibre monofréquence

Le projet DROSOFIL a pour objet le développement de sources laser innovantes dans les
bandes spectrales infrarouges 3-4 um et 6-12 um, critiques pour les applications de détection et
d’analyse de gaz. Les travaux présentés dans cette section sont focalisés sur la gamme spectrale
6-12 pm, via le développement d’'un NesCOPO en ZGP ou CdSe émettant en bande III, et
pompé par un laser a fibre monofréquence a 2051 nm. Cette approche permet de concilier la

souplesse temporelle des lasers a fibre et la tres large accordabilité spectrale des OPO pour
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obtenir des performances uniques. L’expérience en elle-méme représente un défi scientifique et

technologique situé au dela de I’état de I'art en laboratoire.

2.3.1 Présentation du laser de pompe

Le laser de pompe du NesCOPO est un laser a fibre silice dopée Thulium, développée par
I’équipe Sources Lasers et Systemes (SLS) du Département d’Optique Théorique et Appliquée
(DOTA) de P'ONERA dans le cadre de la thése d’Erik Lucas en partenariat avec Keopsys
[Lucld]. 11 s’agit d’'une architecture MOPA comprenant un oscillateur maitre et trois étages
d’amplification. Cette architecture permet une grande souplesse d’utilisation. Par exemple, le
choix de la longueur d’onde dépend de 'oscillateur maitre, de la durée d’impulsion, des capaci-
tés du modulateur acousto-optique et du nombre d’étages d’amplifications. L’oscillateur maitre
est une diode laser continue a 2051 nm monofréquence. Il est injecté dans un amplificateur
fibré continu avant d’étre découpé temporellement par le modulateur acousto-optique, qui met
ainsi en forme les impulsions. Ces impulsions sont ensuite amplifiées dans un second amplifi-
cateur fibré, puis un troisieme permettant d’atteindre une puissance conséquente en sortie. Les

différents éléments qui constituent le laser de pompe sont présentés en Figure 2.5.
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Figure 2.5 — Présentation des différents éléments constituant le laser de pompe du NesCOPO en
ZGP /CdSe.

L’une des caractéristiques fondamentales de ce laser est qu’il délivre des impulsions mo-
nofréquences, ce qui est essentiel pour espérer obtenir un faisceau complémentaire monomode
longitudinal dans le NesCOPO. Le faisceau émis en sortie de téte optique est quasiment limité
par la diffraction (M? < 1,2), linéairement polarisé et son profil spatial est monomode trans-
verse TEMgq. Le laser peut émettre des impulsions d'une durée de 100 a 500 ns, a une cadence
comprise entre 20 et 50 kHz, dont la puissance créte peut atteindre jusqu’a 1 kW. Au dela, I'ef-

fet Brillouin vient limiter les performances du laser. Ceci permet de pomper le NesCOPO avec
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une puissance moyenne de plusieurs watts, et donc d’obtenir une puissance moyenne élevée sur
le faisceau complémentaire. La durée d’impulsion et la cadence sont ensuite choisies suivant un
compromis pour maximiser la puissance moyenne de pompe sans avoir d’effet Brillouin. Nous
imposons pour cela une durée de 270 ns a la cadence de 20 kHz, ce qui permet d’obtenir des
impulsions de 1 kW créte avec la puissance moyenne la plus grande possible, qui est alors de
54 W.

2.3.2 Dimensionnement du NesCOPO

Nous concevons une cavité identique quel que soit le cristal utilisé dans le NesCOPO, suivant
le schéma de la Figure 2.1. Les caractéristiques des différents miroirs sont répertoriées dans le
Tableau 2.1

Table 2.1 — Caractéristiques des miroirs du NesCOPO en ZGP/CdSe.

Miroir M, M, Mj
Rayon de courbure (mm) 20 +o0 50
Transmission & 2051 nm ~60% [ >9%%| 0%
Réflexion entre 2,4 et 2,7 um (signal) <4% | >95 % | >98%
Réflexion entre 8 et 11 pm (complémentaire) | >80 % | <3 % | > 98 %

Le miroir d’entrée noté M; est un miroir en ZnSe qui ferme la cavité complémentaire et fait
office de coupleur. En revanche, il ne transmet que 60 % de la pompe & 2051 nm car il avait
été spécifié a la base pour une autre longueur d’onde de pompe. Ceci n’aura pas d’incidence en
terme de puissance de pompe disponible car nous aurons largement assez pour pomper ’OPO.
Ceci aura toutefois tendance a créer un Fabry-Perot parasite non négligeable comme nous allons
le voir par la suite. Le miroir My est un miroir plan en ZnSe, inséré apres My, et qui constitue
le premier miroir de la cavité signal. La face réfléchissante de ce miroir sera placée vers M;. De
ce fait, le substrat en ZnSe sera traversé a la fois par 'onde signal et 'onde complémentaire.
Cette astuce permettra de mieux controler la dissociation entre les deux cavités du NesCOPO et
notamment de ne pas trop rallonger le chemin optique du complémentaire par rapport a celui du
signal. Le cristal de ZGP ou CdSe est placé apres My . Enfin, le miroir de fond M3 est un miroir
doré qui réfléchit toutes les ondes dans la cavité. Nous laissons entre 1 et 2 mm d’air entre le
cristal et les miroirs afin de pouvoir tourner le cristal sur une plage angulaire suffisante et ainsi
démontrer la plus grande accordabilité possible. Pour cette premiere expérience, aucun élément
ne permet de controler la phase relative au retour (telle qu'une lame de phase prismatique).

En effet, nous nous sommes d’abord concentrés sur le fait de pouvoir faire osciller ’OPO avec
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un faisceau monomode longitudinal (ce qui constituerait une grande premiere au-dela de 8 pm
en régime nanoseconde) avant d’ajouter d’éventuelles améliorations. Les miroirs M; et M3 sont
montés sur des cales piézoélectriques ayant un déplacement maximal de 10 pm. En changeant
la tension appliquée sur ces cales, nous pouvons choisir la coincidence exacte sur laquelle ’OPO
oscille. La dissociation est réglée a 1’aide de platine micrométriques et peut donc étre ajustée
finement afin d’obtenir 1'oscillation monomode longitudinale recherchée. La Figure 2.6 présente
une photo du NesCOPO ou sont visibles les différents pieces optomécaniques qui composent la

cavité.

Figure 2.6 — Photo de la cavité NesCOPO sans cristal.

Les calculs de zones de stabilité montrent que les cavités signal et complémentaire sont
stables pour les deux cristaux. Les espaces d’air de la cavité signal permettant de conserver une
cavité stable sont de 6 mm pour la cavité avec CdSe et de 8 mm avec ZGP : nous aurons donc
plusieurs millimetres de marge lorsque nous placerons les cristaux dans la cavité, qui devrait
dans tous les cas rester stable. Avec un espacement de 1-2 mm d’air entre le cristal et les miroirs,
nous calculons un rayon au waist du signal wgs = 90 — 100 pm avec ZGP et wys &~ 130 pm avec
CdSe. De méme, le rayon au waist du faisceau complémentaire vaut wg. = 135 — 145 pm avec
ZGP et wo. =~ 160 pm avec CdSe.

2.3.3 Mise en forme du faisceau de pompe

Pour pomper efficacement le NesCOPO, il est nécessaire de mettre en forme le faisceau
de pompe issu du laser a fibre. Tout d’abord, un isolateur est placé des la sortie du laser en
plus de celui placé dans la téte optique. Ceci permettra d’éviter les retours de pompe, qui ont
nécessairement lieu lorsque le NesCOPO est monté car le miroir doré de fond de cavité réfléchit

presque toute la pompe. Une lame demi-onde permet de controler la polarisation de la pompe.
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L’accord de phase dans ZGP et CdSe se fait en Type II selon la configuration suivante : Pompe
(o) — Signal (e) + Complémentaire (o). La lame demi-onde est donc réglée afin d’avoir une
polarisation de pompe ordinaire, que nous choisissons de mettre dans la direction horizontale.
Enfin, une lentille en CaFy traitée anti-reflet autour de 2 pm permet de focaliser la pompe avec

le waist souhaité suivant sa position et sa focale.

En imposant ’égalité des zones de Rayleigh de la pompe et du signal dans la cavité pour
avoir un excellent recouvrement spatial sur toute la longueur du cristal, nous déterminons le
rayon au waist de la pompe ( & 1/e?) optimal dans le NesCOPO. 1l est de 86 pm avec ZGP et
de 113 pm avec CdSe. Pour étre certain de passer le seuil avec CdSe, nous allons chercher a
obtenir un waist de pompe image w, ~ 80 pm. Dans ZGP, le décalage transverse des faisceaux
du au walk-off sera d’environ un demi rayon de faisceau apres propagation dans le cristal, ce
qui reste raisonnable. Compte tenu des contraintes de place sur la table optique, nous utilisons
une lentille de focale f” = 100 mm pour focaliser la pompe. Le waist objet wp, = 185 pm est
situé dans le premier isolateur, 52 mm avant la sortie du laser. Les formules de conjugaison et
de grandissement de I'optique gaussienne permettent de placer la lentille de fagon adéquate sur

le trajet du faisceau :

2o = ff + 2nh, (2.3)
z 2
_ = - 2.4
ZR 2p (2:4)

A partir de ces relations, nous cherchons la position théorique de la lentille nous permettant
d’obtenir un rayon image wp, ~ 80 pm. D’apres les calculs, ce waist sera situé une quinzaine

de centimetres apres la lentille, ce qui laisse suffisamment d’espace pour placer le NesCOPO.

Comme un léger changement des parametres peut rapidement modifier la taille et la position
du waist image, il est indispensable de mesurer la caustique de focalisation de la pompe une fois
la lentille placée. Cette mesure a été effectuée par la méthode du couteau, dont la procédure
est décrite dans la norme ISO 11146. La Figure 2.7 montre que le meilleur fit avec les points
expérimentaux est obtenu avec un rayon au waist de 90 pm. Un profil spatial enregistré a la
caméra pyroélectrique Pyrocam IIT une vingtaine de centimetres apres le waist montre que le

faisceau est bien TEMqy.

Enfin, nous avons également mesuré la stabilité en longueur d’onde de la pompe. Le résultat
est présenté lui aussi en Figure 2.7 et nous voyons que la longueur d’onde du laser ne dérive que
de 10-15 pm sur presque 6 heures de fonctionnement. La diminution observée lors de la premiere
heure est attribuée au temps de chauffe du laser, et nous pouvons observer qu’au bout d’une

heure, la longueur d’onde de pompe ne change plus que de 3 ou 4 pm, soit 100 MHz d’écart
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RMS par rapport a la fréquence centrale : le laser a fibre émet donc un faisceau extrémement

bien stabilisé.
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Figure 2.7 — a) Caustique de la pompe mesurée pres du waist. b) Mesure de la stabilité en longueur
d’onde du laser de pompe sur plusieurs heures.

2.3.4 Calculs de seuil

Avant de monter le NesCOPO, il est utile d’avoir un ordre de grandeur du seuil d’oscillation
avec ZGP et CdSe. Pour cela, nous utilisons un code de calcul développé a I’Onera sous Matlab,
qui simule l'oscillation dans n’importe quel type d’OPO doublement résonnant a partir de la
résolution numérique des équations du chapitre 1, en se basant sur le calcul des pertes par
diffraction par la méthode de Fox et Lie et les transformées de Hankel pour la discrétisation
2D. Les parametres utilisés pour les simulations sont reportés dans le Tableau 2.2. Le miroir de
fond pour le signal et le complémentaire est assimilé & un miroir équivalent qui prend en compte
toutes les pertes subies par I’onde correspondante sur un aller-retour de cavité. Les coefficients
de réflexion des miroirs et les pertes (liées aux traitements anti-reflets et a ’absorption résiduelle
dans le cristal) sont déterminées & partir des courbes des traitements diélectriques données par
les fournisseurs et des mesures de transmission réalisées au FTIR.

Le coefficient effectif deg a été calculé aux longueurs d’onde choisies grace au logiciel SNLO,
intégrant la dépendance en fréquence du coefficient non linéaire via la regle de Miller. Les
seuils calculés sont relativement bas : 20 uJ avec ZGP (0,16 J/cm?) et 45 pJ avec CdSe (0,35
J/cm?). Tls supposent une phase relative idéale au retour et pourront étre deux fois plus élevés
en pratique. Avec ZGP, la marge vis a vis du seuil de dommage & 2 pm compris entre 1 et 2
J/cm? est confortable. En revanche, cette marge est beaucoup plus réduite avec CdSe dont le

seuil de dommage est estimé & 1 J/cm? & 2 pm. Comme la pompe peut délivrer jusqu’a 270
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Table 2.2 — Parametres utilisés dans le code Matlab pour estimer le seuil d’oscillation du NesCOPO
en ZGP et en CdSe.

Cristal ZGP CdSe
Ap (nm) 2051 2051
s (nm) 2724 | 2674
Ae (nm) 8300 8800
der (pm/V) 74,2 19,2
a, (m™) 0,048 | 0,02
as (m™) 0,003 0,02
a. (m) 0,06 | 0,02
Durée pompe (ns) 270 270
Waist pompe (pm) 90 90
Longueur cristal (mm) 5 15
Température cristal (°C) 25 25
Réflectivité M3 pompe 0,97 0,97
Phase relative au retour -3 -5
M; : distance au cristal (mm) 2 2
M; : rayon de courbure (mm) 20 20
M; : réflectivité complémentaire | 0,81 0,85
M, : distance au cristal (mm) 1.4 1,4
Ms : rayon de courbure (mm) | 100000 | 100000
M, : réflectivité signal 0,95 0,96
Mj; : distance au cristal (mm) 1,5 1,5
Mj : rayon de courbure (mm) 50 50
Mj : réflectivité signal 0,83 0,72
Ms : réflectivité complémentaire | 0,79 0,94
Seuil (1J) 20 45
Seuil (J/cm?) 0,16 0,35
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nJ avec une durée de pompe de 270 ns, le seuil d’oscillation pourra étre atteint sans difficulté,
et ce malgré la transmission de M; qui n’est que de 60 % a la pompe. Nous allons maintenant

présenter les résultats de caractérisation du NesCOPO.

2.3.5 Caractérisation du NesCOPO

Le schéma du montage du NesCOPO est donné en Figure 2.9. Avant de commencer ’aligne-
ment, une lame dichroique qui permet d’extraire le complémentaire, hautement réfléchissante
entre 8 et 11 pm, est placée juste apres la lentille de focalisation de la pompe. Pour I'alignement
effectué par autocollimation, nous disposons d'un laser Hélium-Néon que nous superposons au
faisceau de pompe en passant a travers deux diaphragmes. La pompe est centrée et placée en
autocollimation sur le miroir intermédiaire My, car celui-ci n’a aucun réglage. Nous alignons
ensuite le miroir d’entrée My, puis le cristal en autocollimation sur I’Hélium-Néon. Comme ZGP
et CdSe ne sont pas transparents dans le visible, 'autocollimation est effectuée sur la face d’en-
trée du cristal, qui est monté sur une platine possédant de multiples translations et rotations.
Enfin, nous translatons provisoirement le cristal en dehors du faisceau afin de régler le miroir
doré M3 qui doit réfléchir I'Hélium-Néon sur lui-méme. Cette étape suppose implicitement que
le parallélisme des faces du cristal est excellent.

Nous avons tres rapidement abandonné CdSe au profit de ZGP. En effet, des que I'oscillation
est observée, elle disparait presque aussitot, et une piqure est nettement visible sur le miroir
doré Mjs. Ainsi, le seuil d’oscillation expérimental de CdSe semble coincider avec le seuil de
dommage du miroir doré lorsque I’'OPO fonctionne et que les trois ondes sont présentes dans la
cavité. Nous avons ainsi mesuré un seuil d’oscillation autour de 70 pJ, soit 1,6 fois ce qui était
prévu par la théorie, correspondant a une fluence de 0,55 J/cm? sur le traitement doré de Ms.
Remarquons que d’apres les simulations, le waist du faisceau complémentaire est quasiment
situé sur ce miroir, ce qui accentue le risque de provoquer un dommage optique a sa surface.
Pour tester la robustesse des traitements dorés, nous avons mesuré le seuil de dommage a 2051
nm sur un miroir doré plan sans insérer de cristal de la cavité. Le miroir présente une légere
piqtire au bout de 5 minutes pour une fluence de 0,8 J/cm? mais aucun dommage n’est observé
pour une fluence de 0,65 J/cm?.Ceci confirme bien que le fait d’avoir trois ondes dans la cavité
accélere 'endommagement du miroir de fond, et probablement des autres composants.

Concernant le NesCOPO en ZGP, un seuil de 20 pJ a été mesuré a 8 pm et 8,3 pm, ce
qui correspond a une puissance créte de 75 W. Ce résultat est en parfait accord avec le seuil
estimé par les simulations. En pompant 2,8 fois au dessus du seuil avec une énergie de 56 pJ,
nous mesurons un dépeuplement de 43 % a 8 pm au centre du faisceau, comme le montrent les
profils temporels de la Figure 2.10 ou le dépeuplement de la pompe est fortement marqué. Le

profil spatial du complémentaire est également répresenté et montre que le faisceau a 8 pm est
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Figure 2.8 — Rayons au waist des faisceaux pompe, signal et complémentaire dans le NesCOPO,
calculées a partir des données du Tableau 2.1. a) NesCOPO muni du cristal de ZGP de
5 mm. b) NesCOPO muni du cristal de CdSe de 15 mm.
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Figure 2.9 — Schéma du montage du NesCOPO en ZGP.

proche d’étre TEMy, comme attendu.

La longueur d’onde du complémentaire a été accordée entre 7,8 pm et 8,6 pm. Il était possible
d’accéder a des longueurs d’onde plus basses mais non situées en bande III. En revanche, au-
dela de 8,6 um, la transmission des traitements anti-reflets du ZGP est trop faible pour espérer
faire fonctionner ’'OPO.

Les mesures de puissance sont compliquées a mettre en oeuvre car ’émission de ’OPO est
tres instable : le simple fait de toucher a la monture d’un miroir fait perdre 'oscillation.Ceci est
du a la combinaison de deux effets. Tout d’abord, de nombreux interférometres de Fabry-Perot
relatifs a la pompe sont présents dans la cavité, notamment a cause du miroir M; qui en réfléchit
40 %, car son traitement a été spécifié pour une longueur d’onde de pompe différente. Un premier
Fabry-Perot peut étre mis en évidence en démontant ’OPO et en regardant simplement la
transmission de la pompe apres M; et My a l'oscilloscope en balayant la position de M;. La
Figure 2.11 montre une modulation de signal sinusoidale de 20 % sur la transmission de pompe
mesurée. Une fois ’OPO remonté, nous nous placons a une puissance inférieure au seuil, et nous
mesurons a nouveau la transmission de la pompe sur un aller retour de cavité en placant le
détecteur sur une fuite de pompe au retour. Comme illustré sur la Figure 2.11, la transmission
est maintenant ponctuée de nombreux trous, bien qu'une structure périodique se dégage : la
modulation de transmission atteint 40 %.

Cependant, une fois qu’une coincidence exacte entre un mode signal et un mode complémen-

taire est sélectionnée et que celle-ci est compatible avec un minimum de pertes du Fabry-Perot,
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Figure 2.10 — Profils temporels de la pompe et du complémentaire collectés par un détecteur
HgCdZnTe (VIGO) de temps de réponse 1 ns. Le profil spatial du complémentaire
a 8 nm observé avec une caméra Pyrocam III est également représenté et montre un
faisceau globalement TEMy.
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Figure 2.11 — Transmission de la pompe mesurée avec le détecteur VIGO et observée a 1’oscilloscope.
a) Transmission mesurée apreés My et My : une modulation de 20 % d’allure sinusoidale
est visible. b) Transmission mesurée apres un aller retour de cavité : de nombreux trous
de transmission sont présents et la modulation atteint 40 %.
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le rayonnement émis par ’OPO n’est pas stable pour autant. Ceci est lié a I’absorption résiduelle
de la pompe a 2051 nm dans le ZGP, et dans une moindre mesure a ’absorption du complémen-
taire au-dela de 8 pm ou I’absorption multiphonons commence légerement a apparaitre. Ceci
entraine continuellement une légere augmentation de la température dans le cristal malgré sa
bonne conductivité thermique. Cette perturbation thermique peut étre mise en évidence facile-
ment en observant le faisceau complémentaire sur la caméra pyroélectrique. Lorsque 'oscillation
est stabilisée sur une coincidence exacte, ce faisceau s’atténue progressivement jusqu’a dispa-
raitre en ’espace de 20-30 secondes. Si nous décidons de couper le faisceau de pompe pendant
une minute, le cristal revient a sa température initiale. Lorsque nous le rallumons, le faisceau
complémentaire revient instantanément sur la caméra, et finit par disparaitre a nouveau. Ceci
est di au fait que I’échauffement du cristal modifie les indices de réfraction des trois ondes et
la longueur physique du cristal par dilatation thermique, ce qui entraine une modification de la
longueur optique des cavités signal et complémentaire, et donc un léger glissement des peignes
de modes. Cet effet, couplé au Fabry-Perot parasite a la pompe dont la longueur optique est
aussi affectée par I’échauffement du cristal, provoque alors une modulation erratique des pertes
de la cavité, ce qui condamne généralement 1’oscillation.

Il existe malgré tout des positions particulieres des miroirs pour lesquelles ’'OPO émet un
rayonnement stable pendant plusieurs minutes. En présence des effets thermiques, le Fabry-
Perot a la longueur d’onde de la pompe est légerement modifié. Ainsi, sa transmission peut
devenir plus faible, ce qui diminue la puissance de pompe absorbée dans le cristal, dont I’échauf-
fement est moindre en retour. La transmission du Fabry-Perot a cette longueur d’onde va donc
augmenter a nouveau car sa longueur optique va redevenir plus proche de ce qu’elle était ini-
tialement, et ainsi de suite jusqu’a obtenir un équilibre thermique régulé par la transmission du
Fabry-Perot.

Pour arriver a cette situation, il est nécessaire de jouer progressivement sur les cales pié-
zoélectriques des miroirs afin de garder un rayonnement complémentaire stable le temps que
I’équilibre thermique s’établisse dans le ZGP. Une mesure de puissance peut alors étre effectuée
avec un puissancemetre, placé apres le filtre LP 7800 dont la transmission vaut 90 % sur la plage
8-12 pm. Le défaut quantique a 8 pm vaut :\\—p = 25,6 %. En pompant avec 56 pJ (apres avoir
soustrait les pertes par réflexion sur M;) et avec une déplétion de 43 %, nous pouvons donc
extraire une énergie maximum de 6,2 pJ sur le complémentaire en sortie d’OPO. Sur la durée,
la puissance moyenne mesurée a 8 pm sur un faisceau stable est de 60 mW, soit une énergie de
3 nJ. Comme la lame dichroique transmet 95 % du rayonnement complémentaire, et compte
tenu de la transmission du filtre LP 7800, ceci fait 70 mW moyen en sortie d’OPO soit 3,5 nJ.
Lors de quelques mesures, une puissance maximale de 100 mW a été obtenue pendant quelques
minutes sur le puissancemetre. Ceci correspond a une puissance moyenne de 117 mW a 8 pm

en sortie d’OPQO, et donc une énergie de 5,8 nJ, proche des 6,2 1J calculés. Ainsi, il est possible
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d’optimiser par chance le fonctionnement de I’OPO, mais les fortes instabilités auxquelles il est

sujet rendent impossibles cette optimisation sur le long terme.

2.3.6 Analyse du spectre du NesCOPO en ZGP

Pour terminer les expériences avec ce NesCOPO, nous avons tenté d’analyser son spectre
en se placant sur un point de fonctionnement ou le rayonnement émis est stable. Nous utili-
sons pour cela un spectro-lambdametre High Finesse IR 3, permettant de mesurer la longueur
d’onde du complémentaire entre 7 et 11 pm. Cet appareil est muni de deux interférometres de
Fizeau dont les intervalles spectraux libres valent respectivement 8 GHz et 80 GHz, suivis d’un
réseau de diffraction. En observant les figures d’interférence et 1’évolution de la fréquence du
complémentaire en fonction du temps, il est possible de savoir si son spectre est monomode ou
non. Comme l'intervalle spectral libre de la cavité est d’environ 6,3 GHz, il sera possible de
résoudre les éventuelles coincidences partielles.

Dans un premier temps, nous testons ce lambdametre avec un laser a cascade quantique
émettant un faisceau continu et monomode entre 7660 et 8440 nm. Nous fixons sa longueur
d’onde autour de 8 pm (1250 cm™) et nous I'injectons dans la fibre fournie avec I'appareil.
Nous voyons que la fréquence ne change pas au cours du temps et que les interférences sont
composées de pics uniques régulierement espacés, ce qui confirme le fait que I’émission est bien
monomode. Nous avons également vérifié que sur la plage d’accordabilité du laser a cascade
quantique, similaire a celle du NesCOPO en ZGP, I'appareil est sensible a partir d'une puissance
moyenne d’au moins 360 pW continu. Nous avons donc suffisamment de puissance moyenne sur
notre faisceau complémentaire.

Nous injectons ensuite le faisceau complémentaire dans la fibre reliée au lambdametre apres
avoir trouvé un point de fonctionnement stable. Nous réglons au préalable le tirage de M; pour
nous placer dans une zone ot la dissociation permet d’avoir une émission monomode. Cette zone
a été déterminée par des simulations numériques reprenant les travaux de la these d’Isabelle
Ribet | |; elle correspond a un espacement entre M; et My qui vaut AL = 0,5 — 0,65 mm.
Comme le diametre du miroir est de 6,35 mm et son rayon de courbure est de 20 mm, la distance
sur 'axe de propagation entre le sommet et le bord du miroir vaut 0,52 mm : il est essentiel
d’en tenir compte lors du réglage de la dissociation. Avec les valeurs calculées théoriquement,
M; doit quasiment étre collé a Ms.

L’analyse du spectre montre que 1’émission peut étre monomode et stable pendant plusieurs
minutes : un exemple est donné en Figure 2.12 a 8276 nm. Nous observons alors des interféro-
grammes bien contrastés et une série de pics uniques régulierement espacés apres avoir vérifié
qu’aucun saut de fréquences n’était visible. Comme aucun élément ne permet de controler la

phase relative des ondes au retour et que le miroir doré introduit un déphasage de 7, nous nous
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attendons a avoir une bande de gain a deux lobes au retour (les anti-reflets du cristal modifient
peu la phase relative), comme nous I’avons mentionné dans la sous-section 1.2.4. Ceci n’empéche
pas d’avoir une seule coincidence exacte dans la bande de gain, et nous sommes probablement

aidés en ce sens par la présence de Fabry-Perot supplémentaires aux longueurs d’onde signal et

complémentaire.
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Figure 2.12 — a) Emission monomode & 8276 nm observée apres le réseau. b) Interférogrammes
correspondant a ’oscillation monomode donnés par les interférometres de Fizeau du
lambdametre. L’échelle verticale correspond a un nombre de coups.

Cependant, 1’émission finit toujours par dériver sur un comportement multimode, ce qui
est observé a chaque fois que 'analyse du spectre a été effectuée et mis en évidence par une
dégradation progressive et irréversible de la stabilité de la longueur d’onde du faisceau complé-
mentaire comme le montre la Figure 2.13. Ceci s’accompagne d’une dégradation progressive du
spectre du ’OPO. Dans un premier temps, des sauts de modes entre deux coincidences par-
tielles apparaissent au bout de quelques minutes. Comme ils correspondent & des variations de
longueur d’onde tres faibles, il est préférable d’observer 1’évolution de la fréquence du faisceau
complémentaire en fonction du temps pour les déceler. Ces sauts de modes sont illustrés sur la
Figure 2.13. Pour un faisceau complémentaire a 8300 nm, la fréquence est v. =36,144 THz. A
partir de cette fréquence initiale, de nombreux sauts de fréquences (donc de longueurs d’onde)
d’environ 6,3 GHz sont visibles, ce qui correspond a l'intervalle spectral libre moyen des deux
cavités. Ces sauts de fréquences sont donc des sauts de modes entre deux coincidences partielles.

Au bout d’un temps plus long, les variations de longueur d’onde atteignent plusieurs nano-
metres et sont facilement repérables : il s’agit alors de sauts de modes entre des coincidences
exactes, qui deviennent de plus en plus prononcés. Cette dégradation progressive du spectre
est illustrée sur la Figure 2.14, ou nous voyons progressivement apparaitre deux puis trois pics

largement séparés apres le réseau. A ce stade, les interférogrammes sont quasiment brouillés
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Figure 2.13 — a) Mesure de la longueur d’onde du faisceau complémentaire en fonction du temps
avec le lambdametre High Finesse IR 3. b) Mise en évidence de sauts de modes entre
deux coincidences partielles en mesurant la fréquence du faisceau complémentaire dans
une zone ou les variations de longueur d’onde sont tres faibles.

et le lambdametre ne peut plus évaluer la longueur d’onde d’émission de ’OPO car plusieurs

longueurs d’onde distinctes sont émises en méme temps.

Une question importante se pose alors : si la dissociation est fixée, pourquoi 'OPO peut-
il émettre une seule coincidence exacte dans un premier temps, puis plusieurs coincidences
exactes largement espacées dans le spectre au bout d'un certain temps? Les fluctuations de
chemin optique liées a ’échauffement du cristal sont trop faibles pour changer drastiquement
la dissociation, et faire rentrer de nouvelles coincidences exactes sous la bande de gain. La
formule 2.2 permet de calculer directement 1’écart en fréquences entre deux coincidences exactes
situées dans deux clusters de modes distincts. Pour I'onde complémentaire, 1’écart théorique
vaut Av, = 621 GHz. Or, I'écart mesuré est au maximum Ay, = 203 GHz et ne correspond

jamais a la valeur prédite théoriquement.

La dégradation du spectre d’émission de ’OPO est en fait liée a un changement progressif du
profil spatial des faisceaux dans la cavité. Pour le confirmer, nous avons observé simultanément
le spectre du faisceau complémentaire avec le lambdametre en méme temps que son profil spatial
a la caméra. Apres avoir sélectionné un point de fonctionnement stable, nous observons une
dégradation progressive du profil spatial du faisceau au cours du temps, qui s’éloigne peu a
peu du mode TEMyy. En parallele, le spectre devient peu a peu multimode, et la fréquence
des sauts de modes ainsi que le nombre de modes visibles apres le réseau est directement lié
au fait que le profil spatial est fortement dégradé. Ainsi, de nouvelles fréquences correspondant
a des modes transverses d’ordre supérieur apparaissent. Nous attribuons leur apparition a la

combinaison des effets du Fabry-Perot parasite a la pompe et des effets thermiques, qui peuvent
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Figure 2.14 — a) Emission bimode & 8278 nm observée apres 10 minutes. b) Emission fortement
multimode & 8278 nm observée aprés 15 minutes. ¢) Interférogrammes correspondant :

le fort brouillage est dii aux multiples longueurs d’onde émises simultanément par
I'OPO.
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avoir un effet supplémentaire sur le long terme malgré I'équilibre apparent permettant d’émettre
un rayonnement stable sur plusieurs minutes. Ceci impacte fortement les modes transverses
susceptibles d’étre émis par ’OPO. La Figure 2.15 présente un premier profil spatial dans le
cas ou le spectre est monomode puis un autre profil spatial dégradé correspondant a un spectre

multimode.
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Figure 2.15 — Profil spatial du faisceau complémentaire observé a la caméra en mesurant simultané-
ment son spectre. a) Dans un cas ou le spectre est monomode. Le trou présent en bas
a gauche du profil spatial est un défaut de la caméra b) Dans un cas ou le spectre est
multimode.

En conclusion, le spectre de 'OPO peut étre monomode longitudinal pendant quelques
minutes mais pas durablement dans le temps. Les fortes fluctuations dues au Fabry-Perot
parasite et aux effets thermiques entrainent de nombreuses instabilités a la fois sur la puissance
émise par ’'OPO, sur les profils spatiaux des faisceaux et sur le spectre d’émission. Le réglage
de ’OPO sur un point de fonctionnement stable en puissance, avec un faisceau complémentaire
a la fois monomode longitudinal et monomode transverse, est tres compliqué et reste provisoire.
En ce sens, il ne parait pas envisageable de détecter un gaz dans I’atmosphere entre 8 et 12 pm
avec le faisceau complémentaire. Le NesCOPO en ZGP constitue néanmoins le premier OPO
émettant un rayonnement a la fois monomode et accordable dans la gamme spectrale 6-16
pm, mais malheureusement de facon tres instable. Les difficultés rencontrées ici ne constituent
pas une limite fondamentale. En effet, diverses voies d’amélioration sont envisageables pour
remédier a ce probleme, par exemple utiliser un laser de pompe émettant a la longueur d’onde
pour laquelle le traitement anti-reflets de M; a été spécifié ou commander un miroir M; muni
d’un autre traitement anti-reflets, ceci afin de supprimer le Fabry-Perot parasite a la pompe. 11
serait également possible d’augmenter légerement la longueur d’onde pompe pour réduire son

absorption dans ZGP, utiliser des cristaux d’ouverture plus petite et adaptée a la taille des
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faisceaux afin de réduire légerement le gradient de la lentille thermique, et surtout diminuer la
puissance moyenne du laser, soit en modifiant légérement sa conception, soit par 'ajout d’un
hacheur mécanique ou un déflecteur acousto-optique. De plus, le miroir doré M3 pourrait étre
remplacé par un miroir diélectrique avec a priori une meilleure tenue au flux

Suite a ces résultats encourageants, nous allons présenter un autre NesCOPO basé cette fois
sur un cristal d’OP-GaAs fonctionnant en quasi-accord de phase, et pompé par un microlaser
Tm3T:YAP monofréquence. Nous allons voir que cette nouvelle source émet un rayonnement

stable, ce qui va permettre de I'utiliser pour la détection de gaz en bande III.

2.4 Reéalisation expérimentale d’'un NesCOPO en OP-
GaAs pompé par un microlaser Tm?*T:YAP mono-

fréquence

Cette nouvelle expérience s’inscrit dans le cadre du projet MUSTARD, financé par un
contrat ASTRID par la Direction Générale de I’Armement (DGA) et en collaboration avec
Thales Research & Technologies (TRT) et Teem Photonics. Contrairement au projet DROSO-
FIL ou l'accent était mis sur la génération de faisceaux de forte puissance moyenne et 'uti-
lisation de lasers a fibre, nous recherchons ici a avoir une source compacte et potentiellement
transportable. Ce projet avait deux objectifs majeurs : tout d’abord de concevoir et réaliser un
OPO qui émet un faisceau complémentaire stable, monomode longitudinal et accordable dans
la gamme spectrale 6-14 pm. Puis, utiliser le faisceau complémentaire pour détecter une espece
chimique a distance par spectroscopie d’absorption différentielle du signal rétrodiffusé, et ainsi
démontrer les capacités de la source.

L’architecture retenue associe pour la premiere fois trois technologies clés : la configuration
NesCOPO permettant un fonctionnement monomode et acordable en régime impulsionnel na-
noseconde, un cristal non linéaire d’'OP-GaAs développé par TRT permettant un acces a la
gamme spectrale 6-16 um, et un microlaser de pompe Tm*":YAP émettant & 1940 nm congu

et réalisé par TRT et Teem Photonics.

2.4.1 Présentation du laser de pompe

Le laser de pompe est un microlaser Tm3*:YAP monofréquence émettant des impulsions
d’une durée de 36 ns a la cadence de 100 Hz. L’énergie maximale par impulsion est de 170 pJ,
correspondant a une puissance moyenne de 17 mW. Cette puissance moyenne bien plus faible
que dans le cas du NesCOPO en ZGP permettra de s’affranchir des effets thermiques dans le
cristal d’OP-GaAs, par ailleurs beaucoup plus absorbant que ZGP a 2 pm et 8 pm. De plus,
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la puissance créte maximale est de 4,7 kW, ce qui constituera un autre avantage pour dépas-
ser facilement le seuil d’oscillation. Le facteur M? vaut 1,04, ce qui signifie que la divergence
du faisceau de pompe est quasiment limitée par la diffraction. Le cristal de Tm3T:YAP est
pompé par une diode fibrée a 793 nm. Il présente une anisotropie conduisant a des propriétés
laser différentes selon sa coupe. En particulier, la longueur d’onde laser est de 1940 nm dans
le cas d'une orientation “a cut” alors qu’elle est de 1980 nm dans le cas d’une orientation “c
cut”. Initialement, 1'orientation “c cut” était retenue car les raies d’absorption de l’eau sont
beaucoup moins fortes et moins nombreuses autour de 1980 nm qu’autour de 1940 nm. Fina-
lement, les expériences réalisées durant la phase de conception du microlaser ont montré que
I’émission était favorisée avec un échantillon Tm3+:YAP en orientation “a cut” : ce microlaser
émet donc vers 1940 nm. Les impulsions de pompe sont créées par Q-switch passif grace a un
absorbant saturable en Cr?*:ZnSe absorbant 5 % & 1940 nm. Le schéma de la cavité est donnée

en Figure 2.16.

Ab-sat Cr:ZnSe Dﬁofl\ _ gortie 1

5% @ 1,94um (TRT)

Figure 2.16 — Schéma de la cavité du microlaser de pompe (image fournie par TRT et Teem Photo-
nics).

L’oscillation monomode longitudinale est obtenue grace a la modulation du courant des
diodes de pompe (brevet Teem Photonics) conjuguée a l'effet d'un étalon de 125 pm d’épaisseur.
La modulation a eu pour effet de limiter la cadence des impulsions a 100 Hz. Nous avons mesuré
la stabilité temporelle de la longueur d’onde de pompe. La mesure est donnée en Figure 2.17 et
nous voyons que la longueur d’onde d’émission du microlaser est 1938,5 nm. Mis a part deux

légers sauts au début, elle ne dérive que de 8 pm sur 6 heures de fonctionnement.

2.4.2 Présentation des cristaux d’OP-GaAs

Plusieurs cristaux d’OP-GaAs ont été élaborés par Thales. Pour chacun de ces cristaux, la
direction de croissance est [001] tandis que la direction de propagation est [1 -1 0], correspondant
a un angle ¢ = ?jf. Leurs caractéristiques sont répertoriées dans le Tableau 2.3. Les cristaux

peuvent présenter un seul réseau, ou plusieurs, jusqu’a quatre mis en parallele. En changeant
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Figure 2.17 — Mesure de la longueur d’onde du microlaser Tm3:YAP sur 6 heures de fonctionne-
ment.

de réseau par une translation du cristal, il est possible d’accorder la longueur d’onde sur toute
la gamme spectrale. Les longueurs d’onde complémentaires accessibles sur chaque réseau en

faisant varier leur température sur la plage 20-100 °C sont également données en Tableau 2.4.

Table 2.3 — Caractéristiques des cristaux d’OP-GaAs réalisés par Thales.

., Longueur | Largeur | Epaisseur | Transmission
Référence RO| R1 | R2 | R3 | R4 |R5 | nfm) (mgm : P(mm) T
XXL781s3-6 et M19 X 10,1 54 1,0 98
M14_110_R1-4_PFAR X | x | x | x 10,1 10,5 1,3 88
M2_L5_RO_AFHR X 55 49 1,0 68
M12_L5_R2-4-AFHR X | x| x 55 8,0 1,3 91
M13_L5_R1-4_PFAR X | x | x | x 55 10,0 1,3 92
M4_L5_R2-5_PFHR X | x| x| x 55 9,7 1,2 92
M8_L5_R2'R4’_AFAR ~ ~ 55 37 1,2 98

Les cristaux ont une longueur de 5 mm ou 10 mm. Le seuil d’oscillation est plus facilement
atteignable pour les cristaux de 10 mm, mais le réglage de la dissociation est plus aisé avec les
cristaux de 5 mm. En effet, la distance de propagation dans le cristal est alors moins grande,
ce qui limite I'influence de la dispersion sur la dissociation des cavités. Certains cristaux ont
un traitement hautement réfléchissant au signal déposé sur I'une des faces (repérés par HR
dans le tableau, tandis que AR correspond a un traitement anti-reflet simple). Dans ce cas, le
miroir My est directement déposé sur le cristal et nous gagnons donc en encombrement pour
régler la dissociation. Enfin, certains cristaux ont une face prismatique (repérés par AF dans le

tableau tandis que PF correspond a une face plane), pour controler la phase relative des ondes
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Table 2.4 — Longueurs d’onde complémentaires accessibles pour les différents réseaux en faisant varier
la température entre 20 °C et 100 °C.

Réseau Période (um) ?;( gg_li g)ofcr
RO 64,0 7,72-9,27
R1 66,0 8,24-9,91
R2 68,2 8,85-10,68
R3 70,4 9,50-11,56
R4 72,6 10,20-12,57
R5 74,8 10,98-14,05

au retour.

Concernant ’angle de prisme optimal, celui-ci doit permettre de faire varier I’épaisseur du
cristal d’'une demi-longueur de cohérence sur environ six fois le rayon au waist du faisceau pour
éviter une variation trop rapide de la phase relative transverse. Ainsi, en considérant un rayon
typique de 120 ym et une période de quasi accord de phase de 70 um (longueur de cohérence de
35 um), I'angle typique est de 1,4°. Compte tenu du fort indice de réfraction du GaAs, n ~ 3,33,
cet angle entraine une forte déviation du faisceau en sortie du cristal. Compte tenu de son
diametre de 6,35 mm, le miroir de fond devra donc étre approché le plus possible du cristal si
sa face de sortie est prismatique pour espérer intercepter le faisceau dévié. Expérimentalement,

nous mesurons un angle de 1,5° sur les échantillons prismatiques, proche de ’angle optimal.

L’épaisseur des cristaux dans la direction verticale est de I’ordre du millimetre. En revanche,
la partie périodiquement orientée ne s’étend que sur 500 pm et repose sur un substrat en GaAs
classique. Pour mesurer la transmission de la pompe et vérifier ainsi la qualité des cristaux en
régime linéaire, il est donc nécessaire de focaliser la pompe avec un waist de 'ordre de 150 pm
maximum. Pour I’échantillon numéro 2 (noté M2 dans le tableau), la transmission de la pompe
dans le réseau de quasi-accord de phase n’est que 68 % : ceci exclue d’emblée 'utilisation de cet
échantillon. Les courbes fournies par Thales montrent que les traitements anti-reflet aux trois
ondes transmettent 99 % a 1940 nm, tandis que les traitements hautement réfléchissants au
signal ne transmettent que 91 %. Ceci explique la baisse de transmission a 1940 nm observée
entre les deux types de cristaux d’OP-GaAs. Nous vérifions de plus que la transmission des
échantillons M13 et M14 n’est pas parfaite. Elle vaut respectivement 92 % et 88 %, alors qu’elle
devrait étre d’environ 98 %. Ces deux échantillons absorbent donc légérement la pompe et ne

seront donc pas utilisés en priorité.

Le cristal dont le design est adapté a un NesCOPO, avec un maintien de phase achromatique,
est le cristal noté M12 qui mesure 5,5 mm de long. L’une des faces correspond & un miroir signal

et l'autre face est prismatique. De plus, il possede une tres bonne transmission a la longueur
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d’onde de pompe (égale a la transmission des traitements des faces). Cependant, il s’agit du
cristal pour lequel I'alignement du NesCOPO est le plus compliqué. Dans un premier temps,
nous nous concentrerons sur le cristal de référence noté XXL781s3-6. Sa longueur est de 10,1 mm
et ses deux faces sont planes et munies de traitement anti-reflet aux trois ondes. Il ne comporte
que le réseau R4, de période A = 72,6 pm, qui transmet ici 98 % de la pompe. A noter que ce
cristal n’est pas issu du méme processus de croissance que les autres échantillons et que nous en
disposons d’un double appelé M19. L’acceptance spectrale de ce cristal a été mesurée a 10,8 pm
par différence de fréquences en faisant varier sa température comme le montre la Figure 2.18.
Nous retrouvons le sinus cardinal attendu théoriquement, ici tracé en échelle logarithmique. Les
faisceaux utilisés pour effectuer la différence de fréquences sont les faisceaux signal (1937 nm)

et complémentaire (2361 nm) émis par un OPO en PPLN de Type II pompé a 1064 nm.

1000 P
— Acceptance spectrale théorique

Mesures

100

10¢

Intensité (u. a.)

0.1

Température (°C)

Figure 2.18 — Mesure de 'acceptance spectrale du cristal d’OP-GaAs de référence XXL781s3-6 a
10,8 pm par différence de fréquences.

2.4.3 Dimensionnement du NesCOPO et mise en forme du faisceau

de pompe

Nous concevons une cavité identique a celle de la sous-section 2.3.2. La transmission mesurée
est de 95 % apres passage par My, et de 90 % apres passage par M; et My. La pompe n’aura
donc que 10 % de pertes (11 % si on tient compte en plus du traitement anti-reflet de la premiere
face du cristal) avant d’entrer dans I’'OP-GaAs de référence, ce qui est bien plus favorable que
dans le cas du NesCOPO en ZGP. De plus, les effets de Fabry-Perot parasites devraient étre
réduits. La Figure 2.19 présente les différentes pieces optomécaniques du NesCOPO sur des
dessins de CAO

Une fois encore, les calculs de zones de stabilité montrent que les cavités signal et complé-

mentaire sont stables. Dans le cas ou le miroir My n’est pas déposé sur le cristal, les espaces
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Peltier

OP-GaAs

Figure 2.19 — Dessins réalisés sous Solidworks du NesCOPO en OP-GaAs avec My déposé sur la face
avant du cristal.

d’air de la cavité signal permettant de conserver une cavité stable sont de 7 mm quand ’OP-
GaAs fait 10,1 mm de long. Cette tolérance sur les espaces d’air est légerement plus élevée
avec un cristal plus court et/ou quand le miroir est directement déposé sur le cristal. Avec un
espacement de 1-2 mm d’air entre le cristal et les miroirs, nous calculons un rayon au waist du

signal wps = 110 — 120 pm, et un rayon complémentaire wy. = 160 — 170 pm.

Avant de pomper le NesCOPO, le faisceau de pompe issu du microlaser doit étre mis en
forme. Le faisceau passe tout d’abord dans un isolateur qui permet d’éviter les retours de pompe
dans le laser. Une premiere lame demi-onde est insérée juste avant isolateur afin de faire varier
la puissance du microlaser en sortie d’isolateur. Une deuxieme lame demi-onde est ensuite placée
pour faire varier la polarisation de la pompe en entrée d’OPO. D’une part, ceci permettra de
vérifier une éventuelle dépendance en polarisation de 'efficacité du NesCOPO en OP-GaAs, et
en particulier de son seuil d’oscillation. Cet effet a déja été observé dans des cristaux d’OP-
GaAs fournis par Thales [I<ic09]. Tl est di & une biréfringence de forme qui peut apparaitre dans
I’OP-GaAs lors de la croissance par épitaxie. Cependant, il est impossible de savoir a ’avance
si ce phénomene est présent dans nos cristaux. D’autre part, en choisissant la polarisation de
la pompe, nous pourrons choisir la polarisation des ondes signal et complémentaire en sortie
d’OPO. La polarisation qui optimise le processus de quasi-accord de phase peut etre déterminée
en calculant le coefficient non linéaire effectif de 'OP-GaAs. La croissance de nos cristaux a
été effectuée selon 'orientation [001] (axe c), soit dans le plan (y,z) en imposant comme repere

(x,y,2) = (a,b,c). La polarisation non linéaire s’exprime alors par :
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EsyEc, + Es By
ﬁNL =¢eodu | E E.,+ E,F.. |- (2.5)

EsyEcx + Estcy

Le coefficient non linéaire effectif est maximisé pour un angle ¢ = ‘%. Pour cet angle, on
montre ensuite que le coefficient non linéaire effectif évolue entre dog = dy4 (Type I, Type II)
et deg = %dw (Type 0) en fonction de la configuration de polarisation. L’efficacité est donc
maximale quand les trois ondes ont la méme polarisation.

Deux miroirs sont ensuite placés sur le trajet du faisceau afin de l'orienter. Une lentille en
CaFy traitée anti-reflet a 1940 nm est insérée entre ces deux miroirs et permet de focaliser la
pompe avec le rayon au waist souhaité, qui devra étre suffisamment faible pour bien passer dans
la zone active de ’'OP-GaAs, qui ne fait que 500 pm d’épaisseur. Le rayon au waist de la pompe
optimal dans le NesCOPO est a nouveau calculé en imposant I'égalité des zones de Rayleigh
de la pompe et du signal dans la cavité. Nous focalisons la pompe avec une lentille en CakFy
de focale f” = 200 mm traitée anti-reflets autour de 2 pm. Le rayon est ensuite mesuré par la
méthode du couteau : la Figure 2.20 montre que le meilleur fit avec les points expérimentaux
est obtenu avec un rayon de 115 pm. Un profil spatial enregistré a la caméra Pyrocam III 40
cm apres le waist montre que le faisceau est bien TEMgy, ce qui est essentiel pour pomper

efficacement ’OPO.

450

5 ®  Mesures
400 |- Rayon théorique avec w0 = 115 ym
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Figure 2.20 — Caustique de la pompe mesurée pres du waist.
Nous effectuons également un calcul de seuil avec le méme programme Matlab que pour le

NesCOPO en ZGP. Nous nous placons a une longueur d’onde complémentaire de 10,3 pm qui

correspond a la longueur d’onde d’émission a température ambiante du réseau R4. Pour cette
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longueur d’onde, le coefficient non linéaire effectif donné par le logiciel SNLO vaut deg = 66
pm/V. Les coefficients de réflexion des miroirs et les pertes liées aux différents traitements
sont évaluées a partir des courbes données par les fournisseurs. L’apercu de la dimension des
faisceaux dans la cavité donné par le code est conforme aux valeurs de rayons au waist et
de longueurs de Rayleigh calculés précédemment. Nous avons une nouvelle fois des faisceaux
quasiment collimatés dans la cavité. Avec une phase relative optimale au retour, nous attendons
un seuil d’oscillation de 2 pJ. Le laser de pompe délivre donc largement assez d’énergie pour
I’atteindre, méme si ce seuil peut augmenter d’'un facteur 2 a cause d’une phase relative non
controlée au retour.

Enfin, suite a la mise en forme du faisceau de pompe, il est utile de caractériser rapidement
les propriétés non linéaires des cristaux d’OP-GaAs en observant 'onde générée par doublage
de fréquence parasite vers 970 nm a ’aide d’une photodiode en silicium. La période du réseau
est optimisée pour obtenir un processus de quasi-accord de phase d’ordre 1 aux longueurs
d’onde que l'on souhaite émettre. Cependant, un processus de quasi-accord de phase d’ordre
tres élevé peut étre observé pour le doublage en fréquence dont la longueur de cohérence est
bien plus faible. Ainsi, I'observation d’un doublage de fréquence efficace dans le réseau de quasi-
accord de phase permet de s’assurer du bon retournement périodique des domaines. Pour ne pas
endommager la photodiode, la pompe non doublée, qui contient la majeure partie de 1’énergie,
est coupée grace a deux filtres qui coupent les longueurs d’onde inférieures a 1300 nm (SP 1300).
Il est possible de voir du doublage a la fois dans le substrat et dans la zone de quasi-accord
de phase. La limite entre les deux zones est facilement identifiable car elle s’accompagne d’une
baisse de signal de doublage tres marquée au moment de la transition. Nous observons que la
majorité des cristaux doublent efficacement seulement pres de la limite entre les deux zones,
sur le premier tiers (voir le premier quart) inférieur du réseau de quasi-accord de phase, comme
illustré sur la Figure 2.21. Or, a cet endroit, le faisceau de pompe est fortement diffracté, ce
que confirme 'observation du profil spatial a la caméra.

Tous les cristaux, mis a part le cristal de référence et sa copie M19, sont concernés et ne
pourront donc pas étre utilisés dans ’OPO. Nous rappelons a ce titre que ces deux cristaux sont
issus d’un processus de croissance distinct des autres cristaux. Le probleme vient probablement
du fait que les domaines orientés périodiquement peuvent peu a peu fusionner durant leur
croissance. Il ne constitue pas une limite fondamentale et pourrait étre réglé en optimisant
les processus de croissance, moyennant quelques efforts financiers supplémentaires et plusieurs
essais afin d’étalonner finement la croissance. Cependant, il n’existe pas a I’heure actuelle de
méthode non destructive pour vérifier si 'inversion des domaines a bien eu lieu sur toute
I’épaisseur de la zone souhaitée. De plus, suite a une erreur de manipulation, le cristal de
référence a été cassé et il ne reste donc plus que I'échantillon M19 pour espérer faire fonctionner

I’OPO.
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Figure 2.21 — Schéma illustrant quelle zone de ’échantillon M13 permet d’avoir un doublage de
fréquence efficace. Ce phénomene est valable pour tous les réseaux de M13 et pour
tous les cristaux issus du méme processus de croissance.

2.4.4 Caractérisation du NesCOPO

Le schéma du montage du NesCOPO est donné en Figure 2.22. L’alignement de la cavité
se fait par autocollimation, les premieres étapes de la procédure étant les mémes que pour le
NesCOPO en ZGP. L’alignement du cristal ’'OP-GaAs est particulierement délicat car le réseau
de quasi-accord de phase ne fait que 500 pm d’épaisseur et le diametre de la pompe au waist
est de 230 pm. Pour des raisons de compacité et de robustesse, le four qui contient ’OP-GaAs
ne possede aucune translation verticale. Plusieurs jeux de rondelles métalliques (au minimum
100 pm d’épaisseur) peuvent étre placées au niveau des vis de serrage du capot qui soutient
le four pour régler la hauteur et l'inclinaison verticale du cristal. Nous recherchons ensuite la
zone ou le doublage de fréquence de la pompe est le plus intense. Enfin, nous réglons le miroir
doré Mz qui doit réfléchir la pompe sur elle-méme. La lame dichroique qui doit réfléchir le
complémentaire réfléchit également une petite partie de la pompe. Nous observons cette légere
réflexion a la caméra apres passage dans les diaphragmes d’alignement. Lorsque 'image du
faisceau retour n’est pas déformée, la pompe est réglée en autocollimation. Pour s’assurer que
I’OPO oscille, nous utilisons le détecteur HgCdZnTe car la puissance moyenne attendue sur le
faisceau complémentaire est trop faible pour espérer 'observer a la caméra pyroélectrique.

La polarisation de la pompe est ajustée de telle sorte qu'un maximum de puissance com-
plémentaire soit mesuré apres réflexion par la lame dichroique et transmission par un filtre LP
7800 qui coupe la pompe résiduelle. La Figure 2.23 présente ’énergie complémentaire juste
apres M; en fonction de ’énergie de pompe incidente juste avant M;. L’énergie de pompe maxi-
male disponible en entrée d’OPO est de 118 nJ, compte tenu des pertes subies par la pompe
depuis la sortie du microlaser. En pompant avec 118 j1J, nous mesurons qu’'une énergie maxi-
male de 2 pJ peut étre obtenue sur le complémentaire en sortie de I’'OPO, apres correction des
pertes liées aux optiques de filtrage et d’extraction du faisceau. Un seuil de 10 pJ, soit 278 W

créte, a été mesuré a 10,3 pm, indépendamment de la polarisation de la pompe. Ce résultat
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Figure 2.22 — Schéma du montage du NesCOPO en OP-GaAs.
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differe d’'un facteur 5 du seuil estimé par les simulations, qui avaient pourtant été validées au
préalable dans le NesCOPO en ZGP. Nous attribuons cette différence a des traitements diélec-
triques imparfaits, qui ont été légerement endommagés en pompant ’'OPO au maximum, et a
des pertes potentielles dues a du clipping dans 'OP-GaAs, ou le faisceau complémentaire peut
venir toucher les bords du cristal ou le substrat. Ceci n’est malheureusement pas vérifiable sur
son profil spatial car sa puissance moyenne est trop faible pour étre détectée a la caméra. De
plus, en supposant que les faisceaux sont centrés dans le réseau de quasi-accord de phase, les
pertes par clipping seraient seulement de quelques pourcents en prenant la valeur et la position
du waist du complémentaire données par les simulations. D’apres des mesures que nous avons
effectuées, la transmission linéaire du cristal a 8 pm est tres bonne (T = 95 %), et nous pouvons
supposer qu’elle I'est également a 10 pm. De plus, la transmission de la pompe est excellente
(T = 98 %). Les pertes ne sont donc pas dues a une accumulation de micro-pertes a chaque

interface des domaines qui constituent le réseau.

a) n b) Pompe non dépeuplée
2.0 | 200 Pompe dépeuplée
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Figure 2.23 — a) Energie du complémentaire émis par ’OPO & 10,3 pm en fonction de Iénergie de la
pompe & 1938,5 nm. b) Profils temporels de la pompe et du complémentaire & 10,3 pm

en pompant avec 40 pJ apres avoir focalisé le complémentaire et la pompe résiduelle
sur le détecteur VIGO.

En pompant 4 fois au dessus du seuil, soit avec 40 pJ, nous mesurons un dépeuplement de
pompe de 28 % a 10,3 pm. Les profils temporels relevés a I'oscilloscope grace a ce détecteur sont
également présentés en Figure 2.23. Cette mesure nous permet d’effectuer le bilan de pertes de
I’OPO. Comme nous 'avons déja mentionné, le faisceau de pompe rencontre 11 % de pertes
entre l'entrée de M; et ’entrée du cristal apres le traitement anti-reflet de la premiere face.
Ainsi, ’énergie maximale effectivement disponible n’est que de 35,6 pJ. En prenant en compte
le défaut quantique :\\—” = 18,8 % et la déplétion de 28 %, nous pouvons obtenir jusqu’a 1,9 pJ

de complémentaire en sortie. Nous mesurons une énergie complémentaire de 0,6 j1J en sortie de
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M; a 4 fois le seuil (apres correction des pertes) : nous avons donc quasiment un facteur 3 de
perte.

La longueur d’onde du complémentaire est mesurée par un monochromateur a réseaux (Ho-
riba Jobin Yvon). A température fixée, elle peut étre accordée sur 60 nm en translatant les
miroirs M; et M3 par un changement de la tension des cales piézoélectriques. Cette accordabi-
lité est en bon accord avec la valeur attendue pour la bande de gain paramétrique, estimée a 50
nm pour un DRO a retour de pompe muni d’'un cristal d’'OP-GaAs de 10,1 mm | ]. Pour
accorder la longueur d’onde sur une plus grande gamme spectrale, nous faisons varier la tem-
pérature du cristal entre 22 °C et 70 °C comme le montre la Figure 2.24. Les longueurs d’onde
émises par ’OPO sont alors situées entre 10,3 et 10,9 pm. Le cristal peut étre chauffé jusqu’a
120 °C et nous pourrions donc observer des longueurs d’onde plus élevées. Cependant, ’OPO
n’oscille plus au-dela de 11 pm car le coefficient de réflexion du miroir M; qui ferme la cavité
complémentaire diminue tres fortement a partir de cette longueur d’onde. La bande de gain
du NesCOPO a également pu étre mesurée sur I'onde signal grace a un analyseur de spectre
fonctionnant jusqu’a 2,5 pm. Cependant, cet instrument ne permet pas d’effectuer I'analyse
du spectre en elle-méme car nous travaillons a trop basse cadence. Nous mesurons une bande
de gain a un seul lobe de 4 nm de large autour de 2388 nm comme le montre la Figure 2.24,
soit 7 cm™. Le calcul théorique en double passage de pompe avec une phase relative idéale au
retour prévoit une largeur spectrale de 8 cm™. Ainsi, la phase au retour est quasiment idéale
dans notre cas, ce qui nous permet d’avoir quasiment le seuil le plus bas possible ainsi qu’une
bande de gain a un seul lobe. La légere bosse qui apparait entre 2386 et 2387 nm peut étre due

au fait que la phase relative au retour n’est pas tout a fait optimale.
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Figure 2.24 — a) Longueur d’onde complémentaire du NesCOPO en OP-GaAs en fonction de la tem-
pérature du cristal. b) Mesure de la bande de gain sur I'onde signal avec un analyseur
de spectre. La bande de gain ne possede qu’un seul lobe et fait 4 nm de large soit

7 cm.
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2.4.5 Analyse du spectre du NesCOPO en OP-GaAs

L’analyse du spectre est effectuée sur 'onde signal, dont la longueur d’onde est comprise
entre 2358 et 2388 nm. L’onde signal est séparée de la pompe au retour grace a un miroir
M, placé au préalable en quasi-incidence normale. Un autre miroir identique puis un miroir
doré permettent d’injecter ce signal dans une fibre optique grace a une lentille en CaFy de 150
mm de focale, comme illustré sur le schéma du montage en Figure 2.22. Un miroir hautement
réfléchissant a la pompe et transparent au signal est placé juste devant l'entrée de la fibre pour
supprimer la pompe résiduelle. La fibre optique choisie est une fibre monomode dont le diametre
de coeur est de 10 pm. Elle est connectée a un interférometre de Fabry-Perot a balayage muni
d’une photodiode InGaAs (Acoupure = 2,5 im), qui permet d’analyser le spectre. L’intervalle
spectral libre du NesCOPO est d’environ 4 GHz, tandis que celui du Fabry-Perot a balayage
est de 10 GHz : les coincidences partielles conduisant a 1’émission d’un cluster multimode

pourront donc étre identifiées.

Nous avons limité ’énergie de la pompe a 40 pJ, soit 4 fois au dessus du seuil, pour éviter
I’apparition de comportements multimodes systématiques dus a un trop fort taux de pompage.
La dissociation peut étre réglée a I’aide de cales de différentes épaisseurs placées sous la monture
du miroir M;. Apres un changement de dissociation, il suffit de retoucher légerement aux réglages
de M; pour optimiser a nouveau 'alignement de la cavité. Par ailleurs, nous rappelons qu’une
profondeur d’air d’environ 0,5 mm est présente sur l'axe de propagation des faisceaux entre
les bords du miroir et son sommet : il est essentiel de la prendre en compte pour ajuster la

dissociation.

L’émission monomode longitudinale est observée quand M; et My sont séparés de AL = 0,6
mm (donc pour M; quasiment collé & My compte tenu des 0,52 mm d’air supplémentaires).
La dissociation des longueurs optiques est alors estimée a % = 0,6 %. Dans ce cas, deux
pics uniques séparés de 10 GHz peuvent étre observées a 1'oscilloscope pendant le balayage
de I'interférometre de Fabry-Perot, comme le montre la Figure 2.25. ’émission monomode est
vérifiée pour plusieurs longueurs d’onde signal et peut étre maintenue stable pendant plus d'une
demi-heure sans qu’aucun ajustement supplémentaire ne soit nécessaire.

Lorsque M; et M, sont séparés de moins de 0,6 mm, la dissociation diminue et le recouvre-
ment entre les modes des coincidences partielles devient suffisamment élevé pour leur permettre
d’osciller a leur tour (a finesse fixée). Les coincidences partielles sont alors émises et apparaissent
distinctement dans le spectre. Ce comportement multimode est présenté en Figure 2.26, ou des
pics supplémentaires séparés de 4 GHz des premiers pics apparaissent a l'oscilloscope quand
I’espace entre M; et My vaut 0,52 mm.

La dissociation peut également étre augmentée en espacant davantage M; et M,. Cela

conduit a nouveau a une émission multimode, cette fois-ci due a la présence de plusieurs coinci-
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Figure 2.25 — Spectre monomode longitudinal de 'onde signal & 2388 nm analysé avec l'interféro-
metre de Fabry-Perot a balayage. Les rebonds de la ligne de base présents au début
et a la fin délimitent la rampe de tension appliquée au miroir de fond du Fabry-Perot.

dences exactes au sein de la bande de gain. Ce cas est lui aussi présenté en Figure 2.26, ou deux
pics peu séparés et émis en méme temps sont visibles a 1’oscilloscope pour M; et My séparés de
AL =1 mm. Ces deux pics correspondent a deux coincidences exactes qui coexistent dans la

bande de gain car la dissociation est trop élevée.
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Figure 2.26 — Exemples de spectres multimodes de I'onde signal & 2388 nm. a) Emission d’un cluster
multimode due & une dissociation trop faible. b) Emission de deux coincidences exactes
simultanément due & une dissociation trop élevée.

En conclusion, I'analyse du spectre prouve qu'un faisceau monomode longitudinal, stable
et accordable en bande III peut étre obtenu a partir du NesCOPO en OP-GaAs. Il s’agit du
premier OPO au monde réunissant toutes ces caractéristiques | ]. Pour démontrer les

capacités de cette nouvelle source pour la détection de gaz a distance, nous allons maintenant
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utiliser le faisceau complémentaire pour détecter des vapeurs d’ammoniac.

2.5 Détection a distance de vapeurs d’ammoniac

Plusieurs especes chimiques possedent des raies d’absorption intéressantes entre 10,3 et 10,9
pm. Pour notre expérience, nous visons un ensemble de raies d’absorption de ’ammoniac for-
tement absorbantes, situées entre 10320 et 10450 nm. L’avantage de I'ammoniac est qu’il peut
s’obtenir facilement et qu’il est a I'état gazeux a température ambiante sous pression atmo-
sphérique. Comme le montre la Figure 2.27, d’autres especes telles que 1'éthyléene (notamment
produit par certains fruits en décomposition) ou le SFg auraient également pu étre détectés.
Les raies d’absorption ont été calculées avec la base de données HITRAN 2012. Remarquons

que l'eau présente de tres fines raies dans cette gamme spectrale.

—— Ammoniac NH3
— Ethyléne CH,
— SF, (30 ppb)
CO2 (1000 ppm)
— N,0 (1000 ppm)
Eau (80% HR)

Absorption (x10° ppm™ cm™)

' u(fﬂMA J!‘nml“w| 1%&?&)&

10.3 10.4 10.5 10.6 10.7

Longueur d'onde (um)

Figure 2.27 — Raies d’absorption de certaines especes chimiques potentiellement détectables grace
au NesCOPO en OP-GaAs.

Les vapeurs d’ammoniac sont obtenues a partir d’une solution d’ammoniaque (hydroxyde
d’ammonium) diluée a 20 %. Quelques gouttes de cette solution sont versées dans une cuve de
8 mm d’épaisseur munie de fenétres faites d’un film alimentaire en polyéthylene, qui transmet
autour de 10 pm. Avec ce film, la cuve n’est pas totalement hermétique mais ’essentiel est
d’avoir une concentration d’ammoniac gazeux a peu pres constante au cours du temps, sans
turbulences dues a une évaporation trop rapide pour pouvoir faire une mesure de détection.
Notre objectif est simplement de mesurer le profil des raies visées et non d’accéder a une
concentration.

L’expérience de détection nécessite de mettre en forme le faisceau complémentaire issu de

I’OPO. Pour cela, ce faisceau est tout d’abord collimaté, puis séparé en trois voies a l'aide de
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deux prismes en ZnSe, dont 'angle au sommet est de 25°, afin d’éviter les effets d’interférence,
comme illustré sur la Figure 2.28. En utilisant le faisceau réfléchi (environ 20 % de 1’énergie) et
transmis par la premiere face des prismes, nous obtenons bien trois voies différentes. L’ouverture
des prismes est assez faible : 1 cm en hauteur et 2 cm en largeur en incidence normale. Plusieurs
lentilles sont donc nécessaires en amont pour obtenir un faisceau complémentaire, a la fois
collimaté et qui ne soit pas diffracté par les prismes.

Le premier faisceau, appelé faisceau d’analyse, est transmis par le premier prisme et traverse
la cellule contenant les vapeurs d’ammoniac. Ce faisceau vient ensuite frapper une cible diffu-
sante (feuille de papier). La lumiére diffusée en réflexion est collectée sur un détecteur HgCdTe
(MCT) refroidi par azote liquide grace a une lentille en Germanium de 40 mm de diametre et de
25 mm de focale. Lors des premieres mesures, le MCT est placé tout pres de la cible diffusante
pour étre certain de détecter du signal. Dans un deuxieme temps, il est placé a 2 metres de la
cible, pres du dernier miroir qui envoie le faisceau d’analyse dans I’atmosphere, afin de se placer
dans une configuration proche de celle d’'un LIDAR.

Le deuxieme faisceau correspond au faisceau de référence : il est réfléchi par le premier
prisme et transmis par le deuxieme. Il vient ensuite frapper directement une cible diffusante
identique a celle de la voie d’analyse, et le flux diffusé est a nouveau collecté sur un détecteur
MCT refroidi. Ceci permettra d’obtenir un signal de référence pour corriger le signal mesuré des
fluctuations d’intensité de ’OPO. Une cellule vide, identique a celle qui contient 'ammoniac, est
insérée sur le trajet du faisceau de référence avant qu’il ne frappe la cible. Le faisceau d’analyse
et le faisceau de référence voient donc les mémes pertes dues au polyéthylene pour une certaine
longueur d’onde. Pour des raisons pratiques, nous cherchons a obtenir le méme niveau de signal
a l'oscilloscope sur les deux voies lorsque les deux cuves sont vides. Ainsi, quand ’ammoniac
est présent dans la cuve, la transmission 7" a une longueur d’onde donnée s’obtient simplement
en faisant le rapport des tensions mesurées sur chaque voie. L’absorption A s’obtient alors par
la relation A =1—-T.

Enfin, le dernier faisceau correspond au faisceau réfléchi par les deux prismes. Il est envoyé
dans le monochromateur et sert a mesurer précisément la longueur d’onde du complémentaire.
En fermant les fentes jusqu’a 0,2 mm et en placant un détecteur MCT en sortie, une résolution

L' ceci est largement suffisant

de £ 1 nm est atteinte autour de 10,4 pm, soit moins de 0,1 cm”
pour enregistrer le spectre de ’'ammoniac.

La premiere mesure de I’ensemble de raies d’absorption visées est présentée en Figure 2.29.
Elle a été effectuée avec un détecteur MCT placé tout proche de la cible diffusante. Pour
cette mesure, la longueur d’onde du complémentaire a été balayée entre 10250 et 10480 nm,
correspondant & une température de cristal comprise entre 21 et 38 °C. A température fixée, il est
possible d’obtenir plusieurs points spectraux en obtenant successivement plusieurs coincidences

exactes dans la bande de gain par ajustement de la tension des cales piézoélectriques des miroirs.
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Figure 2.28 — Schéma du montage pour la détection de vapeurs d’ammoniac. Le faisceau complé-
mentaire est séparé en trois voies au moyen de deux prismes en ZnSe pour effectuer
les mesures.
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Pour chaque point, nous observons une fluctuation de 5 & 10 % de la valeur de la tension mesurée
a l'oscilloscope, qui est reprise dans le calcul des barres d’incertitude. L’absorption théorique
en fonction de la longueur d’onde a été calculée avec la base de données HITRAN 2012, et
les concentrations ont été adaptées afin d’obtenir la meilleure correspondance avec les mesures
expérimentales.

Pour exploiter au maximum les capacités de la source en terme de résolution spectrale, nous
identifions une raie d’absorption tres fine de I’ammoniac située autour de 10393 nm. Les résultats
sont également présentés en Figure 2.29. Comme la cuve n’est pas totalement hermétique, une
légere fuite d’ammoniac a lieu de fagon continue tout au long de la journée. C’est pourquoi nous
avons un maximum d’absorption plus faible que sur la mesure précédente autour de 10393 nm
car les deux mesures n’ont pas été effectuées au meme moment de la journée. Nous voyons qu’il
est possible de décrire tres précisément cette fine raie d’absorption, ceci étant rendu possible
par le fait que le spectre du NesCOPO est monomode longitudinal, la résolution étant limitée

par le monochromateur.

0.6
NH3
10 | a) ®  Mesures L D) NH3
05| = Mesures
04 +
03 |-

Absorption A = 1-T
Absorption A = 1-T

0.2 L\i:k%;% [

[ ‘\ N— P >
0.1 - & jﬁf
L Résolution T
<—>
0.0 1 : 1 : 1 : 1 : 1 :
10250 10300 10350 10400 10450 10384 10388 10392 10396 10400 10404
Longueur d'onde (nm) Longueur d'onde (nm)

Figure 2.29 — a) Mesure d’un ensemble de raies d’absorption de 'ammoniac entre 10250 et 10480 nm
avec un détecteur placé pres de la cible diffusante. b) Mesure d’une raie d’absorption
tres fine de 'ammoniac autour de 10393 nm, exploitant la tres grande finesse spectrale
de la source.

Nous effectuons deux mesures supplémentaires orientées vers une approche opérationnelle de
la détection de gaz a distance. D’un point de vue pratique, il est beaucoup plus simple de fixer
I’OPO sur une coincidence exacte donnée, puis de changer seulement la température de ’OP-
GaAs pour faire varier la longueur d’onde du complémentaire. Nous effectuons dans la méme
configuration que précédemment la mesure de ’ensemble de raies d’absorption de I’ammoniac
mais en changeant seulement la température du cristal cette fois-ci, sans réajuster la tension

des cales piézoélectriques a partir du réglage initial. Les résultats sont donnés en Figure 2.30
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et montrent que nous obtenons moitié moins de points de mesures. Ceci s’avere suffisant pour
détecter 'ammoniac mais il n’est plus vraiment possible de détecter une fine raie d’absorption.
Comme les especes chimiques en bande III présentent généralement des raies d’absorption tres
larges, ceci peut malgré tout permettre de les identifier.

Une derniere mesure est faite en placant le MCT refroidi a 2 metres de la cible diffusante
en configuration LIDAR. Nous accordons la longueur d’onde du complémentaire en changeant
a la fois la température du cristal et le tirage des miroirs pour avoir le plus de points possible.
Nous parvenons a effectuer une mesure correcte a 2 metres malgré la diminution du rapport

signal a bruit, comme le montre la Figure 2.30.
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Figure 2.30 — a) Mesure d’un ensemble de raies d’absorption de 'ammoniac en fixant le NesCOPO en
OP-GaAs sur une coincidence exacte et en faisant seulement varier la température du
cristal pour accorder la longueur d’onde du complémentaire. b) Mesure d’un ensemble
de raies d’absorption de 'ammoniac avec un détecteur placé a 2 metres de la cible
diffusante.

En conclusion, le NesCOPO en OP-GaAs permet d’effectuer des mesures de gaz a distance
en bande III. Le fait d’avoir un spectre d’émission monomode longitudinal permet d’avoir une
excellente résolution spectrale et ainsi de pouvoir mesurer des raies d’absorption tres fines. De
plus, d’éventuels interférents pourraient potentiellement étre distingués de 1’espece chimique
a identifier. En modifiant légerement la cavité pour avoir des rayons au waist plus petits et
en ayant un traitement anti-reflet non endommagé, il serait probablement possible d’extraire
davantage d’énergie sur le faisceau complémentaire et de se rapprocher de la valeur attendue
par le calcul. Cette amélioration du rendement énergétique de ’OPO, couplée a l'utilisation
d’un systeme de détection de grande ouverture, permettrait d’accroitre la portée de la mesure
LIDAR. De plus, l'utilisation d’un cristal comportant plusieurs réseaux différents mis en paral-
lele permettrait d’envisager une émission dans toute la bande II1, et donc de détecter un grand

nombre d’especes chimiques avec la méme source. Enfin, la stabilisation de la longueur d’onde
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d’émission via un asservissement renforcerait davantage sa robustesse en vue de la conception

d’un prototype opérationnel.

Synthese

Nous avons mis en évidence le fait qu’il n’existait pas, avant le lancement de cette these,
d’OPO monomode longitudinal émettant dans la gamme spectrale 6-16 pm en régime
nanoseconde. Nous avons présenté en détail ’architecture NesCOPO brevetée par I’Onera,
qui permet d’obtenir un spectre monomode longitudinal. Cette configuration avait déja
été testée et validée expérimentalement dans le PPLN dans la gamme spectrale 2-4,5 pm,
notamment pour la détection de gaz a effets de serre. Nous nous sommes fixés comme
objectif d’étendre ce concept a des cristaux non linéaires émettant au-dela de 8 pm tels
que ZGP, CdSe et OP-GaAs. Nous avons ensuite réalisé expérimentalement un premier
NesCOPO en ZGP, pompé par un laser a fibre silice dopée thulium monofréquence a 2051
nm. Nous avons montré que ce NesCOPO pouvait émettre un faisceau complémentaire
monomode longitudinal et accordable entre 7,8 et 8,6 pm, mais que son émission était
tres instable en raison d’effets thermiques. Pour remédier a cet inconvénient, nous avons
ensuite élaboré un NesCOPO en OP-GaAs pompé cette fois a 1938,5 nm par un microlaser
Tm3*:YAP monofréquence. Nous avons montré qu'il s’agissait du premier OPO émettant
un faisceau complémentaire a la fois monomode longitudinal, stable en puissance et en
longueur d’onde, et accordable dans une partie de la bande III, entre 10,3 et 10,9 pm.
Les capacités de cette nouvelle source ont été démontrées a travers la détection a une
distance de 2 metres d'un ensemble de raies d’absorption de ’ammoniac situé autour
de 10,4 pm, avec une résolution inférieure & 0,1 cm™. Cette démonstration de principe
peut étre appliquée a n’importe quelle espece chimique possédant des raies d’absorption
en bande III, en particulier les principaux neurotoxiques et gaz de combat. Par la suite,
le NesCOPO en OP-GaAs pourrait constituer 'oscillateur maitre d’un systeme MOPA,
qui permettrait de monter en énergie et donc d’augmenter grandement la distance de

détection, sous réserve de posséder une source de pompe de forte énergie et monomode

autour de 2 pm.
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Chapitre 3

Oscillateurs paramétriques optiques
tres largement accordables a condition

d’accord de phase élargie

Objectifs

Dans le chapitre précédent, nous avons vu comment 1’architecture NesCOPO permettait
d’obtenir un rayonnement monomode longitudinal et accordable dans la gamme spectrale
6-16 pm. Dans ce type d’OPO, le parametre qui controle le caractere monomode de 1’émis-
sion est la dissociation des cavités signal et complémentaire. Comme les deux cavités sont
physiquement dissociées, cette dissociation est réglable en ajustant les tirages des miroirs.
Or, lors de la propagation dans le cristal non linéaire, la biréfringence et la dispersion
entrainent déja une légere variation de longueur optique entre la cavité signal et la cavité
complémentaire qui contribue a la dissociation. La question suivante se pose alors : la
biréfringence et la dispersion peuvent-elles induire une dissociation suffisante pour obte-
nir une oscillation monomode longitudinale ? Dans ce chapitre, nous allons présenter un

nouveau type d’'OPO, appelé Sheet OPO de par sa petite taille, qui tente de répondre a

cette question en se basant sur le concept d’accord de phase relaxé.
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3.1 Contexte

Nous avons présenté dans le chapitre 1 les équations qui gouvernent ’optique non linéaire et
Iinteraction paramétrique optique, ainsi que deux des principales méthodes d’accord de phase :
I’accord de phase par biréfringence et le quasi-accord de phase. Si nous revenons aux fondements
de 'optique non linéaire, il suffit d’avoir des interférences constructives entre la polarisation non
linéaire et I'onde qu’elle rayonne pour avoir un processus non linéaire efficace. Le parametre

majeur qui controle ces interférences est la condition d’accord de phase Ak = k, —k; —k. . Il est

T

Ak -
dont la longueur physique est L, la condition d’accord de phase est donnée par Ak — 0 soit

ensuite utile de définir la longueur de cohérence des interférences Lo, = Dans un cristal
Leon > L, qui correspond a la conservation d’interférences constructives entre les trois ondes
tout au long de la propagation dans le cristal. Dans le cas de I'accord de phase parfait Ak = 0,
la longueur de cohérence tend vers I'infini pour les longueurs d’ondes considérées. Ceci permet
en principe de choisir un cristal non linéaire de n’importe quelle longueur, notamment pour
satisfaire d’autres conditions d’oscillation telles que I'obtention d’un mode spatial stable pour
les ondes résonnantes, un faible temps de construction ou un gain élevé. Cependant, la condition
Ak = 0 apparailt comme tres restrictive et n’est pas toujours réalisable aux longueurs d’onde
d’intérét dans un cristal donné. De plus, le coefficient non linéaire d.g peut étre nul ou de faible
amplitude a cause d’'une combinaison non favorable des éléments du tenseur dans la direction
permettant ’accord de phase par biréfringence. Comme nous l'avons vu, le quasi-accord de

phase permet de s’affranchir de ces limitations, mais il reste réservé a tres peu de cristaux.

Une alternative intéressante aux techniques d’accord de phase connues serait de réduire for-
tement la longueur du cristal de telle sorte que la condition L < L., soit vérifiée pour plusieurs
couples de longueurs d’onde signal et complémentaire. Par la suite, nous nous référerons a cette
inégalité en tant que condition d’accord de phase élargie. Nous définissons alors la bande de gain
comme ’ensemble des longueurs d’onde signal et complémentaire permettant de respecter cette
condition. Remarquons des a présent que ce concept avait déja été proposé pour le doublage de
fréquence par Armstrong et al. dans leur article de 1962 posant les fondements théoriques de
I'optique non linéaire | ]. Il peut étre également per¢u comme une prémice du quasi-accord
de phase sur un unique domaine de longueur inférieure ou égale a la longueur de cohérence.
Nous allons maintenant voir comment cette technique peut étre mise en place dans un OPO.
Comme la longueur de cohérence est toujours de 'ordre d'une centaine de microns, ceci amene
a concevoir un OPO de I'épaisseur d’une feuille de papier : ce nouveau type d’OPO sera ainsi
appelé Sheet OPO.

La fagon la plus simple de concevoir un OPO basé sur la condition d’accord de phase
élargie et utilisant un cristal non linéaire tres court est de déposer directement les miroirs

sur les faces du cristal (OPO monolithique). En pratique, il est difficile d’incurver les faces
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d’un cristal non linéaire et encore plus lorsque celui-ci fait moins d’un millimetre de long. La
cavité de ’OPO sera donc constituée de deux miroirs plan et sera donc théoriquement instable
du point de vue de 'optique gaussienne. Toutefois, sa tres faible longueur permet de négliger
la diffraction (ondes quasi-planes). Les OPO monolithiques présentent plusieurs avantages en
terme de compacité et de diminution du temps de construction en régime nanoseconde, grace a la
suppression des espaces d’air dans la cavité. Plusieurs OPO monolithiques ont déja été réalisés
par le passé, notamment le premier OPO conc¢u par Giordmaine et Miller en configuration
doublement résonnante | ]. L’étude théorique de leur contenu spectral a également été
abordée par Eckardt et al | |, mais sans s’attarder sur les conditions permettant d’obtenir
une oscillation monomode longitudinale. Les expériences montrent qu’elle est tres difficile a

obtenir dans de tels OPO, un point sur lequel nous reviendrons en détail.

L’idée générale du Sheet OPO a été proposée théoriquement a I’Onera en 2003 dans le GaAs
[ ], mais aucune démonstration expérimentale n’avait pu prouver que le concept fonction-
nait réellement. Nous expliquerons par la suite pourquoi un Sheet OPO ne peut étre concu
avec un cristal non linéaire isotrope tel que le GaAs. En 2011, Xie et al ont réalisé expérimen-
talement pour la premiere fois un Sheet OPO dans un cristal de KTP pompé a 532 nm en
régime nanoseconde, émettant autour de 1 pm pres de la dégénérescence | ]. Une bande
de gain plus large que dans les OPO classiques a été observée ainsi qu'une émission monomode
longitudinale. Cependant, ni la base théorique expliquant leurs résultats ni les raisons de leur
choix de conception n’ont été présentés. En particulier, les conditions requises pour atteindre le
seuil d’oscillation d’un OPO si court, et obtenir un spectre monomode en fonction des proprié-
tés du cristal non linéaire et de la cavité n’ont pas été données. Dans ce contexte, nous avons
réalisé une étude théorique pour comprendre les mécanismes permettant 1’oscillation dans un
Sheet OPO et pour en prédire le contenu spectral | |. Nous allons développer pour cela
un nouveau formalisme, que nous appliquerons ensuite a différentes méthodes d’accordabilité
en faisant varier un parametre : la longueur d’onde de la pompe, la longueur de la cavité ou la
température du cristal. Nous verrons que chaque méthode permet d’obtenir un faisceau mono-
mode et accordable. Pour cela, nous combinerons a la fois 'approche de Eckardt et al portant
sur 1’étude du contenu spectral des OPO monolithiques | |, et I'approche développée a
I’Onera par Scherrer et al pour obtenir 'oscillation monomode dans les NesCOPO | .
A la lumitre des conclusions tirées de cette étude théorique, nous présenterons les étapes de
conception d’un Sheet OPO en ZGP, ce qui constituerait une source innovante tres compacte,

monomode et accordable entre 7,3 et 8,6 pm.
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3.2 Longueur de cohérence

Pour démontrer les propriétés d’accordabilité remarquables du Sheet OPO, considérons
des cristaux non linéaires taillés selon des configurations de polarisation de Type II. Nous
reviendrons plus tard sur la raison de ce choix, favorable vis a vis de la dispersion. Nous
choisissons trois exemples de cristaux : KTP, LiNbO3 et ZGP, dont la longueur a été choisie
arbitrairement sauf pour le KTP. Leurs caractéristiques sont répertoriées dans le Tableau 3.1
et nous les utiliserons en tant qu’exemples de Sheet OPO lors des simulations présentées dans
ce chapitre. Pour chaque cristal, ’angle ¢ est tel que le coefficient non linéaire d.g est maximal.
A noter que les résultats expérimentaux issus de I'article | | nous permettront de vérifier
la validité des formules théoriques établies dans tout ce chapitre sur le Sheet OPO en KTP.
Une fois validées, ces formules pourront étre appliquées pour concevoir un Sheet OPO avec

n’importe quel cristal.

Table 3.1 — Parametres principaux des trois exemples de Sheet OPO.

Cristal LiNbO5 KTP 7GP
Ap (nm) 1064 532 2051
6 (degrés) 56 90 66
¢ (degrés) 0 - 45
L (pm) 250 217 300
Bande de gain signal (nm) | 1385-1546 | 1015,6-1066,2 | 2556-3150

Le premier avantage du Sheet OPO est qu’il peut émettre un rayonnement signal et complé-
mentaire méme si I'accord de phase exact, correspondant a une longueur de cohérence infinie,
est impossible a réaliser aux longueurs d’onde choisies en jouant sur la biréfringence du cristal,
et ce quel que soit ’angle de propagation. Pour illustrer ce point, considérons un cristal de
LiNbOj3 dont l'indice de réfraction aux trois longueurs d’ondes est calculé avec les relations de
Sellmeier données par Zelmon et al | ]. En pompant ce cristal & A\, = 1064 nm, I"accord
de phase de Type II n’est pas possible pour des angles de taille inférieurs a # = 58°, tandis
que le coefficient non linéaire maximal serait atteint a # = 0°. Comme nous le voyons sur la
Figure 3.1, la longueur de cohérence ne dépasse pas 350 pm pour un cristal taillé a 6 = 56°.
Si la longueur du cristal est imposée a L = 250 pm, l'oscillation sera possible par la condition
d’accord de phase relaxée sur une bande de gain comprise entre 1385 et 1546 nm pour le signal,
correspondant a un complémentaire accordable entre 3413 et 4591 nm. En pratique, I’accorda-
bilité ne pourrait pas étre effectuée sur 'ensemble de la bande de gain car le niobate de lithium
commence a absorber au-dela de 4 pm.
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Meéme si 'accord de phase exact peut étre atteint dans le cristal non linéaire considéré, le
Sheet OPO présente comme deuxieme avantage d’avoir une bande de gain instantanée bien
plus large que dans un OPO classique en raison de sa faible épaisseur. Ce phénomene est
illustré en Figure 3.1 avec le KTP, pour lequel nous avons repris les parametres de I'expérience
de Xie et al. En utilisant les relations de Sellmeier de Kato et al pour calculer les indices
de réfraction des trois ondes | ], la condition d’accord de phase est atteinte pour \; =
1039,8 nm. Expérimentalement, elle était vérifiée a A, = 1041,4 nm : cet écart s’explique par
I'impossibilité de reproduire exactement les propriétés de dispersion du KTP de 'expérience
avec les relations de Sellmeier choisies, et ne change en rien les conclusions que nous allons
en tirer. Pour obtenir exactement le méme comportement, il aurait fallu avoir les relations
de Sellmeier exactes du cristal de KTP de Xie et al. Le signal est accordable entre 1015,6
et 1066,2 nm (expérimentalement entre 1016,4 et 1069,4 nm), correspondant a une bande de
gain instantanée théorique de 50,6 nm pour un cristal de 217 pm de long (expérimentalement
53 nm). A titre de comparaison, pour obtenir une accordabilité identique avec un OPO classique
simplement résonnant, il serait nécessaire de tourner le cristal de KTP sur plusieurs dizaines
de degrés. De plus, 'accordabilité sur une gamme spectrale signal identique ne pourrait étre
effectuée en changeant la température du cristal. Par ailleurs, la bande de gain instantanée pour
L = 10 mm serait réduite a la plage 1039,3-1040,3 nm soit une largeur de 1 nm seulement.

Enfin, nous considérons comme troisieme exemple un Sheet OPO en ZGP, d'une longueur de
300 pm et pompé a 2051 nm, et dont les parametres sont ceux que nous comptons utiliser pour
une réalisation expérimentale. La longueur de cohérence est tracée en fonction de la longueur
d’onde signal en Figure 3.1, a l'aide des relations de Sellmeier de Das et al | ]. Le pic de
gauche correspond a des longueurs d’onde complémentaires supérieures a 14 pm, ce qui n’a
aucun sens physique car ZGP absorbe totalement au-dela de 12 pm. La bande de gain associée
au pic de droite correspond a une gamme spectrale signal A\; = 2556 — 3150 nm, ce qui donne
pour la longueur d’onde complémentaire A, = 5,9 — 10,3 pm , soit une gamme s’étalant sur 4,4

pm.

Pour des polarisations pompe, signal et complémentaire correspondant a un accord de phase
de Type II, il existe toujours un angle de taille critique 6. pour lequel ’accord de phase exact est
impossible pour 6 < 6.. Cet angle correspond au point de rebroussement de la courbe d’accord
de phase (longueur d’onde en fonction de #). Pour un angle § > 6., la courbe d’accord de phase
montre que deux couples de longueurs d’onde signal et complémentaire permettent d’obtenir
I’accord de phase exact, ce qui explique la présence de deux pics sur les courbes représentant la
longueur de cohérence en fonction de la longueur d’onde. Ces pics s’éloignent progressivement

I'un de I'autre dans le spectre quand 6 augmente de la valeur 6, jusqu’a 8 = 90°. Théoriquement,
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Figure 3.1 — Longueur de cohérence en fonction de la longueur d’onde signal pour les trois exemples
de Sheet OPO du Tableau 3.1 taillés selon des accords de phase de Type II. Les lignes
horizontales correspondent a L.,, = L et les lignes pointillées verticales délimitent la
bande de gain définie par L < Lcon. a) Sheet OPO en LiNbOs pompé a 1064 nm
(L =250 pm, # = 56°). b) Sheet OPO en KTP pompé a 532 nm (L = 217 pm, § = 90°).
(c) Sheet OPO en ZGP pompé a 2051 nm (L = 300 pm, 6 = 66°).
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la bande de gain instantanée la plus large possible pour un cristal donné sera obtenue a # = 90°,
en choisissant une longueur de cristal inférieure au minimum local de longueur de cohérence
présent entre les deux pics. En pratique, pour la plupart des cristaux, I'un des deux pics de la
longueur de cohérence correspond a des longueurs d’onde complémentaires fortement absorbées
dans le cristal, et n’est donc pas a prendre en compte pour estimer ’accordabilité effective du
Sheet OPO. Des accordabilités records peuvent toutefois étre obtenues dans le spectre infra-
rouge. A titre d’exemple, un Sheet OPO en CdSe de 300 pm de long, pompé a 2051 nm et taillé
selon un accord de phase de Type Il a 8 = 90°, pourrait émettre un faisceau complémentaire
accordable entre 6,3 et 31 pm. Compte tenu de ’absorption, les longueurs d’onde au-dela de 23
nm ne pourraient pas exister (absorption totale) et le seuil d’oscillation serait plus difficile a at-
teindre au-dela de 16 pm. Ce Sheet OPO en CdSe serait donc en mesure d’émettre un faisceau
complémentaire accordable entre 6,3 et 16 pm. Pour la réalisation expérimentale d’un Sheet
OPO émettant au-dela de 6 pm, nous préférons toutefois utiliser ZGP car son coefficient non
linéaire beaucoup plus élevé sera un atout non négligeable pour atteindre le seuil d’oscillation.
A noter que des situations originales sont également envisageables avec ZGP : une émission
complémentaire entre 8,1 et 8,8 pm semble notamment possible pour un cristal taillé a § = 90°
et pompé a 1064 nm par un laser Nd3+:YAG.

3.3 Conditions d’oscillation du Sheet OPO

Apres avoir présenté les avantages conférés au Sheet OPO par la condition d’accord de
phase élargie, nous allons maintenant voir sous quelles conditions 'oscillation est possible. Dans
un premier temps, nous allons expliquer pourquoi un Sheet OPO doublement résonnant est
bien plus favorable quun Sheet OPO simplement résonnant. Comme le Sheet OPO fonctionne
essentiellement a Ak # 0, nous étudierons ensuite 'effet du désaccord de phase sur le seuil
d’oscillation. Nous verrons ainsi que le seuil semble difficilement atteignable en régime continu

mais peut étre dépassé en régime impulsionnel.

3.3.1 Sheet OPO simplement résonnant et doublement résonnant

En 2003, Haidar et al ont expliqué comment une amplification paramétrique efficace pouvait
avoir lieu dans une microcavité grace aux effets de remise en phase des ondes dans la cavité,
méme si la condition d’accord de phase n’est pas vérifiée | |. Nous allons expliquer plus
en détail ce concept dans le paragraphe suivant. Pour cela, nous considérons tout d’abord un
Sheet OPO simplement résonnant. Par convention, nous supposons que 'onde résonnante est
le signal. Dans cet OPO, le seul mécanisme de sélection spectrale est la condition d’accord de

phase, en plus de la présence de modes longitudinaux sur 'onde signal. Ainsi, le rayonnement
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émis sera toujours centré autour de 'accord de phase exact, s’il existe, ou bien autour de la
longueur d’onde permettant d’avoir une longueur de cohérence maximale sinon. Comme le seul
moyen d’accorder la longueur d’onde consiste a modifier Ak, il est impossible de tirer parti
de la grande accordabilité offerte par la tres large bande de gain du Sheet OPO. De plus, la
compétition de modes étant faible en régime impulsionnel, le spectre d’émission sera composé
de plusieurs modes longitudinaux.

Nous montrons ainsi qu’une cavité simplement résonnante n’est pas adaptée pour concevoir
un Sheet OPO, ou le but recherché est de sélectionner une seule longueur d’onde d’émission
dans une large gamme spectrale définie par la condition L < L.y,. Par ailleurs, un Sheet OPO
simplement résonnant comportera les mémes avantages et inconvénients que les SRO classiques,
notamment un seuil élevé. C’est pourquoi nous nous concentrons, pour le reste de ce chapitre,
sur des Sheet OPO doublement résonnant, qui seront utilisés pour les différents calculs et
simulations.

Dans un DRO, la phase du signal et du complémentaire doit étre inchangée apres un aller-
retour dans la cavité : c’est la condition de double résonance. La cavité remet alors en phase les
deux ondes a chaque tour de cavité. Pour un gain paramétrique supérieur aux pertes, l'intensité

des ondes augmente comme illustré sur la Figure 3.2.

Intensité
N

0 L< Ly,

Figure 3.2 — Diagramme expliquant le concept d’accord de phase relaxé en microcavité pour un
simple passage de pompe. Dans un DRO, ce mécanisme conduit a une intensité signal
et complémentaire croissante tant que le gain est supérieur aux pertes, grace a la remise
en phase des ondes a chaque tour de cavité.
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3.3 Conditions d’oscillation du Sheet OPO

La conséquence essentielle sur le contenu spectral, liée a la condition de double résonance,
est ensuite la méme que pour n’importe quel DRO : seuls les couples de modes signal et complé-
mentaire qui vérifient la conservation de ’énergie peuvent osciller. Les mécanismes de sélection
spectrale des modes permettent alors de changer la longueur d’onde d’émission dans toute la
bande de gain, et donc potentiellement tres loin de I'accord de phase exact. L’espacement entre
modes et la dissociation des cavités dépendent seulement des indices de réfraction “vus” par le
signal et le complémentaire car la longueur physique des deux cavités est la méme. De ce fait, la

dissociation est imposée par les propriétés du cristal, a savoir la dispersion et la biréfringence.

3.3.2 Effet du désaccord de phase sur le seuil d’oscillation

Comme le cristal est inhabituellement court (quelques centaines de microns), on peut s’ima-
giner qu'un Sheet OPO oscillera tres difficilement, méme en configuration doublement réson-
nante. Nous allons montrer que le seuil peut étre atteint en régime impulsionnel, et nous illus-
trerons cela sur les trois exemples de Sheet OPO pour lesquels nous avons calculé la bande de
gain dans la section 3.1. Par souci de simplicité, la pompe, le signal et le complémentaire sont
considérés comme des ondes planes se propageant colinéairement selon ’axe z. L’approximation
des ondes planes est a priori justifiée car la longueur de Rayleigh de chaque faisceau est bien
plus grande que le cristal. De plus, les effets de walk-off seront négligés de par la faible longueur
du cristal. La prise en compte des pertes par diffraction, dues au caractere instable de la cavité
composée de deux miroirs plan, nécessiterait une simulation numérique 2D assez fastidieuse

dont nous pouvons nous affranchir pour avoir une premiere estimation du seuil.

Le calcul du seuil s’effectue en résolvant les équations de propagation non linéaires 1.2, en
supposant que la condition d’accord de phase n’est pas vérifiée. La solution des équations dans
le cas général est donnée dans I’Annexe B mais est peu utilisable en pratique. Pour obtenir une

formule plus commode, nous pouvons supposer qu’au seuil, la pompe n’est pas dépeuplée, ce
Ie(L)
1.(0)
I’onde complémentaire et pour un simple passage de pompe dans le cristal est lui aussi donné

qui simplifie grandement la résolution des équations couplées. Le calcul du gain G = pour
en Annexe B. Pour simplifier encore le calcul, nous supposons que le Sheet OPO est un DRO
équilibré, c’est-a-dire ayant les mémes pertes et les mémes réfléctivités de miroir pour le signal

et le complémentaire. Le gain s’écrit alors :

Ak? inh? (7L
G = cosh® (vL) + (KQUZ% T ru, Ak cos ((po)) o 757 )_ Rj;p sin (¢p) sinh (2yL), (3.1)

ou 7y est défini par :
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/ Ak?
Y=/ KUl — 3 (3.2)

et ou les autres parametres ont déja été définis au chapitre 1 avec ¢y correspondant a la

phase relative des ondes en z = 0. En régime continu, la condition d’oscillation au seuil s’écrit
GR? = 1 on R est la moyenne géométrique des réfléctivités des deux miroirs. Dans un Sheet
OPO, le désaccord de phase augmente tres rapidement des que l'on s’éloigne légerement de la
condition d’accord de phase exact. Ce phénomene est notamment visible sur I'allure tres piquée
de la longueur de cohérence quand elle tend vers I'infini. De ce fait, 'hypothese de gain faible
vL < 0,1 , qui permet d’effectuer un développement de Taylor des fonctions hyperboliques,
n’est généralement pas valide. A titre d’exemple, dans le Sheet OPO en KTP, cette hypothese
est valide sur une plage signal de 2 nm de large centrée sur ’accord de phase exact, soit 4 % de
la largeur totale de la bande de gain. L’amplitude de la pompe au seuil doit donc étre calculée

numériquement en insérant la formule 3.1 dans la condition d’oscillation au seuil.

0.5 0.5
a) V 10 MW/cm?
| 0 lem 0 MW/cm?
17 MW/cm?
69 MW/cm2
00 29 MW/cm? 0.0
138 MW/cm?
L 49 MW/cm?
= 207 MW/crm?
& sl 84 MW/cm? = 05
& 143 MW/cm? 276 MW/crm?
243 MW/cm? 345 MW/cm?
9 .
0k 414 MW/cm 0 414 MW/cme
705 MW/cm* B
] 483 MW/cm?
1200 MW/cm? .
A5 N R | h ] AT -1.5 t t
3 2 1 0 1 2 3 0.5 0.0 0.5 1.0
AKL/2n AkL/2T

Figure 3.3 — Intensité de la pompe au seuil en régime continu en fonction de g et %. Le seuil
minimal suit une quasi-droite d’équation g + % = —7%. a) Sheet OPO en KTP. b)
Sheet OPO en ZGP.

La Figure 3.3 montre 1’évolution du seuil d’oscillation en fonction de la phase relative ¢y en
z = 0 et du désaccord de phase Ak pour le Sheet OPO en KTP et en ZGP. Nous voyons que le
seuil augmente quand |Ak| augmente et que la valeur de la phase relative qui minimise le seuil
n’est pas ¢y = —% en dehors de I'accord de phase exact. Ainsi, quand Ak # 0, la phase relative
s’adapte en prenant une valeur comprise dans l'intervalle [r;27] pour obtenir le seuil le plus bas
a Ak fixé. Une analyse rapide de la Figure 3.3 montre que les deux parametres semblent liés
par la relation ¢q + % = —% pour minimiser le seuil. Cette relation peut étre démontrée en

résolvant 1’équation non linéaire d’évolution de la phase 1.3, en ayant résolu au préalable celles

112



3.3 Conditions d’oscillation du Sheet OPO

portant sur 'amplitude des champs et en insérant les solutions de 1.2 dans 1.5. La relation

générale qui lie la phase relative et le désaccord de phase pour maximiser le gain s’écrit alors

[Bos96] -

AkL
¢ (L) = o+ T Z Kill;, (3.3)
i=p,s,c
ol K5 sont des termes dépendant de Ak, des constantes de Manley-Rowe et de la constante
I et ou Il 5 . désignent des fonctions elliptiques de troisieéme espece. Pour maximiser le transfert
d’énergie de la pompe vers les ondes signal et complémentaire, la phase ¢ (L) doit étre égale

a —%. Au premier ordre, la résolution permet de négliger les fonctions elliptiques, et nous
AkL . _ w

2~ T2
Le seuil d’oscillation minimal est obtenu dans la zone ou la condition d’accord de phase

retrouvons bien la relation ¢y +

relaxée L < L., est vérifiée. Des minimas locaux du seuil, bien visibles pour le Sheet OPO
en KTP, sont aussi rencontrés quand L s’approche d’un multiple impair de la longueur de
cohérence, soit L = (2n+1) L. Cependant, ces situations ne sont pas optimales en comparaison
avec 'accord de phase relaxée car elles débouchent sur des seuils d’oscillation plus élevés.
Enfin, remarquons que les valeurs calculées des intensités seuil en régime continu ne sont pas
raisonnablement accessibles en pratique, c’est pourquoi il est nécessaire de pomper un Sheet
OPO en régime impulsionnel avec un laser délivrant une forte puissance créte.

Nous allons maintenant donner un ordre de grandeur du seuil théorique des trois exemples
de Sheet OPO du Tableau 3.1. Pour cela, nous reprenons la démarche pour calculer le seuil en
régime impulsionnel pour les DRO qui a été détaillée dans le chapitre 1. Il s’agit principalement

de déterminer le rapport entre le seuil impulsionnel et le seuil continu donné par | ]:

]ihmpulsion 21n (1 + 62"’%)
Xp="0 __ —|1- ’ 3.4
th ]t?}cl)ntlnu lIl (R) ( )

Les parametres de cette relation sont les mémes que ceux déja définis au chapitre 1. Les
différentes valeurs choisies pour ces parametres afin d’estimer le seuil sont données dans le
Tableau 3.2.

Pour le Sheet OPO en KTP, nous avons repris les valeurs de 'article de Xie et al. Pour les
autres exemples, nous avons pris des valeurs en accord avec le matériel dont nous disposons au
laboratoire (sources de pompe et miroirs). Pour le niobate de lithium, nous avons pris le waist
le plus petit possible car le seuil est élevé. Pour des impulsions de pompe d’une durée de 11
ns, la relation 3.4 donne un rapport X, ~1,5 pour le Sheet OPO en ZGP, ce qui signifie que
la puissance créte au seuil en régime impulsionnel est environ 1,5 fois plus grande qu’en régime

continu. Nous tragons 1’évolution du temps de construction en fonction du taux de pompage

113



Chapitre 3 - Oscillateurs paramétriques optiques tres largement accordables a condition

d’accord de phase élargie

Table 3.2 — Energie seuil en régime nanoseconde pour les trois exemples de Sheet OPO.

Cristal LiNbOs | KTP | ZGP
A, (hm) 1064 | 532 | 2051

R (%) 99 99 | 96

tar (pS) 36 | 26 | 63

7, (ns) 6 5 11

dug (pm/V) 0,468 | 1,77 | 74,8

w, (pm) 50 300 | 150

Intensité seuil continu (MW /cm?) | 1380 15 7.8
Xin 2,1 31 | 1,5

Energie seuil nanoseconde (j1J) 1164 333 | 44

par rapport au seuil continu en Figure 3.4. Le temps de construction diminue progressivement
jusqu’a atteindre un dixieme de la durée de la pompe (environ 1 ns) en pompant 8,5 fois
au dessus du seuil continu soit 5 fois au dessus du seuil impulsionnel. Ce phénomene est un

comportement connu dans les OPO en régime nanoseconde.

Nous évaluons ensuite le seuil théorique du Sheet OPO en ZGP que nous comptons concevoir.
Avec les parametres du Tableau 3.2, nous obtenons une énergie seuil en régime impulsionnel
EMPUson — 44 1] correspondant & une fluence de 0,13 J/cm? : la marge vis & vis du seuil de

dommage (1-2 J/cm?) est donc assez confortable.

3.4 Contenu spectral du Sheet OPO

Dans cette section, nous analysons en détail les effets de la condition de double résonance
sur le spectre du Sheet OPO, a la lumiere des conclusions établies pour les NesCOPO au
chapitre 2. En développant un nouveau formalisme basé sur les nombres modaux, nous allons
déterminer sous quelles conditions I’émission monomode est possible, en fonction des propriétés
du cristal : isotropie ou biréfringence, dispersion, etc. Nous nous concentrons tout d’abord sur
les conditions permettant d’obtenir une coincidence exacte entre un mode signal et un mode
complémentaire. Les différentes méthodes envisagées pour I'accordabilité seront présentées dans

la section suivante.
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25

20 |-

15 |

Temps de construction (ns)
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2 3 4 5 6 7 8
Parameétre X

Figure 3.4 — Temps de construction (ns) en fonction du taux de pompage X par rapport au seuil

continu pour le Sheet OPO en ZGP. Xy}, correspond au rapport entre le seuil impul-
sionnel et le seuil continu.

3.4.1 Sélection spectrale en cavité monolithique

Contrairement aux NesCOPO décrits au chapitre 2, les cavités signal et complémentaire ne
sont pas dissociées physiquement dans le Sheet OPO. Rappelons que les DRO monolithiques
ont été étudiés des 1965 | |. Dans ces OPO, la dissociation est directement déterminée par

les indices de réfraction et s’écrit :

N
L  n,

De plus, en supposant égaux les indices de réfraction et les indices de groupe, il est intéressant

(3.5)

de voir que l'espace entre clusters de modes (c’est-a-dire entre deux coincidences exactes) dans

le domaine spectral s’écrit en premiere approximation :

C

Avg= —— .
v 2L (ngs — Nge)

(3.6)

Ngs.c désigne l'indice de groupe respectivement pour le signal et pour le complémentaire.
Cette expression correspond a la demi bande de gain au premier ordre dans ’approximation
quadratique. Ainsi, la bande de gain d'un DRO monolithique contient au plus trois clusters, et
ce quelle que soit sa largeur spectrale. Toutefois, dans un Sheet OPO, I'intervalle spectral libre
est au moins supérieur d'un ordre de grandeur a celui des DRO classiques dont la longueur
physique est de l'ordre du centimetre. Les coincidences exactes sont donc séparées de plusieurs
nanometres, ce qui permet en pratique d’en éliminer certaines avec des traitements diélectriques
adaptés sur les miroirs pour s’assurer de n’émettre qu'un seul cluster. De plus, la petite taille du

Sheet OPO et son caractere monolithique vont naturellement réduire les instabilités dues aux
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fluctuations des chemins optiques. Lorsqu’une coincidence exacte sera sélectionnée, il devrait
donc étre possible de la conserver et d’avoir une émission monomode stable.

D’apres la relation 3.5, un Sheet OPO ne peut pas avoir une dissociation élevée (plus que
quelques pourcents). Ainsi, la principale problématique pour avoir un spectre monomode lon-
gitudinal sera d’éviter I'oscillation de plusieurs coincidences partielles autour de la coincidence
exacte séléctionnée. Pour des configurations d’accord de phase de Type 0 ou de Type I, pour
lesquelles le signal et le complémentaire ont la méme polarisation, la dissociation est extréme-
ment faible sauf si I'indice de réfraction varie tres rapidement avec la longueur d’onde. Ceci peut
étre le cas pres d’une résonance optique (pic d’absorption) ou dans le domaine térahertz que
nous n’abordons pas ici. Ainsi, un Sheet OPO utilisé avec une configuration de polarisation de
Type 0 ou de Type I émettra probablement un cluster multimode. L’unique solution favorable
pour obtenir une émission monomode est donc d’utiliser des polarisations en configuration de
Type II. Si de surcroit le cristal présente un accord de phase exact de Type II, cela augmente
(favorablement) la longueur de cohérence dans la gamme spectrale considérée, mais ce n’est pas
obligatoire en théorie. Ceci permet d’avoir des indices de réfraction significativement différents
pour le signal et le complémentaire, et donc une dissociation non nulle.

En Type I1, la dissociation reste malgré tout imposée par les propriétés du cristal et des coin-
cidences partielles peuvent osciller au sein d’un cluster. La finesse de la cavité devient alors un
parametre essentiel car elle détermine la largeur spectrale des modes, et va donc influer sur leur
recouvrement. Elle devra étre suffisamment élevée pour empécher I'apparition de coincidences
partielles au sein d'un cluster et ainsi conduire a un spectre monomode longitudinal.

Nous illustrons cela sur le Sheet OPO en KTP réalisée par Xie et al | |. Les indices de
réfraction de la pompe, du signal et du complémentaire valent n, = 1,7887, ny = 1.8297-1.8315
et n. = 1.7441-1.7455 sur les gammes spectrales considérées et pour une température de cristal
T = 25 °C, ce qui conduit a une dissociation d’environ 4,7 %. Les coefficients de réflexion
des miroirs pour le signal et le complémentaire valent Ris. = 99,8 % et Ros. = 98,2 %,
conduisant a une finesse F' = 292. Pour évaluer le recouvrement entre un mode signal et un
mode complémentaire, nous considérons le produit de deux fonctions de transmission de Fabry-

Perot Trps X Trp. définies par :

1

Trps. = ) (37)
’ 4Rs,c 2 ¢s,c
1+ (I—4Rs) o1 ( 2 )
avec
drng L
¢S,C - \ —, (38)

ol Ry = \/RiscRos . Ceci donne une représentation simple sur le contenu spectral du Sheet
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OPO en considérant une pompe monochromatique et en fixant la température du cristal ainsi
que sa longueur. Nous supposons que 'un des parametres est ajusté de maniere a obtenir au
moins une coincidence exacte dans la bande de gain. Le recouvrement entre les modes signal
et complémentaire au sein de la bande de gain du Sheet OPO en KTP est représenté sur la
Figure 3.5 pour deux finesses différentes. Dans un premier temps, nous considérons une finesse
F' = 14 dans une cavité composée de deux miroirs réfléchissant seulement 80 % du signal et
du complémentaire. Nous voyons alors qu’avec une faible finesse, deux clusters existent dans la
bande de gain car la dissociation imposée par les indices de réfraction reste relativement faible,
méme pour des configurations de polarisation de Type II. La distance inter-clusters, calculée a
partir de la relation 3.6 est de 7 THz. Plusieurs coincidences partielles sont également présentes
de part et d’autre des coincidences exactes. Nous tracons ensuite ce recouvrement avec les
parametres correspondant a ’expérience de Xie et al. Pour une cavité identique, la finesse élevée
(F = 292) permet de supprimer a la fois le second cluster et les coincidences partielles. Ainsi,
il ne reste plus qu'un seul mode longitudinal dans la bande de gain, et le spectre d’émission est

monomode.

3.4.2 Nouveau formalisme

Nous allons a présent développer un nouveau formalisme pour prévoir le contenu spectral
du Sheet OPO. Notre approche a des points communs avec celle de Eckardt et al | ]
mais permet d’obtenir des équations plus simples pour calculer les propriétés liées a la double
résonance. En écrivant la conservation de la phase apres un aller-retour de cavité, nous pouvons

voir que les fréquences du signal et du complémentaire, respectivement notées v, et v,, sont

lies & l'intervalle spectral libre de la cavité dans le vide vt = o7 par les relations suivantes :
Msc ISL
Vsc = vy o, (39)
nS C

ot mg et m, sont des nombres entiers correspondant a des numéros de modes longitudinaux.
Nous en déduisons la condition de double résonance :
my me

= (3.10)

NsVs Nele

La conservation de ’énergie s’écrit v, = v, 4+ v.. En utilisant la relation 3.9, elle se réécrit

sous la forme :

ms Mg
— 4+ —=X,, 3.11
Py T X, .11
avec X, = V%’L = ?\—L Finalement, en combinant les équations 3.10 et 3.11, les nombres
0 P
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Figure 3.5 — Recouvrement des modes signal et complémentaire au sein de la bande de gain du Sheet
OPO en KTP. a) Recouvrement normalisé pour une finesse F' = 14 : deux clusters sont

visibles dans la bande de gain. b) Zoom dans un cluster :

cidences partielles au voisinnage de la coincidence exacte. ¢) Recouvrement normalisé
pour une finesse F' = 292 : le deuxieme cluster disparait et une seule coincidence exacte
est présente dans la bande de gain. d) Zoom sur la coincidence exacte : les coincidences
partielles disparaissent elles aussi et ’émission est donc monomode longitudinale.
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modaux my et m,. qui vérifient la condition de double résonance sont déterminés par :

Xo (3.12)

Msc = s,cl Ve, s

Vs,c

La condition d’accord de phase, que nous n’avons pas encore traitée, s’écrit :

2
nill (npvp — ngvs — nev,) = 0. (3.13)
c

En multipliant 3.13 par L, nous retrouvons le terme v°“. Puis, en utilisant 3.10, nous

écrivons la conditon d’accord de phase avec les nombres modaux :

ms + me —n, X, = 0. (3.14)

Comme nous l’avons mentionné précédemment, ’accord de phase exact n’est pas le but
recherché dans le Sheet OPO. La condition d’accord de phase relaxée, qui s’écrit L < L, soit

|AkL| < 7, peut alors étre mise sous la forme :

|ms + m. —n,X,| < 1. (3.15)

Pour trouver les nombres modaux qui vérifient a la fois la conservation de I’énergie et la
condition d’accord de phase relaxée, il est utile de tracer les équations 3.11 et 3.15 dans le
plan (mg,m.). La Figure 3.6 étudie tout d’abord le cas d’'un Sheet OPO basé sur un matériau
non biréfringent, tel qu'un matériau isotrope ou un matériau fonctionnant en quasi-accord de
phase, dans lequel la pompe, le signal et le complémentaire ont la méme polarisation. Ce cas
est analogue a celui de ’'OPO de longueur sub-millimétrique qui a été envisagé dans un premier
temps dans le GaAs | |. Comme linégalité n, > ns. est toujours vérifiée, nous voyons
clairement qu’un matériau non biréfringent n’est pas adapté pour concevoir un Sheet OPO
doublement résonnant : les deux équations n’ont jamais de solutions en commun et la droite
représentant la conservation de I’énergie est parallele a la bande d’accord de phase relaxé. Cette
situation inadaptée sera presque toujours rencontrée avec un matériau non biréfringent, excepté
pour des cas tres particuliers ou le complémentaire serait situé dans 'infrarouge tres lointain
ou le domaine térahertz.

Considérons alors un Sheet OPO basé sur un cristal biréfringent, illustrant le cas démontré
expérimentalement avec KTP | ]. Dans ce cas, illustré également en Figure 3.6, les deux
équations ont une solution commune a I’endroit ou les deux droites se croisent des que 'inégalité

Nge < Ny < Ne s est vérifiée.
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Figure 3.6 — Relation de conservartion de 1’énergie et condition d’accord de phase relaxée tracées
dans le plan (mg,m.). a) Cristal non biréfringent, les deux équations n’ont pas de
solution commune. b) Cristal biréfringent, une solution commune existe lorsque I'indice
de réfraction de la pompe est compris entre celui du signal et du complémentaire.
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Alinsi, excepté pour de tres rares situations, le Sheet OPO peut osciller uniquement lorsqu’il
est congu avec un cristal biréfringent. L’indice de réfraction de la pompe doit alors étre compris
entre celui du signal et du complémentaire pour espérer trouver une coincidence exacte. De
plus, comme mentionné précédemment, les clusters de modes peuvent également contenir des
coincidences partielles qui se recouvrent suffisamment dans le diagramme de Giordmaine et
Miller pour pouvoir osciller, du fait que la finesse de la cavité est nécessairement finie. En

considérant cette finesse I, I'équation 3.9 devient :

nS CVSC 1
— 1 < —= 3.16
me VP onF’ (3.16)

oun = % est un indice de réfraction moyen. En conséquence, les modes signal et complé-
mentaire qui se recouvrent partiellement peuvent également vérifier la conservation de 1’énergie.

L’équation 3.11 devient alors :

1
—_ Nl
< — (3.17)

mS mC
=24 X,

N Ne

La prise en compte de la finesse est mise en évidence en tracant la relation 3.17 en Figure 3.7.
La condition de double résonance relaxée est maintenant représentée par une bande dont la
largeur est déterminée par la finesse, dans laquelle les fréquences signal et complémentaire
qui satisfont la conservation de ’énergie se recouvrent suffisamment pour étre potentiellement
émises par le Sheet OPO. En revanche, la condition d’accord de phase relaxée définie par la
relation 3.15 est inchangée. Cette représentation permet de déterminer la probabilité de trouver
une solution qui vérifie a la fois la conservation de 1’énergie et la condition d’accord de phase
relaxée, comme le montre la Figure 3.8. L’oscillation est alors possible quand un couple de
nombres modaux (ms,m.) , représenté par un point, se retrouve dans le domaine correspondant
a I'intersection des deux bandes.

Pour illustrer ce dernier point, nous représentons deux situations : dans la premiere, trois
couples de modes sont inclus dans ce domaine, ce qui correspond a trois couples de longueurs
d’onde signal et complémentaire différents. Les trois coincidences exactes coexistent donc et
oscillent en méme temps dans la cavité. En conséquence, le Sheet OPO présente une émission
multimode. Dans la seconde situation, la finesse de la cavité est augmentée, ce qui conduit a un
unique couple de modes signal et complémentaire qui oscillent dans le Sheet OPO : le spectre

d’émission est alors monomode longitudinal.
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ms+mc—anp <1

Figure 3.7 — Relation de conservartion de 1’énergie et condition d’accord de phase relaxée tracées
dans le plan (ms,m.) pour un cristal biréfringent en prenant en compte la finesse de la
cavité dont la valeur est finie.

Figure 3.8 — Zoom sur l'intersection des deux bandes de la Figure 3.7. Les points représentent des
couples de nombres entiers (ms,m.) et le parallélogramme correspond a 'aire d’inter-
section des deux bandes. a) Trois couples de longueurs d’onde signal et complémentaire
peuvent osciller simultanément. b) Le spectre d’émission est monomode longitudinal
lorqu’il n’y a qu'un seul point a 'intérieur du parallélogramme.
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Afin de limiter l'aire d’intersection entre les deux bandes dans le plan (mg,m.) et donc
de favoriser ’émission monomode, il est souhaitable d’avoir une différence aussi grande que
possible entre ng et n.. Ainsi, nous retrouvons le fait que les configurations de polarisation de
Type II sont généralement requises pour obtenir une émission monomode, alors que le Type I
conduira le plus souvent a I’émission de clusters de modes. Il est tentant d’envisager seulement
des situations pour lesquelles le cristal est taillé a 8 = 90°, car ceci maximise la différence
entre les indices de réfraction ordinaire et extraordinaire. Cependant, ces situations peuvent
correspondre a une longueur de cohérence faible aux longueurs d’onde d’émission souhaitées en
pratique. Des que la dissociation est suffisante pour permettre une émission monomode, il est
donc préférable d’avoir la longueur de cohérence la plus grande possible, ou idéalement d’avoir
I’accord de phase exact a ces longueurs d’onde. En fonction du cristal, il peut aussi étre intéres-
sant de rechercher des configurations de grande acceptance, ou la longueur de cohérence a une
dépendance non critique en longueur d’onde. Enfin, pour un cristal donné, I'aire d’intersection
des deux bandes peut toujours étre réduite par la suite en imposant une tres grande finesse.
Ceci peut étre difficile a réaliser pour un Sheet OPO émettant dans la gamme spectrale 6-16
pm, pour lequel la conception de miroirs tres réfléchissants sur de grandes gammes spectrales

signal et complémentaire tout en étant transparent a la pompe n’est pas aisée.

3.5 Accordabilité en longueur d’onde du Sheet OPO

Nous venons de voir sous quelles conditions le spectre d’émission du Sheet OPO peut étre
monomode longitudinal. Nous allons maintenant utiliser le nouveau formalisme établi dans
la section précédente pour analyser trois méthodes permettant d’accorder la longueur d’onde
d’émission du Sheet OPO par sauts de modes, tout en conservant un spectre monomode longi-
tudinal.

3.5.1 Accordabilité via la longueur d’onde de pompe

La premiere méthode d’accordabilité consiste a faire varier la longueur d’onde de pompe.
En supposant qu'une coincidence exacte est initialement séléctionnée dans la bande de gain du
Sheet OPO, l'objectif est de déterminer la variation de longueur d’onde de pompe minimale
permettant de trouver une nouvelle coincidence exacte, ce qui revient a effectuer un saut de
mode. Nous effectuons ce calcul en suivant la méme approche que celle de Scherrer et al,
développée dans le cas des NesCOPO | |. Cependant, nous considérons ici que la longueur
d’onde de pompe n’est pas fixe lors du saut de mode. La somme des énergies du signal et du
complémentaire est donc modifiée quand la longueur d’onde de pompe varie, ce qui complique

légerement le calcul. Comme 1'onde signal et 'onde complémentaire sont résonnantes dans la
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cavité, leur déphasage respectif ¢, et ¢. apres un tour de cavité s’écrit :

47Tl/s,cns,c (Vs,c) L

30876 (VS7C) = = 27Tms,07 (318)

c

ou my et m. sont des nombres entiers qui représentent une paire de modes résonnants
constituant la coincidence exacte initiale. En augmentant ou en diminuant la longueur d’onde
de la pompe, une autre coincidence exacte peut étre trouvée ailleurs dans la bande de gain suite

a un nombre de sauts de mode signal Am, et complémentaire Am,., de telle sorte que

s (Vs + Avg) = 21 (mg + Amy) (3.19)

0 (Ve — Ave) = 2w (me — Amy) , (3.20)

ou Av, est la différence de fréquences signal entre les deux coincidences exactes, et Av,
est cette méme différence de fréquences pour le complémentaire. Comme la longueur d’onde
de pompe varie entre ces deux coincidences exactes, la somme des fréquences signal et complé-
mentaire est modifiée lors du saut de modes, ce qui implique que Av, # Av.. En écrivant la

conservation de I’énergie, on obtient la relation suivante :

Av, = Avs — Ay, (3.21)

N

ol Ay, est la variation de fréquences de pompe permettant d’effectuer le saut de mode. A
noter que le signe négatif présent devant le terme Av, est lié & sa définition par la relation 3.20.
Ainsi, Amg et Am, sont des nombres entiers qui ont le méme signe afin de respecter la conser-
vation de I’énergie. La premiere étape nécessaire pour obtenir I’expression de Ay, est d’effectuer

un développement de Taylor a ordre 1 des phases o, (vs + Avg) et ¢, (Ve — Av,) sur les termes
Avg et Av, :

Ops.c
2nAmg . = Avge— .. - 3.22
™ m ) Y, ) aV s,C ( )
En utilisant 3.18 pour calculer la dérivée partielle de la relation 3.22, on obtient
JISL
Avge = Amg . ——, (3.23)
gs,C
avec la définition usuelle pour l'indice de groupe :
Ons e
s,c — Ilsc S A |vsc - 3.24
ng ) n y + v ) ay s,c ( )

La combinaison des formules 3.21 et 3.23 conduit ensuite naturellement a 'expression de
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Av,

Av, = Avy — Ay, = (Ams - %> el (3.25)

Ngs Ngc

Pour analyser le saut de mode entre les deux coincidences exactes, il est utile d’introduire la
différence entre les nombres modaux € = Am,— Am, et la différence entre les indices de groupe
Ang = ngs — Nge. En considérant un indice de groupe moyen ng, = ngs ~ ng, la relation 3.25 se

réécrit sous la forme

A 1 A
SV _ (Ams g 4 g) , (3.26)
Vp NgAp g

oll nous rappelons que X, = .
0

Les sauts d'une coincidence exacte a 'autre peuvent étre caractérisés a partir de cette

derniere équation. Le parametre Anzg représente la dissociation entre les cavités signal et com-
plémentaire du Sheet OPO. Quand € = 0, le saut de modes a lieu au voisinage de la coincidence
exacte initiale. Suite a une variation de la fréquence de la pompe selon la relation 3.26, le
peigne de fréquences signal glisse par rapport au peigne de fréquences complémentaire comme
le montre la Figure 3.9. Pour € = 0, une coincidence partielle appartenant au méme cluster
que la coincidence exacte initiale devient donc la nouvelle coincidence exacte. Le cas Amg = 1
correspond alors a une variation de fréquence de pompe qui transforme la coincidence partielle
la plus proche en cette nouvelle coincidence exacte. Dans ce cas, la relation 3.26 se réécrit sous
la forme

ISL

Av= = Vool ANy (3.27)
Ng Ny
An? ..

en supposant nf] > —2. La variation de fréquence de pompe quand € = 0 est donc égale a
un pourcentage de ’espacement moyen entre modes du Sheet OPO, % Ce pourcentage n’est
autre que la dissociation An—zg entre les cavités signal et complémentaire.

Les cas pour lesquels € # 0 correspondent a un saut de mode vers une coincidence exacte
qui sera située dans un cluster différent de celui qui contient la coincidence exacte initiale. Pour
déterminer le nombre de sauts de mode signal Amy correspondant a la variation de fréquence
de pompe la plus faible requise pour changer de coincidence exacte, il suffit de minimiser le

terme entre parentheses dans I'équation 3.26. On obtient alors :

Js (3.28)

ou les semi-crochets représentent ici la fonction arrondi, qui donne le nombre entier le plus
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proche de An—;zg, car Am, doit étre un nombre entier relatif. En pratique, le cas le plus probable
correspond a € = +1, ce qui signifie que le saut de modes a lieu vers une nouvelle coincidence
exacte située dans le cluster voisin a celui de la coincidence exacte initiale. Dans ce cas, la
variation de fréquence de pompe permettant d’effectuer le saut de modes peut étre tres faible.

Elle est donnée par la relation :

. ISt n, An
A= = ; ((A;’L | ~ g 1> : (3.29)
g g g
e=-1 e=0 e=+1

~ N N N

(DC \ / (DS

Am =1
Am = [g/(1-ny/ng)]

Figure 3.9 — Sauts de modes en fonction de la valeur de . Le nombre de sauts de modes Am  dépend
de €.

Le premier saut de mode qui induit un changement de la longueur d’onde de la pompe aura
donc lieu pour Av, = min (Av5= Avs=%!) . Le Tableau 3.3 donne un exemple de calcul de sauts
de mode en faisant varier la longueur d’onde de pompe pour les trois exemples de Sheet OPO
donnés dans le Tableau 3.1. L’indice de groupe moyen n, = (ngs + ng) /2 est calculé a partir
des relations de Sellmeier données dans [[Kat02] pour KTP, [Z¢197] pour LiNbOj3 et [Das03] pour
ZGP. Les sauts de mode suivants peuvent ensuite étre calculés pas a pas en suivant la méme
démarche.

Il est aussi intéressant de déterminer numériquement la répartition de toutes les coincidences
exactes au sein de la bande de gain du Sheet OPO. Ceci permet a terme de concevoir n’importe
quel Sheet OPO en vue d’une réalisation expérimentale. Pour cela, nous nous basons sur la
procédure numérique suivante. Dans un premier temps, nous choisissons une longueur d’onde
de pompe fixe et nous considérons une longueur d’onde signal incluse dans la bande de gain
du Sheet OPO, qui vérifie la condition L < L..,. La longueur d’onde complémentaire se déduit
de la relation de conservation de l'énergie. A cet instant de la procédure, les trois longueurs
d’onde sont considérées comme approximatives. Elles permettent ensuite de calculer les nombres
modaux exacts m, et m, a partir de la relation 3.12. Ces nombres doivent étre des entiers
naturels et, une fois fixés, tous les autres parametres tels que les trois longueurs d’onde peuvent
étre calculés. Les longueurs d’onde exactes du signal et du complémentaire se déduisent de la

condition de double résonance :
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m )\s,c
. Ns,c (As,c)

A cause de la dispersion de l'indice de réfraction, nous obtenons deux équations implicites

= 2L. (3.30)

pour calculer les longueurs d’onde exactes A; et A.. La longueur d’onde exacte de la pompe
est enfin calculée grace a la relation de conservation de I’énergie. En effectuant cette procé-
dure pour toutes les longueurs d’onde signal incluses dans la bande de gain, c¢’est-a-dire celles
qui permettent de vérifier la condition d’accord de phase relaxée L < L., nous obtenons le
contenu spectral du Sheet OPO, a savoir les longueurs d’onde signal et complémentaire qu’il est
susceptible d’émettre en fonction de la longueur d’onde de pompe. A noter que numériquement,
I’échantillonnage des longueurs d’onde signal au sein de la bande de gain peut se faire avec un
pas aussi fin que 'on veut. Cependant, il existe un pas minimal en dessous duquel le contenu
spectral ne change pas, car la longueur d’onde de la pompe doit varier d’une certaine quantité
pour induire un saut de mode.

Cette procédure a tout d’abord été appliquée au Sheet OPO en KTP avec des parameétres
identiques & ceux de Xie et al | |. La Figure 3.10 présente les résultats obtenus : Chaque
point représente un mode qui peut étre émis par le Sheet OPO. Ces points semblent étre
disposés selon des droites paralleles entre elles, qui sont en réalité les asymptotes de branches
d’hyperboles dans le domaine des longueurs d’onde car la conservation de I'énergie s’écrit i =
/\is + Aic qui est ’équation réduite d’une hyperbole. Chaque branche correspond a des doubles
résonances qui appartiennent au méme cluster (¢ = 0). Comme le montre la Figure 3.11, la
séquence de sauts de mode obtenue en faisant varier la longueur d’onde de pompe s’effectue
d’une branche a 'autre, ce qui correspond au cas ¢ = £1. Ceci est en accord avec les calculs
effectués au premier ordre, qui démontrent que Avs=*" < Ar£=0. Sinous comparons les résultats
de nos calculs et simulations avec ceux publiés pour le KTP [ |, nous voyons que les pentes
des asymptotes des branches d’hyperbole sont les mémes. Nos résultats simulés présentent un
léger décalage des longueurs d’onde de pompe par rapport aux résultats expérimentaux. Ce
décalage est attribué aux propriétés de dispersion du cristal de KTP utilisé spécifiquement
dans | |, qui ne sont pas exactement reproduites par les relations de Sellmeier de | ]
que nous avons utilisées pour les indices de réfraction. Nous I’avons ensuite appliquée au Sheet
OPO en LiNbOj3 et en ZGP avec les parametres donnés dans le Tableau 3.1.

La Figure 3.10 présente également les résultats obtenus dans le cas du LiNbO3, pour lesquels
les hyperboles sont facilement identifiables. Comme nous avons choisi un angle de taille 6 < 6.,
aucun accord de phase exact n’est possible dans le cas du Sheet OPO en niobate de lithium.
Dans ce cas, il n’existe qu'un seul cluster dans la bande de gain, c’est pourquoi il n’y a qu’une

seule hyperbole visible pour le signal et pour le complémentaire.
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Figure 3.10 — Simulation du contenu spectral d’un Sheet OPO en faisant varier la longueur d’onde
de pompe. a) Sheet OPO muni d’un cristal de KTP avec les parameétres de | ]. La
longueur d’onde de pompe varie autour de 532 nm. b) Sheet OPO muni d’un cristal
de LiNbOgs avec les parametres du Tableau 3.1. La longueur d’onde de pompe varie
autour de 1064 nm.

Il est important de souligner que l’analyse numérique qui vient d’étre effectuée ne retient
que les coincidences exactes entre les modes signal et complémentaire. Pour une cavité de faible
finesse, rappelons que le recouvrement partiel des modes voisins a chaque coincidence exacte
serait suffisant pour entrainer 1’émission de plusieurs coincidences partielles (les points de la
Figure 3.10 deviendront alors de fines lignes verticales). Expérimentalement, ceci impose une
largeur spectrale de la pompe plus faible pour éviter 1’émission simultanée de deux couples de
longueurs d’onde signal et complémentaire distincts.

Le Tableau 3.3 permet également de comparer les valeurs de la variation de fréquence de
pompe permettant d’effectuer un saut de mode, obtenues par le calcul du premier ordre et par
les simulations numériques. Un tres bon accord est obtenu entre les deux méthodes quand ¢ = 0,
soit pour un saut de modes au sein du meéme cluster. Dans le cas ¢ = +1, nous remarquons
cependant un écart significatif entre la variation de fréquence de pompe AV;:ﬂ calculée avec
la relation 3.29 et celle obtenue a partir de la simulation numérique, bien que la variation de
numéros de modes Amy soit presque la méme. Cet écart est du a la dispersion, qui a un impact
considérable sur la valeur de AV;:ﬂ estimée par le calcul au premier ordre. Cette quantité est
tres sensible a de petites variations de I’écart fréquentiel entre deux modes signal et deux modes
complémentaire car Amg peut étre tres élevé. En conséquence, le calcul effectué a ’ordre 1 ain;i

A:g)
ne sont pas valables. Seul un développement de Taylor a des ordres supérieurs permet d’obtenir

que les diverses approximations effectuées par la suite (par exemple considérer que n? >

un accord entre la valeur estimée par le calcul et celle donnée par la simulation. L’ordre a

partir duquel le développement de Taylor donne lieu a un résultat cohérent dépend du cristal
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Figure 3.11 — Zoom sur les longueurs d’onde d’émission signal de la Figure 3.10 relative au KTP.
Les sauts de mode s’effectuent de cluster a cluster quand la longueur d’onde de pompe
varie autour de 532 nm.

Table 3.3 — Calculs de la variation de fréquence de pompe nécessaire pour effectuer un saut de mode
pour les trois exemples de Sheet OPO, avec les formules a I'ordre 1 et avec les simulations

numériques.
Cristal LiNbO3 | KTP 7ZGP
Coincidence exacte initiale (nm) 1481 1030 2756
Calcul ordre 1
AvE=0 (GHz) 13,01 | 20,808 | -2,325
Ave=0 (GHz) 271,648 | -368,41 | 156,149
Av=*! (GHz) : 6,42 | 0,823
Ave=*1 (THz) . 6,631 | -10,62
Ams=*1 . 18 68
Calcul numérique
Avs=" (GHz) -12)98 | 20,805 | -2,328
Ave=0 (GHz) -271,652 | -368,43 | 156,145
Avs=*! (GHz) - -1,19 0,925
Avs=*1 (GHz) ; _7.004 | -10,48
Ame=+1 - 19 67
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choisi. Plus la bande de gain est large spectralement, plus cet ordre sera élevé. Ainsi, pour
le Sheet OPO en KTP, un accord relatif inférieur a 0,2 % peut étre obtenu entre les deux
méthodes d’analyse en s’arrétant a ’ordre 2, qui inclut dans le calcul la dispersion des vitesses
de groupe. En revanche, pour le Sheet OPO en ZGP, les longueurs d’onde complémentaire sont
tellement éloignées 1'une de 'autre lors d’un saut de mode inter-clusters que certaines d’entre
elles sont situées dans une zone ou l'indice de réfraction présente une forte inflexion. Ainsi, le
développement de Taylor a ’ordre 2 n’est pas suffisant : continuer ce développement a un ordre
encore plus élevé est certes possible mais donne lieu a des formules inexploitables facilement.
Dans ce cas, seule la simulation numérique basée sur les relations de Sellmeier donne une
estimation correcte de la variation de fréquence de pompe nécessaire pour accorder la longueur
d’onde d’émission du Sheet OPO par saut de mode. Néanmoins, les calculs effectués a l'ordre 1
pour € = +1 donnent un ordre de grandeur acceptable en premiere approximation. Enfin, il est
possible de déduire de ces calculs la largeur spectrale maximale de la pompe qui permet de ne

pas émettre simultanément deux coincidences exactes. A titre d’exemple, la largeur spectrale
Ays::i:l
D
2

de la pompe devra étre au maximum de = 463 MHz pour avoir une émission monomode

longitudinale dans le Sheet OPO en ZGP.

3.5.2 Accordabilité via la longueur de cavité

Une autre méthode envisagée pour accorder la longueur d’onde d’émission du Sheet OPO
par saut de mode consiste a faire varier la longueur la cavité. Expérimentalement, ceci peut par
exemple étre effectué en taillant I'une des faces du cristal avec un petit angle. Cet angle doit
rester faible pour assurer un bon recouvrement spatial pour chaque onde apres un aller-retour
de cavité. L’expression au premier ordre de la variation de longueur de cavité AL permettant
de passer d'une coincidence exacte a une autre peut étre calculée de la méme facon que pour
I’accordabilité via la longueur d’onde de pompe. Le détail des calculs est donné en Annexe C.

Finalement, on obtient ’expression suivante :

AL 1 An
— = A g ) 31
L ~ax, ( M 0. —I—E) (3.31)

Les expressions de AL dans les cas ¢ = 0 (saut de mode dans le méme cluster) et ¢ = +1

(saut de mode dans le cluster voisin) se déduisent ensuite de la relation 3.31 :

ALF=Y 1 Ang

— .32
L nX, ng’ (3.32)
ALs=*1 1 ng  Ang
= -1 3.33
L nX, ((AngJ ng ) ’ ( )
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Ngs+Ngc

avec ng = et n = . Des simulations numériques ont également été effectuées

Ns+Ne
2
pour déterminer les longueurs d’onde d’émission du Sheet OPO suite a une variation de sa
longueur de cavité. Les détails de la procédure sont données en Annexe C. A titre d’exemple,
la Figure 3.12 présente le contenu spectral du Sheet OPO en KTP lorsque la longueur de
cavité varie. Enfin, le Tableau 3.4 compare les valeurs de AL permettant d’effectuer le saut de
mode, données par les expressions au premier ordre puis par les simulations. Les deux méthodes
donnent a nouveau des résultats similaires sauf pour le cas ¢ = 1 (pour les mémes raisons

évoquées précédemment).
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Figure 3.12 — Simulation du contenu spectral d’un Sheet OPO & base d’un cristal de K'TP avec les
parameétres de | ] en faisant varier la longueur de cavité autour de 217 pm.

Ces résultats montrent qu'une légere variation de la longueur de cavité entraine un saut de
mode vers une nouvelle coincidence exacte, et change donc la longueur d’onde d’émission du
Sheet OPO. En pratique, ceci requiert un controle parfait du diametre du faisceau de pompe
dans la cavité, une connaissance tres précise de 'angle de la face prismatique et une planéité
parfaite des faces. En effet, pour espérer avoir une émission monomode longitudinale, la variation
de longueur de cavité sur le diametre du faisceau de pompe doit rester tres faible, auquel cas
plusieurs coincidences exactes sont émises simultanément. Compte tenu des valeurs de ALF=*!
de l'ordre du nanometre, cette méthode est inenvisageable en pratique. De plus, en choisissant
une autre méthode d’accordabilité, ceci impose une forte contrainte sur la qualité du parallélisme

des deux faces du cristal ainsi que sur leur planéité.

3.5.3 Accordabilité via la température

La derniere méthode considérée pour accorder la longueur d’onde d’émission du Sheet OPO

est de faire varier la température du cristal non linéaire. Comme les principes du calcul au
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Table 3.4 — Calculs de la variation de longueur de cavité nécessaire pour effectuer un saut de mode
pour les trois exemples de Sheet OPO, avec les formules a 1’ordre 1 et avec les simulations

numériques.
Cristal LiNbO3 | KTP ZGP
Coincidence exacte initiale (nm) | 1481 1030 2756
Calcul ordre 1
AL (nm) 0,98 818 | 4,84
A= (GHz) 271,648 | -368,41 | 156,149
AL*=*! (nm) - 158 | 167
Avs=*! (THz) - 6,631 | -10,62
Ams=+! . 18 68
Calcul numérique
AL (nm) 1,03 | 820 | 480
A= (GHz) 271,652 | -368,43 | 156,145
AL*=*! (nm) ; 046 | 1,90
Ave=*1 (GHz) . 7,002 | -10,47
Ams=+1 - 19 67
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premier ordre sont tres similaires a ceux des deux méthodes précédentes, nous présentons seule-
ment les résultats importants et nous en donnons les détails en Annexe C. Au final, la variation

de température nécessaire pour effectuer le saut de mode est donnée par :

1 An
AT = A S—9+s>. 3.34
nX, (ar + Br) < " Ng ( )

Le coefficient de dilatation thermique o et le coefficient thermo-optique S qui apparaissent

dans cette expression sont respectivement définis par :

1dL

ar = Zﬁ’ (335)
1 dn

b= (3.36)

Les expressions de AT au premier ordre dans les cas ¢ = 0 et ¢ = %1 se déduisent de la
relation 3.34 :

1 An
AT&zO _ g )
nX, (ar+ Br) ng (3.37)
1 n, An
AT = ( g g _ 1) , 3.38
nX, (ar + Br) (AngJ ng ( )

avec ng = %, n = % et g—;’: = % ((g'“TS + ‘fgf). Nous effectuons ensuite des simulations
numériques pour déterminer le contenu spectral du Sheet OPO lorsque la température du cristal
varie. La procédure, plus complexe que pour les deux méthodes précédentes, est détaillée dans
I’Annexe C et prend en compte la dilatation thermique du cristal. Les résultats sont présentés
en Figure 3.13 pour le Sheet OPO en KTP et le Sheet OPO en ZGP. Dans le cas du Sheet OPO
en KTP, nous les comparons avec les résultats expérimentaux publiés par Xie et al | ].
Les pentes des asymptotes des hyperboles obtenues par la simulation sont en tres bon accord
avec l'expérience, comme pour l'accordabilité via la longueur d’onde de pompe. A noter que
la prise en compte de la dilatation thermique du cristal est essentielle pour faire concorder
les simulations avec les résultats expérimentaux. Il y a beaucoup plus de points avec le Sheet
OPO en ZGP, mais ceci n’est pas di a une différence d’échantillonnage. En effet, la bande
de gain étant beaucoup plus large que pour KTP, tout en ayant un espacement spectral entre
modes quasiment identiques, davantage de modes sont présents dans la bande de gain. Comme
le nombre de clusters présents dans la bande de gain est le méme, il suffit donc d’une légere
variation de température pour effectuer un saut de modes vers une nouvelle coincidence exacte
dans le Sheet OPO en ZGP. Enfin, le Tableau 3.5 donne les valeurs typiques de variation de

température permettant d’effectuer un saut de mode, obtenues par les formules a 'ordre 1 et
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par les simulations : les résultats sont a nouveau en accord sauf pour € = £1.
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Figure 3.13 — Simulation du contenu spectral d’'un Sheet OPO en faisant varier la température. a)
Sheet OPO muni d’'un cristal de KTP avec les parametres de | ]. La longueur
d’onde de pompe varie autour de 532 nm. b) Sheet OPO muni d’un cristal de ZGP
avec les parametres du Tableau 1 illustrant la courbe d’accord de phase théorique du
Sheet OPO que nous souhaitons concevoir.

Nous nous orientons vers cette méthode d’accordabilité pour la réalisation expérimentale
d’un Sheet OPO en ZGP. A partir de la simulation numérique présentée en Figure 3.13, nous
calculons qu’une variation de température AT =0,23 °C permet d’accorder la longueur d’onde
d’émission par un saut de modes au sein d'un méme cluster, tandis qu’une variation plus faible
AT =~0,11 °C permet d’y parvenir par un saut de mode vers une coincidence exacte située
dans un cluster voisin. Ainsi, pour avoir une émission monomode longitudinale, la température
devra étre controlée au dixieme de degrés pres. Les modules Peltier pouvant effectuer ce controle

jusqu’au millieme de degrés, ils sont donc parfaitement adaptés.

3.5.4 Accordabilité sans sauts de mode

Les trois méthodes présentées précédemment sont tres pratiques pour effectuer I'accorda-
bilité en longueur d’onde sur toute la bande de gain paramétrique offerte par la condition
d’accord de phase relaxée. Cependant, elles ne garantissent pas la possibilité d’émettre n’im-
porte quelle longueur d’onde au sein de la bande de gain car seules des séquences discretes de
longueurs d’onde sont émises par sauts de mode. Nous discutons ici brievement de la combinai-
son de deux méthodes d’accordabilité permettant d’accorder continuement la longueur d’onde
d’émission sans sauts de mode, de maniere a pouvoir générer n’importe quelle longueur d’onde

comprise dans la bande de gain paramétrique du Sheet OPO.
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3.5 Accordabilité en longueur d’onde du Sheet OPO

Table 3.5 — Calculs de la variation de température nécessaire pour effectuer un saut de mode pour
les trois exemples de Sheet OPO, avec les formules a l'ordre 1 et avec les simulations

numériques.
Cristal LiNbO3 | KTP ZGP
Coincidence exacte initiale (nm) | 1481 1030 2756
Calcul ordre 1
AT==0 (°C) 017 | 282 | 024
A= (GHz) 271,648 | -368,41 | 156,149
AT==! (°C) ; 0,55 | -0,09
Avs=*! (THz) - 6,631 | -10,62
Ams=+! . 18 68
Calcul numérique
AT==0 (°C) 0,14 | 280 | 023
A= (GHz) 271,652 | -368,43 | 156,145
AT==*1 (°C) - 120 | -0,11
Ave=*1 (GHz) . 7,001 | -10,43
Ams=+1 - 19 67
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Nous nous proposons de faire varier simultanément la longueur d’onde de pompe et la
température du cristal afin d’obtenir une accordabilité tres fine tout en maintenant la condition
de double résonance sur la méme paire de modes signal et complémentaire. Un changement de la
température du cristal permet de faire varier la longueur optique du Sheet OPO et ainsi de faire
varier la longueur d’onde des modes de la cavité. En faisant varier simultanément la longueur
d’onde de pompe, il est alors possible de maintenir la relation de conservation de I’énergie sur
les modes signal et complémentaire qui constituent la coincidence exacte initialement choisie.

Dans ces conditions, en utilisant une approche similaire a celle de I’Annexe C avec Av, =
Avg — Ay, et Amg. = 0 (pas de saut de mode), nous obtenons les expressions suivantes apres

un développement de Taylor des phases a 'ordre 1 :

NesAVs + nsvs (ap + Brs) AT = 0, (3.39)

Nge (Av, — Avg) + neve (ar + fre) AT = 0. (3.40)

En combinant ces deux équations, on obtient directement la relation entre Av, et AT

permettant d’accorder continuement sans sauts de mode la longueur d’onde d’émission du

Sheet OPO :

Nnele

Ay, = = (ns’/s (ar + Brs) +

Ngg Ngc

(aT + /BTc)) AT. (341)

En supposant n, = ngs = ng., n = ns; = n. et fr = PBrs = Pre, la relation 3.41 peut étre

simplifiée et devient :

A
2% _ T (ap + Br) AT. (3.42)
Vp Ng

Si le but recherché est d’obtenir un accord spectral fin sur un intervalle spectral libre de
ISL

cavité signal Av, = ”no—, la combinaison des équations 3.39 et 3.42 permet de déterminer les
gs

expressions correspondantes de AT et Ay, :

VéSL
AT = , 3.43
NglVs (OCT + ﬁTs) ( )
ISL
Ay, = 20", (3.44)
Ng Vs

Cette derniere relation signifie que la variation relative de longueur d’onde de pompe est la

méme que la variation relative de la longueur d’onde signal. En considérant les parametres du
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3.6 Conception du Sheet OPO en ZGP

Sheet OPO en ZGP, nous calculons AT =8,1 °C et Ay, = 211 GHz.

3.6 Conception du Sheet OPO en ZGP

Suite a cette étude théorique, nous avons commencé la conception du Sheet OPO en ZGP.
Des lamelles de différentes épaisseurs ont été fabriquées par Twinstar a partir d’un cristal de
ZGP taillé a 8 = 66° fourni par Eksma et seront idéalement pompées vers 2051 nm. Chaque
cristal est disponible en deux exemplaires pour chacune des longueurs suivantes : 348 pm,
574 pm et 881 pm. Plus le cristal est long, plus la bande de gain est étroite mais le seuil
d’oscillation est alors plus faible. Nous choisissons la méthode d’accordabilité par température
pour accorder la longueur d’onde d’émission du Sheet OPO. Pour cela, le cristal de ZGP est
inséré dans un four composé de deux machoires métalliques, sur lesquelles sont montés des
modules Peltier permettant de controler la température du cristal. Le four est ensuite fixé sur
un isolant thermique, lui-méme fixé sur un socle métallique. La Figure 3.14 présente des photos

du Sheet OPO démonté puis entierement monté.

Figure 3.14 — Photos du Sheet OPO démonté (a gauche) et monté (a droite), dont la température
est controlée avec les modules Peltier.

Pour une longueur d’onde de pompe de 2051 nm, ’accord de phase exact est obtenu pour le
couple de longueurs d’onde (As = 2838 nm,\. = 7396 nm). Pour cette premiere démonstration,
nous avons réduit la bande de gain effective a la plage spectrale signal Ay = 2690 — 2850 nm,
soit une plage spectrale complémentaire A. = 7300 — 8600 nm avec les traitements des miroirs
réalisés par Twinstar. Les propriétés des traitements sont données dans le Tableau 3.6.

Pour cette premiere démonstration d’'un Sheet OPO en ZGP, la réduction de la bande de
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Table 3.6 — Coefficients de réflexion des miroirs du Sheet OPO en ZGP.

Longueurs d’onde (nm) Ry Ry

2051 9% 2%
2690-2800 >95% [ > 90 %
7300-8600 > 98 % | > 96 %

gain permet d’assurer plus facilement ’obtention d’une oscillation monomode longitudinale en
limitant le nombre de clusters pouvant étre émis simultanément par le Sheet OPO. Comme le
montre la courbe d’accord de phase par température théorique présentée en Figure 3.15, ceci
nous permettra d’avoir un seul cluster dans la bande de gain pour le cristal de 348 pm. Pour
les cristaux de 574 pm et 881 pm, deux clusters pourront coexister en bord de bande de gain,
ce qui permettra d’observer I'accordabilité par saut de modes entre deux doubles résonances

situées dans des clusters voisins.
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Figure 3.15 — Courbe d’accord de phase théorique du Sheet OPO en ZGP en faisant varier la tem-
pérature. Le nombre de clusters présents dans la bande de gain réduite dépend de la
longueur du cristal.

L’alignement du Sheet OPO se fera ensuite par autocollimation avec un laser Hélium-Néon
superposé au préalable sur le faisceau de pompe. Un éventuel retour de pompe pourra étre
effectué en ajoutant un miroir doré externe, si nous rencontrons des difficultés non anticipées
pour atteindre le seuil d’oscillation. A T'heure ol ce manuscrit est rédigé, la source de pompe en-
visagée pour réaliser I’expérience n’est pas disponible. Lorsque cette source sera opérationnelle,
les calculs anticipent une énergie complémentaire de 1,6 pJ a 8 pm en pompant le Sheet OPO

de 574 pm de long avec une énergie de 150 pJ et un waist de pompe de 100 pm. Pour un waist
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3.6 Conception du Sheet OPO en ZGP

de pompe de 1 mm, il serait a priori possible de pomper ce Sheet OPO avec 15 mJ, donnant
lieu a une énergie de 150 pJ a 8 pm. Nous avons tenté un pompage par le microlaser utilisé
pour pomper le NesCOPO en OP-GaAs, mais 'oscillation n’a pu étre obtenue, y compris avec
un retour de pompe. Ceci n’est pas surprenant a posteriori car la puissance créte maximale
disponible est quasiment égale a celle du seuil estimé théoriquement en régime nanoseconde
avec les parametres du microlaser : le microlaser est donc a la limite de la source adéquate pour
pomper le Sheet OPO de 574 pm.
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Synthese

Nous avons réalisé une étude théorique portant sur le concept d’accord de phase élargi,
permettant lui-méme de définir un nouveau type d’OPO appelé Sheet OPO. Ce concept,
basé sur le fait que la pompe interfere constructivement avec le signal et le complémentaire
sur des distances de propagation inférieures a la longueur de cohérence, impose au Sheet
OPO une longueur inférieure au millimetre pour en tirer profit. Il permet notamment
d’obtenir une bande de gain instantanée bien plus large que dans les OPO classiques
et d’émettre des couples de longueurs d’onde a priori interdits par l'accord de phase
par biréfringence, ces deux effets pouvant conduire a des accordabilités records dans le
spectre infrarouge. Nous avons montré que le seuil d’oscillation du Sheet OPO pouvait
étre atteint en régime impulsionnel et nous avons montré que 'architecture doublement
résonnante était privilégiée pour exploiter ses propriétés d’accordabilité remarquables.
Apres avoir développé un nouveau formalisme pour prévoir le contenu spectral du Sheet
OPO, nous avons démontré que l'oscillation était possible uniquement dans un cristal
biréfringent vérifiant la condition n,. < n, < n.s sur les indices de réfraction des trois
ondes, et que le spectre d’émission pouvait étre monomode longitudinal, sous réserve
d’utiliser une configuration de polarisation de Type II et d’avoir une finesse suffisamment
élevée. Puis, nous avons présenté trois méthodes d’accordabilité par sauts de mode, en
faisant varier la longueur d’onde de pompe, la longueur de cavité ou la température du
cristal. Enfin, nous avons présenté les étapes de conception d'un Sheet OPO en ZGP basé
sur 'accord de phase par température. Ce Sheet OPO constituerait une source innovante
a la fois monomode longitudinale, largement accordable autour de 8 pm et extrémement
compacte. A terme, I'expérience pourrait également étre effectuée avec un Sheet OPO en
CdSe, pouvant théoriquement émettre sur la quasi-totalité de la gamme spectrale 6-16
pm. Jusqu’a présent, nous avons présenté des expériences portant sur la conception de
source infrarouge a spectre fin sans nous soucier de 1’énergie disponible sur le faisceau
complémentaire. Dans le dernier chapitre, nous allons voir comment la montée en énergie
peut étre effectuée par amplification paramétrique optique, tout en conservant un faisceau
monomode longitudinal, largement accordable en longueur d’onde et quels sont les cristaux

non linéaires nous permettant d’y parvenir. Nous étudierons notamment un cristal de CdSe

a géométrie innovante taillé en cylindre partiel.
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Chapitre 4

Montée en énergie largement

accordable dans la gamme spectrale
6-16 pm

Objectifs

Nous avons congu et réalisé différents OPO doublement résonnants destinés a émettre
un rayonnement monomode longitudinal et accordable dans la gamme spectrale 6-16 pm,
sans se soucier de I’énergie du faisceau complémentaire. Dans les expériences réalisées
avec les NesCOPO, l'énergie mesurée du faisceau complémentaire ne dépassait jamais 10
nJ. Avec le Sheet OPO en ZGP, il est peu probable d’atteindre des énergies plus élevées.
Or, pour des applications de spectroscopie a distance au-dela de quelques dizaines de
metres, il est nécessaire d’avoir un faisceau bien plus énergétique, de I'ordre du millijoule.
Pour atteindre cet objectif, nous proposons d’étudier la montée en énergie dans la gamme
spectrale 6-16 pm, ce qui fait 'objet de ce chapitre. Nous utiliserons préférentiellement
I’amplification paramétrique optique, ce qui permet de conserver la finesse spectrale du
faisceau complémentaire a amplifier tant qu’il n’y a pas reconversion de la pompe. Apres
avoir vérifié les propriétés d’accordabilité des cristaux a notre disposition, nous expose-
rons une expérience d’amplification d’un laser a cascade quantique dans un cristal de ZGP.
Nous présenterons ensuite un nouveau cristal de CdSe taillé en cylindre partiel que nous
caractériserons par différence de fréquences, puis éventuellement dans un OPO simple-

ment résonnant. Ce nouveau cristal pourra étre utilisé pour réaliser des OPA hautement

énergétiques et largement accordables, a des longueurs d’onde inaccessibles avec ZGP.
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Plusieurs sources de haute énergie et accordables ont déja été réalisées de différentes fagons
dans la gamme spectrale 6-16 pm, par exemple un OPO en ZGP | |, un systeme MOPA
en ZGP | | ou bien une source paramétrique basée sur la différence de fréquences dans
un cristal de CdSe | |. Cependant, toutes ces sources présentent un spectre large et au-
cune tentative d’affinage n’a été envisagée a notre connaissance. L’objectif de ce chapitre est
donc d’étudier des pistes permettant d’obtenir un faisceau accordable de haute énergie dans
la gamme spectrale 6-16 pm, ayant par ailleurs une grande finesse spectrale. Deux méthodes
sont privilégiées pour y parvenir. La premiere consiste a générer ce faisceau par différence de
fréquences entre deux faisceaux de haute énergie et fins spectralement issu d’OPO émettant
entre 2 et 3 nm, tandis que la seconde vise a amplifier le faisceau issu d'un OPO fin spec-
tralement émettant déja entre 6 et 16 pm, tel que le NesCOPO en OP-GaAs. Pour effectuer
I’amplification dans la gamme spectrale 6-16 pm et en particulier entre 8 et 12 pm pour des
mesures de gaz a longue portée dans I’atmosphere, il semble a premiere vue préférable d’utiliser
des cristaux d’OP-GaAs pour couvrir 'intégralité de la plage d’accordabilité. Or, pour poten-
tiellement produire des impulsions complémentaires de 'ordre du mJ, il est nécessaire d’avoir
une énergie de pompe de plusieurs mJ. L’ouverture limitée des cristaux d’OP-GaAs, qui limite
I’énergie de pompe a quelques centaines de pJ pour ne pas les endommager, est alors un frein a
leur utilisation. Nous préférons donc nous concentrer sur des cristaux non linéaires biréfringents
de ZGP ou de CdSe d’ouverture centimétrique pour réaliser I’amplification.

Compte tenu des propriétés de transmission de ces deux types de cristaux présentées au
chapitre 1, ZGP est un candidat idéal pour effectuer 'amplification entre 6 et 10 pm, tandis que
CdSe sera préférentiellement utilisé entre 10 et 16 pm. Pour un pompage vers 2 pm, CdSe reste
malgré tout peu accordable a 10 pm et il faut tourner le cristal sur une grande plage angulaire
pour réaliser la montée en énergie sur une grande plage spectrale, ce qui est difficile en raison
de T'ouverture limitée du CdSe (bien que centimétrique) et provoque de forts désalignements.
Ainsi, pour couvrir I'intégralité de la gamme spectrale 6-16 pm, il faudra utiliser au moins un
cristal de ZGP et plusieurs cristaux de CdSe, et ceci reste valable méme en se limitant a la bande
IIT de transmission de ’atmosphere (8-12 pm). Pour pallier ces difficultés, nous étudierons les

propriétés d’accordabilité d’un nouveau cristal de CdSe taillé en cylindre partiel.
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4.1 Montée en énergie d’un laser a cascade quantique monofréquence par amplification
paramétrique optique

4.1 Montée en énergie d’un laser a cascade quantique
monofréquence par amplification paramétrique op-

tique

Comme mentionné lors de l'introduction, les lasers a cascade quantique (QCL) sont at-
trayants pour la détection d’especes chimiques car ils font office de sources compactes qui
peuvent délivrer un faisceau de faible largeur spectrale et accordable sur plusieurs centaines
de nanometres. En revanche, leur principal inconvénient vis a vis d’'un OPO pour la détec-
tion d’especes chimiques a distances est, outre leur accordabilité limitée, une énergie beaucoup
trop faible qui va fortement réduire la portée de la source. L’amplification paramétrique op-
tique (OPA) dans des cristaux non linéaires est alors une solution envisageable pour augmenter
I’énergie d'un faisceau émis par un QCL. Ce type d’expérience a déja été réalisé a Thales avec
un DFB-QCL émettant a 4,5 pm, dont le faisceau a été amplifié dans un cristal d’OP-GaAs
pompé & 2090 nm par un laser Ho?*:YAG multimode, avec un gain paramétrique maximum de
2.10° | |. Nous nous proposons de réaliser une expérience similaire, mais a des longueurs
d’onde plus élevées (> 6 pm) et avec des faisceaux monomodes longitudinaux. A noter que tant
que le dépeuplement de la pompe n’est pas total, la finesse spectrale du faisceau amplifié est
automatiquement conservée par ’OPA. Ceci permet donc de produire des impulsions a la fois
fines spectralement et énergétiques, sous réserve d’avoir un faisceau de pompe et un faisceau

complémentaire ayant au préalable un spectre fin.

Cette section présente une expérience d’OPA d’un laser a cascade quantique a cavité éten-
due (Daylight Solutions, USA) émettant un rayonnement monofréquence et accordable entre
7,66 et 8,44 nm, par une source de pompe monofréquence a 2210 nm. Pour cette expérience, le
cristal privilégié est ZGP et nous allons ainsi pouvoir caractériser les performances des cristaux
de ZGP dont nous disposons pour la montée en énergie largement accordable a des longueurs
d’onde inférieures a 10 pm. Il s’agit d'une expérience de référence, qui permet de produire
des impulsions fines spectralement sur toute la plage d’accordabilité du QCL. Nous allons tout
d’abord caractériser les propriétés d’accordabilité de nos cristaux de ZGP, ce qui nous permettra
de présenter la source de pompe utilisée pour ’OPA. Puis nous exposerons les résultats de ’ex-
périence d’OPA et nous verrons quelles sont les pistes d’amélioration pour exploiter pleinement
tout son potentiel.
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4.1.1 Propriétés d’accordabilité des cristaux de ZGP utilisés pour

I’amplification paramétrique optique

Les cristaux de ZGP a notre disposition sont ceux fournis par Eksma, de longueur L = 15
mm et dont la qualité cristalline a déja été vérifée au chapitre 1 par les expériences d’ombro-
scopie et d’interférométrie. Ils sont taillés selon une configuration de polarisations de Type I,
avec des angles § = 49° et ¢ = 0° (ou 180°). La fagon la plus simple de vérifier leurs pro-
priétés d’accordabilité est de les insérer dans un OPO simplement résonnant et de mesurer la
courbe d’accord de phase. Comme ils sont identiques (mis a part ’angle ¢), nous présentons
les caractérisations effectuées sur I'un des deux cristaux, les résultats étant similaires pour le

deuxieme.

La source cohérente utilisée pour pomper ’'OPO est un systeme MOPA qui constitue une
source LIDAR accordable autour de 2 pm pour mesurer la concentration atmosphérique du mé-
thane, du dioxyde de carbone et de I'eau | ][ ]. Un laser Nd**:YAG monofréquence
émet des impulsions de 120 mJ a 1064 nm, d’une durée de 15 ns a la cadence de 30 Hz. Une pe-
tite partie de ’énergie est extraite du faisceau afin de pomper un NesCOPO en PPLN de Type
IT fonctionnant pres de la dégénérescence. Ce NesCOPO émet un faisceau signal a 2051 nm et un
faisceau complémentaire a 2210 nm, dont le spectre est monomode longitudinal. Ces faisceaux
ont une largeur spectrale de 100 MHz et sont ensuite amplifiés a l'aide de I’énergie restante a
1064 nm. La chaine d’amplification fait intervenir un pré-amplificateur constitué d’un cristal
de PPLN utilisé en Type 0 suivi de trois cristaux de KTP taillés selon une configuration de
polarisation de Type II (L = 20 mm, § =52,7°, ¢ = 0°). En sortie de la chaine d’amplification,
le faisceau complémentaire a 2210 nm est polarisé horizontalement et atteint une énergie de 12
mJ (durée d’impulsion de 11 ns) : nous l'utilisons alors comme faisceau de pompe pour ’'OPO
en ZGP et pour notre future expérience d’amplification du laser a cascade quantique. Son profil
spatial est légerement elliptique : le waist mesuré au niveau du cristal du ZGP vaut 1,5 x 0,9
mm (rayon & 1/e? horizontal x vertical). Cette ellipticité est attribuée aux effets combinés de

la divergence et du walk-off spatial dans les cristaux de KTP.

L’OPO est composé de deux miroirs plans, hautement réfléchissants a la longueur d’onde
signal et transparents a la pompe et au complémentaire, selon le schéma de la Figure 4.1.
Bien que la cavité ne soit pas stable du point de vue de l'optique gaussienne, le guidage par
le gain permet d’obtenir l'oscillation. Nous diminuons le temps de construction des impulsions
et donc le seuil d’oscillation en réduisant au maximum les espaces d’air entre le cristal et les
miroirs. L’alignement de la cavité est effectué a I’aide d’un laser Hélium-Néon, en le superposant
au préalable sur la pompe en passant a travers deux diaphragmes. Les différents éléments de
I’OPO sont ensuite alignés par autocollimation, et le faisceau complémentaire est collecté en

sortie sur un détecteur HgCdZnTe (VIGO) ou une caméra pyroélectrique (Pyrocam III) apres
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réjection de la pompe par un miroir dichroique. Un filtre LP 7800, coupant les longueurs d’onde
inférieures a 7800 nm, peut étre placé avant le détecteur, ainsi qu'une lentille convergente afin
de collecter tout le flux du complémentaire. Les mesures de longueurs d’onde sont effectuées
a I'aide de filtres interférentiels placés juste avant le détecteur, dont la précision est suffisante

pour ces expériences car le spectre du faisceau complémentaire est large.

A le) ZGP
Cristal NL A, |o) CdSe Lentille
AN Détecteur
7 I \l, VIGO
Filtre
LP 7800

Figure 4.1 — Montage du banc de caractérisation des cristaux de ZGP et CdSe. Les lettres o et e
désignent respectivement une polarisation ordinaire et extraordinaire.

Cette expérience a été effectuée lorsque les cristaux de ZGP de 15 mm étaient encore tous
les deux munis d’un traitement anti-reflet Eksma. Un seuil de 1,5 mJ correspondant a une
puissance moyenne de pompe de 45 mW a été mesuré a 8050 nm. A cette méme longueur
d’onde, un dépeuplement de la pompe de 35 % a également été mesuré comme le montrent
les profils temporels de la Figure 4.2, en pompant avec 5 mJ, soit environ 3 fois au dessus du
seuil. Les mesures de ’énergie du complémentaire en fonction de I'énergie de la pompe sont
présentées en Figure 4.2 et montrent un comportement linéaire avec une énergie maximale
de 330 pJ sur 'onde complémentaire a 8050 nm. Le rendement interne expérimental de la
conversion de fréquence est évalué a 8,4 % contre 9,5 % prévu théoriquement en tenant compte
des coefficients de réflexion des miroirs et des traitements anti-reflets des cristaux. Ainsi, notre
OPO présente tres peu de pertes internes et les cristaux de ZGP sont de bonne qualité malgré
des traitements anti-reflet non optimaux.

Nous avons finalement vérifié la courbe d’accord de phase du ZGP en tournant le cristal dans
le plan contenant ’axe optique. La longueur d’onde a été mesurée pour différents angles avec
les filtres interférentiels que nous avons déja décrits. Le filtre LP 7800 a été retiré afin d’évaluer
la totalité de la courbe d’accord de phase expérimentale. Comme montré en Figure 4.3, nous
obtenons un excellent accord entre nos mesures et la courbe théorique donnée par le logiciel
SNLO avec les relations de Sellmeier de Zelmon et al | ]. En particulier, nous vérifions que
I’amplification pourra avoir lieu sur toute la plage d’émission du laser a cascade quantique,
comprise entre 7,66 et 8,44 pm. Comme la qualité du traitement anti-reflet Eksma diminue
fortement entre 4,5 ym et 5,5 pm, il a été nécessaire de pomper plus fort afin d’effectuer des

mesures a ces longueurs d’onde. A cette occasion, nous avons pu vérifier que les traitements anti-
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Figure 4.2 — a) Profils temporels et spatiaux de la pompe a 2210 nm et du complémentaire & 8050
nm de ’'OPO en ZGP. b) Energie du complémentaire & 8050 nm en fonction de 1’énergie
de pompe.

reflet et le cristal supportaient des fluences de 1 J/ecm? & 2 pm, qui sera la fluence maximale pour
I'expérience d’amplification. Enfin, une mesure de spectre effectuée a 7000 nm, ou la variation
de la courbe d’accord de phase avec 'angle est la moins forte, est présentée en Figure 4.3.
En accord de phase de Type I, nous nous attendons a un spectre d’'une largeur de 272 nm en
pleine largeur a mi-hauteur (valeur donnée par SNLO) : un fit gaussien réalisé sur les points
expérimentaux nous donne une valeur de 253 nm, en bon accord avec la valeur théorique.
Remarquons a travers cette expérience que si extraire de I’énergie vers 8 pm d’un OPO en ZGP
est relativement simple, les propriétés spectrales et spatiales du faisceau ne sont pas du tout
adaptées a la détection de gaz a distance. C’est pourquoi nous privilégions les configurations
de type MOPA pour monter en énergie, ou un oscillateur maitre monofréquence accordable est

suivi d’un amplificateur paramétrique, dont I’étude est 'objet de la sous-section suivante.

4.1.2 Expérience d’amplification du laser a cascade quantique, me-

sure du gain

Le schéma du montage de 'expérience d’amplification est présenté en Figure 4.4. Dans un
premier temps, nous utilisons un seul cristal de ZGP et nous insérerons si besoin le deuxieme
en série. Le QCL que nous souhaitons amplifier délivre un faisceau d’une puissance moyenne de
100 mW en régime continu, avec une largeur spectrale de 30 MHz. Il peut éventuellement étre
utilisé en régime impulsionnel, mais ceci s’accompagne d’effets thermiques qui augmentent la
largeur spectrale du faisceau | |. De plus, il est plus simple de I'utiliser en régime continu

pour ne pas a avoir a le synchroniser temporellement avec les impulsions de pompe dans le
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Figure 4.3 — a) Courbe d’accord de phase d’un cristal de ZGP Eksma de 15 mm de long. b) Mesure
de spectre centrée a 7000 nm réalisée avec les filtres interférentiels dont la résolution
est estimée a 4 20 nm.

cristal. Les impulsions créées par amplification paramétrique auront donc la méme durée et
la méme cadence que les impulsions de pompe. Le profil spatial du faisceau est légerement
elliptique mais est presque gaussien a une distance de 53 cm de la sortie du laser, avec un waist
wqer =1,3 mm (rayon a 1/e?). Comme les deux faisceaux ont des dimensions similaires, aucune
remise en forme n’est nécessaire. Le faisceau émis par le QCL est polarisé verticalement, comme
le faisceau de pompe : il est donc tourné de 90° avec 'aide de deux miroirs dorés pour rendre sa

polarisation horizontale et ainsi respecter ’accord de phase de Type I dans le cristal de ZGP.

I MOPA monofréquence
| 1,=1lns  f=30Hz
I

E,=12mJ
L e e e e e - - a
Lentille
2210 nm
Ja T CaF,
acL T ZGP Type | > I 1
7.66-8.44 um Détecteur
LP 7800 HgCdznTe

Figure 4.4 — Schéma du montage de 'expérience d’amplification du laser a cascade quantique dans
un cristal de ZGP. Les profils spatiaux des faisceaux ont été mesurés a la caméra
pyroélectrique.

Apres avoir traversé le ZGP, le faisceau de pompe est filtré au moyen d’une lame dichroique

en ZnSe hautement réfléchissante a 2210 nm et transparente a 8 pm. Un filtre LP 7800 permet
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ensuite de couper la pompe résiduelle transmise par la lame, ainsi que le signal généré autour
de 3 pm. Le flux provenant du faisceau amplifié est collecté par le détecteur HgCdZnTe apres
focalisation par une lentille en CaFs non traitée. Sur la trace d’oscilloscope, le gain est donné par
le rapport entre la tension créte des impulsions QCL amplifiées et la ligne de base correspondant
au QCL en régime continu. Les tensions mesurées sont moyennées et chaque mesure est répétée
plusieurs fois pour réduire 'incertitude liée aux fluctuations tir a tir de I’énergie des impulsions
de pompe (environ 5 % créte a créte). Les mesures sont corrigées des valeurs de transmission
des optiques de filtrage et de collection du flux, toutes mesurées au préalable au FTIR. La
transmission du cristal de ZGP n’est que de 63 % & 2210 nm et au maximum de 81 % entre 7,66 et
8,44 nm a cause de traitements anti-reflets imparfaits (traitements Eksma). Pour comparer nos
mesures avec la théorie, nous avons donc considéré I’énergie de pompe effectivement disponible
dans le cristal apres transmission par le traitement anti-reflets de la face d’entrée.

Dans un premier temps, nous étudions 1’évolution du gain & une longueur d’onde fixe de 8
pm, en augmentant progressivement l’énergie de pompe entre 0,5 et 12 mJ, soit une énergie
de pompe effective comprise entre 0,3 et 7,5 mJ. Les résultats sont présentés en Figure 4.5 et

montrent une croissance exponentielle du gain quand I’énergie de pompe augmente.
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Figure 4.5 — a) Gain de ’'OPA & 8 um en fonction de ’énergie de pompe effective. b) Gain de ’OPA
sur la plage 7,8-8,4 nm pour une énergie de pompe effective de 6 mJ.

Nos mesures sont comparées a un calcul théorique effectué dans I'approximation du non
dépeuplement de la pompe. Dans notre expérience, cette approximation est valide tant que le
gain théorique reste inférieur & 6.10%, valeur pour laquelle le dépeuplement de la pompe dépasse
5 %. Le calcul se base sur la méme approche que celle établie par Barnes et al | |, que nous
avons étendu au cas des faisceaux elliptiques. Les profils spatiaux et temporels du QCL et de
la pompe sont supposés gaussiens dans chaque direction transverse, hypothese validée par nos

mesures. Nous calculons alors le recouvrement spatial des deux faisceaux en intégrant selon la
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direction verticale et horizontale afin de déterminer le gain, soit :

2 222 + 242
G :/ 5— exXp —w cosh? (yopa L) dzdy, (4.1)
TWqCL WacL

avec le gain paramétrique usuel

2 2
T, wi  w;

1
I (@) o 22?2’
8v/In (2) podggwswe pexp( 4ln(2)* 2z 2&)) , (4.2)

YorA = 3 - — 3 —
T2 CTpNp NN W Wy

déterminé a partir des équations non linéaires 1.3. L), représente ici I'énergie de pompe,
tandis que wy, et w, représentent les rayons au waist de la pompe respectivement dans la
direction horizontale et verticale, les autres parametres ayant déja été définis précédemment.
Pour ce calcul, nous avons choisi deg = 75 pm/V : cette valeur coincide exactement avec la
valeur de 1’élément de tenseur di4 donnée dans la littérature pour le doublage de fréquence a
9,6 nm, car l'effet de ’angle d’accord de phase est contrebalancé par la dépendance en longueur
d’onde via la régle de Miller lorsque le pompage est effectué vers 2 pm | ].

Nous voyons sur la Figure 4.5 que les mesures sont en bon accord avec le gain calculé sans
ajuster aucun parametre. Pour une énergie de pompe effective de 7,5 mJ, nous mesurons un gain
G = 111, tandis que les calculs prévoyaient une valeur de 108. A partir d’'une énergie initiale de
1,1 nJ contenue dans le faisceau en sortie du QCL, nous obtenons des impulsions de 122 nJ apres
amplification (11 W en puissance créte). Avec des traitements anti-reflets qui transmettraient
95 % de la pompe et du complémentaire, 1’énergie de pompe effective serait de 11,4 mJ, et nous
prévoyons dans ce cas un gain théorique de 544. De méme, avec ces traitements anti-reflets
adaptés, le gain maximal théoriquement atteignable avec un seul cristal est de 7,4.10%, obtenu
pour un ZGP de longueur L = 32 mm (des cristaux de 30 mm ayant déja été réalisés par BAE
Systems). Dans ce cas, le dépeuplement de la pompe doit étre pris en compte dans le calcul, et

le gain s’exprime de la fagon suivante :

2 2
G= / 22 exp (—M> cn? <if<;Lup 0), — oy Le (0)) dzdy, (4.3)

ou cn désigne la fonction cosinus de Jacobi. Les détails du calcul qui aboutissent a cette
expression sont donnés en Annexe B. Ceci conduirait a des impulsions de 0,8 mJ a 8 ym, qui ne
peuvent étre produites a cette longueur d’onde par émission directe d'une source laser a base de
semiconducteurs. Le profil temporel du faisceau amplifié & 8 pm est donné en Figure 4.6 . Nous
vérifions qu’il est bien identique a celui de la pompe. Le gain de 'OPA est ensuite mesuré en
faisant varier la longueur d’onde d’émission du QCL entre 7,8 et 8,4 pm. Pour cette expérience,

nous travaillons avec une énergie de pompe effective de 6 mJ, soit une fluence de 0,45 J/cm? sur
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les faces du cristal de ZGP, pour avoir une marge confortable vis a vis du seuil de dommage.
Les résultats sont également présentés en Figure 4.5. Nous mesurons un gain moyen de 50 sur

la plage 7,8-8,4 pm avec un gain presque constant entre 7,9 et 8,2 pm.
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Figure 4.6 — Profil temporel du QCL amplifié & 8 pm pour une énergie de pompe effective de 6 mJ.
La largeur temporel de 'impulsion a 8 pm est de 11 ns comme la pompe.

Pour compléter notre étude théorique, nous avons calculé le gain global d’un amplificateur
composé de deux cristaux de ZGP identiques mis en série en configuration de compensation de
walk-off [ |. Nous avons tenté de réaliser cette expérience avec les deux cristaux fournis par
Eksma mais I'un des cristaux a été endommagé suite a une erreur de manipulation (piqire sur un
traitement anti-reflets) ainsi que le QCL suite & un retour optique. Comme une onde signal est
générée et que I'onde complémentaire est amplifiée dans le premier cristal, les conditions initiales
pour le calcul du gain sont différentes pour le deuxieme cristal de ZGP. Ces conditions initiales
doivent également tenir compte des pertes des traitements anti-reflets lors de la propagation
entre les deux cristaux. Apres avoir repris nos calculs, nous en déduisons une formule légerement
plus compliquée pour le gain global de 'amplificateur a deux cristaux dans 'approximation de
non dépeuplement de la pompe, qui passe de 53 a 6170 a 8 pm pour une énergie de pompe

™

effective de 6 mJ. Cette expression est valable si le déphasage relatif entre les trois ondes ¢ = —7

est conservé lors de la propagation dans I’air entre les deux cristaux :

2
TWqeL WacL

2 222 + 21°
G= / exp (—#) (T2 cosh? (v, L) cosh? (9 L) 4+ T sinh? (v, L) sinh® (75 L)

1
+ §TSTC sinh (27, L) sinh (292 L))dzdy, (4.4)
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ou T; . représente la transmission du traitement anti-reflet du ZGP respectivement pour le
signal (généré par le premier cristal) et le complémentaire (faisceau issu du QCL). Réaliser un
amplificateur avec plusieurs cristaux de ZGP mis en série permet donc d’améliorer significati-
vement le gain. En effectuant cette méme expérience avec deux cristaux munis de traitements
adaptés (T = 95 % aux différentes longueurs d’onde) et en prenant en compte le dépeuplement
de la pompe pour le deuxiéme cristal, le gain théorique est estimé & 1,1.10°%, ce qui amenerait
a la génération d’impulsions de 1,2 mJ : nous aurons donc toujours davantage de gain qu’avec
un seul cristal tres long.

L’utilisation d’une source de pompe fine spectralement permet de conserver les propriétés
spectrales du faisceau a amplifier. Ainsi, les mesures de gain montrent que nos cristaux de
ZGP pourraient étre utilisés pour amplifier le rayonnement complémentaire de grande finesse
spectrale issu d'un NesCOPO en OP-GaAs muni de réseaux adaptés (voire d'un Sheet OPO en
ZGP si celui-ci fonctionne) et atteindre des énergies de 'ordre du millijoule pour des longueurs
d’onde situées autour de 8 pm, débouchant sur le développement d’un systeme MOPA pour la
détection d’especes chimiques dans I’atmosphere entre 8 et 12 pm.

Comme mentionné au début de cette section, nous avons choisi un cristal de ZGP pour
réaliser 'OPA, car 'accordabilité du gain pouvait facilement étre démontrée sur toute la plage
d’émission du QCL avec ce cristal contrairement a CdSe. Or, le ZGP ne pourrait effectuer
I’amplification d’un faisceau au-dela de 10 pm a cause de ’absorption qui devient trop forte :
le cristal privilégié sera alors CdSe, dont nous allons maintenant étudier les propriétés d’accor-
dabilité.

4.2 Etude des propriétés d’accordabilité d’un cristal de
CdSe taillé en cylindre partiel

Pour accorder la longueur d’onde d’'un OPO ou d'un OPA muni d’un cristal de CdSe, il
suffit de changer l'orientation du cristal en le tournant dans le plan contenant 1’axe optique.
Cependant, la faible biréfringence du CdSe nécessite des angles de plusieurs degrés voir plusieurs
dizaines de degrés pour couvrir une grande gamme spectrale dans 'infrarouge comme le montre
la Figure 4.10, ce qui n’est généralement pas possible en raison de l'ouverture limitée des
cristaux. Pour s’en convaincre, nous avons caractérisé succintement dans 'OPO a cavité plan-
plan un cristal de CdSe de 40 mm fourni par Moltech et présenté au chapitre 1. Ce cristal est
taillé a I'accord de phase non critique € = 90° et sa grande longueur est destinée a compenser
son coefficient non linéaire deg plus faible que ZGP pour avoir un gain équivalent dans une
expérience d’OPA. Un seuil de 3,5 mJ a été mesuré ainsi qu'un dépeuplement de 20 % a 8370

nm, visible sur les profils temporels de la Figure 4.7.
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Figure 4.7 — a) Profils temporels de la pompe & 2210 nm et du complémentaire a 8370 nm de I’'OPO
en CdSe obtenus grace a un détecteur VIGO. b) Déviation du faisceau généré par diffé-
rence de fréquences en fonction de sa longueur d’onde. La déviation varie extrémement
rapidement pres de 9 pm a cause de la faible dépendance en angle de la courbe d’accord
de phase pres de 6 = 90°.

En revanche, 'accordabilité n’a pas pu étre démontrée. En effet, compte tenu de la longueur
du cristal, le faisceau de pompe est diffracté des qu’il n’est plus en incidence normale sur le CdSe.
Il serait possible de diminuer son diametre en focalisant, mais ceci augmenterait la fluence et
imposerait de travailler a plus basse énergie pour ne pas endommager le cristal. L’amplification
a haute énergie d'un faisceau complémentaire largement accordable généré par un OPO n’est
donc pas envisageable. Cette difficulté intervient directement dans le projet MICLID mené par
I’Onera. Dans ce projet, une source LIDAR doit pouvoir émettre entre 7,5 et 11 pm, cette plage
de longueurs d’onde étant émise par différence de fréquences. Pour cela, des cristaux de ZGP
et de CdSe sont utilisés simultanément. Concernant le CdSe, celui-ci doit étre tourné sur une
plage angulaire de 56°, ce qui a nécessité des ouvertures de 12 mm malgré le faible diametre
du faisceau. Comme le montre la Figure 4.7, la déviation du faisceau sur la plage angulaire du
CdSe est de 6 mm : un systeme de compensation est donc nécessaire en sortie pour éviter les
désalignements.

Pour sortir de cette impasse, nous proposons d’étudier un cristal de CdSe a géométrie
innovante taillé en cylindre partiel. Le fait d’étre taillé en cylindre partiel permet d’avoir acces
a des angles tres importants sans désalignement des faisceaux comme le montre également la
Figure 4.8, et donc de pouvoir effectuer une potentielle montée en énergie largement accordable
par OPA. L’autre intérét est que le faisceau pompe reste colinéaire a la surface d’incidence
quelque soit 'angle de propagation, ce qui évite tout walk-off spatial vis-a-vis des vecteurs
d’onde des ondes en interaction. Ce cristal a été concu par I’équipe de recherche de Benoit

Boulanger a I'Institut Néel de Grenoble, qui a déja expérimenté et validé la technique de découpe
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Figure 4.8 — Illustration de I'intérét du CdSe cylindrique pour 'alignement d’'un OPO ou d’un OPA :
le faisceau de pompe reste en incidence normale quel que soit ’angle du cristal.

et de polissage en cylindre partiel sur d’autres cristaux non linéaires tels que LiNbO3 et KTP.
Dans un premier temps, nous allons présenter les expériences de caractérisation d’un cristal de
CdSe cylindrique par différence de fréquences, afin de générer un faisceau largement accordable
sur une plage de longueurs d’onde peu ou pas accessible avec ZGP. Puis, nous exposerons les
étapes de conception d’'un OPO simplement résonnant hautement énergétique et largement

accordable basé sur un cristal de CdSe cylindrique.

4.2.1 Différences de fréquences dans un cristal de CdSe taillé en

cylindre partiel

L’expérience principale de différence de fréquences a été effectuée a I'Institut Néel a Gre-

noble. Le schéma du montage est représenté en Figure 4.9.

Ay =2,79 pm
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kp =1064 nm

—
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—
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Figure 4.9 — Schéma du montage de I'expérience de différence de fréquences dans le CdSe taillé en
cylindre partiel effectuée a I'Institut Néel.
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La différence de fréquences est réalisée entre deux faisceaux, chacun étant généré par un OPO
indépendant | ]. Ces OPO identiques sont simplement résonnants a l'onde signal et ont
été congus avec deux miroirs plans entre lesquels a été inséré un cristal de PPLN également taillé
en cylindre partiel. La différence de fréquences est ensuite effectuée dans le cristal de CdSe entre
les faisceaux complémentaires respectifs issus de ces OPO. Le premier OPO émet volontairement
a une longueur d’onde fixe \; = 2,79 1m avec une polarisation ordinaire. Le second émet a une
longueur d’onde qui varie suivant l'orientation du PPLN, dans la gamme spectrale Ay = 3,8 —
4,2 pm pour cette expérience (il est possible de I'accorder davantage). Comme le cristal de CdSe
fonctionne en accord de phase de Type II, il est nécessaire de faire tourner la polarisation du
faisceau complémentaire du deuxieme OPO afin de la rendre extraordinaire. Les deux faisceaux
sont ensuite superposés puis focalisés avec une lentille sphérique en CaFy de focale f = 150
mm dans le CdSe, taillé a 6 = 79° et dont la longueur est L = 20 mm. Les angles accessibles
sont compris entre 48° et 110°. Les angles utiles en pratique sont compris entre 68° et 90°, car
aucun accord de phase n’est possible pour un angle inférieur a 68° avec les longueurs d’onde
de travail, tandis que la courbe d’accord de phase est symétrique pour des angles supérieurs a
90°. Le faisceau généré par différence de fréquences est polarisé ordinairement et est collecté au
moyen d’un détecteur HgCdZnTe non refroidi. Sa longueur d’onde a été mesurée avec des filtres
interférentiels situés avant ce détecteur et calibrés au préalable avec un monochromateur. La
précision de lecture des verniers circulaires sur lesquels sont montés les filtres permet de I’estimer
avec une précision de +20 nm. Un faisceau accordable entre 83 et 10,6 pm a été obtenu en
faisant varier la longueur d’onde de pompe du deuxieme OPO et en tournant progressivement
le CdSe. Comme la longueur d’onde de coupure du détecteur HgCdZnTe se situe aux alentours
de 11 pm, il n’a pas été possible de mesurer des longueurs d’onde plus élevées. Les résultats
sont présentés en Figure 4.10

Les mesures concordent assez bien avec les courbes d’accord de phase théoriques calculées
avec différentes relations de Sellmeier. Les mesures montrent que la longueur d’onde d’émission
est presque indépendante de I'angle autour de ’accord de phase non critique a ¢ = 90°, sur
une plage angulaire plus grande que ne le prévoient les courbes théoriques. La longueur d’onde
mesurée Aprg = 8,35 pm ne varie pas pour des angles compris autour de 90° £ 5°. Comme
la face d’entrée du CdSe est polie en cylindre, le faisceau de pompe refocalise a 'intérieur du
cristal. Afin de précompenser cet effet et avoir un faisceau collimaté dans le cristal, il est donc
préférable d’effectuer la focalisation juste avant. Or, lors de cette expérience, les faisceaux ont
plutot été focalisés au centre du cristal et il a été démontré qu’en cas de forte focalisation, le
maximum d’efficacité de la génération paramétrique n’est plus a I’accord de phase pour le rayon
central mais légerement décalé | 11 ]. Par rapport a 'angle de taille de 79°, un léger
écart de 1° a 2° a été constaté pour les points expérimentaux. Ainsi, cet écart peut étre du a

une refocalisation de la pompe a 'intérieur du cristal. Il peut également étre lié au fait que les
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Figure 4.10 — a) Génération de longueurs d’onde entre 8,3 et 10,6 nm par différence de fréquences
dans le cristal de CdSe cylindrique. b) Photos du cristal de CdSe cylindrique.

faisceaux utilisés pour effectuer la différence de fréquences sont larges spectralement car ils sont
générés par des OPO simplement résonnants a cavités plan-plan ayant la condition d’accord
de phase pour seul mécanisme de sélection spectrale. Ceci peut entrainer la génération d’une
longueur d’onde légerement différente de celle calculée a partir de la longueur d’onde centrale
des deux faisceaux de pompe.

Afin de comprendre l'origine de cet écart et d’étendre la courbe d’accord de phase a des
longueurs d’onde plus élevées, une expérience complémentaire de différence de fréquences a été
mise en place a ’Onera. Pour cette expérience, la différence de fréquences s’effectue entre le
faisceau signal et le faisceau complémentaire d'un NesCOPO. Cet OPO utilise un cristal de
PPLN selon une configuration de polarisations de Type II afin d’obtenir une largeur spectrale
assez faible d’environ 1 cm™ sur les faisceaux émis. Les longueurs d’onde signal et complémen-
taire varient sur les plages Ay = 1,92 — 1,98 pm et A\, = 2,3 — 2,39 pm. Une lentille cylindrique en
CaFy est placée avant le CdSe afin d’avoir des faisceaux parfaitement collimatés a 'intérieur du
cristal. Enfin, le détecteur HgCdZnTe a été remplacé par un détecteur MCT refroidi par azote
liquide qui peut détecter des longueurs d’onde supérieures a 11 pm. Pour cette expérience, la
longueur d’onde de coupure est imposée a 14,2 pm par les filtres interférentiels utilisés pour
mesurer la longueur d’onde. Les résultats présentés en Figure 4.11 confirment ceux obtenus a
I'Institut Néel, sans écart angulaire par rapport a I'angle de taille de 79°. La longueur d’onde
générée par différence de fréquences couvre la gamme spectrale Appg = 9,5 — 14,2 pm.

En conclusion, les résultats montrent que le CdSe taillé en cylindre partiel est un cristal de
premier intérét pour générer des faisceaux cohérents accordables entre 8,3 et 14 pm. Ce cristal
pourrait donc étre utilisé comme amplificateur largement accordable pour des longueurs d’onde

supérieures a 8,3 pm et permettrait de réaliser la montée en énergie sur presque l'intégralité
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Figure 4.11 — Génération de longueurs d’onde entre 9,5 et 14,2 yum par différence de fréquences dans
le cristal de CdSe cylindrique.

de la gamme spectrale 8-12 pm. Couplé avec un cristal de ZGP, I’amplification serait possible
entre 6 et 16 pm avec seulement deux cristaux, ce qui n’est pas envisageable avec des CdSe
a faces planes. De plus, les faces cylindriques permettent d’effectuer le pompage en incidence
normale quel que soit son angle, ce qui permet de s’affranchir de la déviation des faisceaux due
a la réfraction. Pour terminer 1’étude du cristal de CdSe cylindrique, nous allons I'insérer dans
un OPO simplement résonnant. Ceci va permettre de vérifier ses propriétés d’accordabilité a
longueur d’onde de pompe fixe, sans dépendre de deux faisceaux. Ceci nous donnera également

des informations concernant la qualité optique du cristal.

4.2.2 Oscillateur paramétrique optique muni d’un cristal de CdSe

taillé en cylindre partiel

Notre intention est de monter un OPO a cavité plan-plan, comme nous ’avons déja fait pour
caractériser le cristal de CdSe de 40 mm de long ainsi que les cristaux de ZGP utilisés pour
amplifier le laser a cascade quantique. Des calculs numériques effectués avec un code Matlab
développé a I’Onera pour simuler le comportement d’'un OPO simplement résonnant montrent
que pour étre certain d’atteindre le seuil d’oscillation, il est préférable d’avoir un cristal de CdSe
cylindrique qui soit traité anti-reflets (pour éviter les pertes par réflexion de Fresnel d’environ
18 % par face) et de 30 mm de long. De ce fait, 'Institut Néel a poli en forme de cylindre partiel
un autre cristal de CdSe taillé en Type IT a 8 = 79°, dont la longueur finale est L = 27 mm. Des
traitements anti-reflets réalisés par T'winstar ont ensuite été déposés sur les faces de ce nouveau
cristal. D’apres les courbes de transmission données par le fournisseur, le cristal transmet au

moins 96 % sur la gamme spectrale 2-2,8 ym (incluant la longueur d’onde de pompe et la plage

156



4.2 Etude des propriétés d’accordabilité d'un cristal de CdSe taillé en cylindre partiel

d’accordabilité signal) et au moins 94 % entre 7 et 12 pm (T > 90 % a 14 pm). Comme le
faisceau de pompe sera collimaté dans le cristal, nous pouvons facilement estimer le seuil a
partir des mesures effectuées avec le cristal de CdSe non cylindrique de 40 mm de long. En
supposant un rayon au waist de 1 mm, nous nous attendons a un seuil d’oscillation de 3 mJ
soit une fluence seuil de 0,2 J/cm?.

Initialement, I’OPO devait étre pompé par la source MOPA monofréquence a 2 pm que nous
avons utilisée pour amplifier le QCL, mais une opération de maintenance sur cette source I’a
rendue indisponible pour une nouvelle expérience. Comme nous n’avons pas d’autre source de
pompe qui soit a la fois assez fine spectralement (nécessaire pour réaliser une courbe d’accord de
phase correcte) et énergétique a 2 pm, nous avons mis en place une collaboration avec ’équipe
de V. Pasiskevicius de 'Institut Royal de Technologie (KTH) de Stockholm. L’expérience, dont
le schéma est donné en Figure 4.12, sera réalisée ultérieurement et nous présentons ici son

dimensionnement.

A2 =2128 nm
PPKTP vBGg Pola. ordinaire A =8,5-14 um

4f Pola. ordinaire

A,y =1064 nm

Laser Nd:YAG

Y

CdSe cylindre R >
ks =2,51-2,84 um J, Détecteur
Pola. extraordinaire

Figure 4.12 — Schéma du montage de ’'OPO en CdSe cylindrique envisagé pour I’expérience a KTH.

La source de pompe de notre OPO en CdSe cylindrique est elle-méme un OPO simplement
résonnant, constitué d’un cristal de PPKTP dont la fabrication est bien maitrisée a KTH
[ ]. Cette source de pompe paramétrique a déja été utilisée a KTH dans un systeme
MOPA afin de pomper un OPO en ZGP configuration RISTRA | |. L'OPO en PPKTP
est lui-méme pompé par un laser Nd3T:YAG émettant des impulsions de 80 mJ, d’une durée de
10 ns a la cadence de 100 Hz a 1064 nm. Deux cristaux de PPKTP munis d’'un méme réseau
seront a notre disposition pour cette expérience. Le premier cristal fait 10 mm de long pour
une ouverture de 3 x 5 mm, tandis que le deuxieme est dopé au rhubidium et a une ouverture
légerement supérieure de 5 X 5 mm pour une longueur de 16 mm. L’OPO en PPKTP émet des
impulsions de 8 ns pres de la dégénérescence a Ay = 2127 nm et A\, = 2129 nm. L’affinage du
spectre est effectué en insérant un miroir de Bragg volumique dans la cavité | ], technique
qui a également été mise en place & KTH dans un OPO muni d’un cristal de PPLN | ]. En

imposant un rayon au waist de pompe de 1 mm et une fluence maximale de 3,8 J/cm? dans le
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cristal de PPKTP de 10 mm de long, nous tragons la caractéristique en puissance de I’'OPO avec
le code Matlab. Le résultat est donné en Figure 4.13 et montre que nous avons suffisamment
d’énergie pour pomper ’'OPO en CdSe.
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Figure 4.13 — Energie calculée du complémentaire a 2129 nm en fonction de I’énergie de pompe a
1064 nm pour ’OPO en PPKTP. L’espace d’air entre le cristal et les miroirs est de 2
mm et le coefficient de réflexion des miroirs pour 'onde signal est de 96 %.

L’OPO en CdSe sera pompé avec un faisceau collimaté dans le cristal avec un rayon au waist
de 1 mm, grace a 'utilisation d’une lentille cylindrique qui permettra de compenser la focalisa-

tion interne due a la courbure des faces. En supposant une longueur d’onde de pompe moyenne

Ap = 2128 nm, I'acceptance spectrale de la pompe pour le CdSe vaut )\, = %ngpingc = £2 nm.
Ainsi, bien que les longueurs d’onde signal et complémentaire émises par ’OPO en PPKTP
soient distinctes, nous pouvons considérer que ’OPO en CdSe sera pompé a une longueur d’onde
unique. Nous présentons en Figure 4.14 la caractéristique en puissance théoriquement attendue
ainsi que la courbe d’accord de phase théorique du CdSe pour un pompage a 2128 nm détermi-
née avec le logiciel SNLO. D’apres les calculs, la longueur d’onde minimale du complémentaire
sera de 8,5 pm pour 6 = 90° et la longueur d’onde maximale de 16 pm. En pratique, la plage
spectrale mesurable sera probablement limitée a 14 pm (6 = 65,2°) par les filtres interférentiels
avec lesquels nous mesurons la longueur d’onde. Suite a ce pré-dimensionnement, il nous reste
désormais a nous rendre a KTH, pour mesurer la courbe d’accord de phase du CdSe cylindrique
et la caractéristique en puissance de I'OPO.

A travers les expériences de caractérisation des propriétés d’accordabilité du cristal de CdSe
cylindrique par différence de fréquences ou dans un OPO, nous démontrons que ce cristal peut
émettre un rayonnement complémentaire dans la gamme spectrale 8,5-16 pm. Il pourrait donc
étre utilisé en tant qu’amplificateur accordable pour les expériences de détection de gaz, sans

avoir recours a deux cristaux de ZGP et de CdSe a faces planes. Pour atteindre A\, = 8 pm a
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0 = 90°, il faudrait toutefois pomper le cristal a une longueur d’onde supérieure a 2370 nm.

Energie complémentaire 10 um (mJ)
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Figure 4.14 — a) Energie calculée du complémentaire & 10 pm en fonction de I’énergie de pompe a
2128 nm pour ’OPO en CdSe cylindrique. L’espace d’air entre le cristal et les miroirs
est de 2 mm et le coefficient de réflexion des miroirs pour I'onde signal est de 95 %. b)
Courbe d’accord de phase théorique en Type II du CdSe cylindrique pour un pompage

a 2128 nm.
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Synthese

A travers I’amplification paramétrique optique, nous avons démontré que la montée en
énergie était possible dans la gamme spectrale 6-16 pm, tout en conservant un faisceau fin
spectralement apres amplification. Ceci a notamment été illustré par 'amplification du
rayonnement issu d’un laser a cascade quantique sur la plage spectrale 7,8-8,4 pm dans un
cristal de ZGP. En optimisant I’expérience et en extrapolant ses performances maximales,
des impulsions millijoules et monofréquences pourraient étre produites autour de 8 pm.
L’étude des propriétés d’accordabilité de ZGP et CdSe a confirmé que pour amplifier un
faisceau sur 'intégralité de la gamme spectrale 6-16 pm, plusieurs cristaux sont nécessaires
et ne pourraient pas étre mis en série compte tenu de I'absorption de ZGP au-dela de 10
pm. Pour réduire leur nombre, nous avons caractérisé un cristal de CdSe taillé en cylindre
partiel, permettant notamment de couvrir la gamme spectrale 8,5-16 pm pour un pompage
a 2128 nm. Ceci permettrait d’utiliser un seul cristal pour réaliser I'amplification sur
cette plage spectrale, ce qui simplifierait la conception des étages amplificateurs tout en
gagnant en compacité et qualité des faisceaux générés. Ayant étudié séparément la montée
en énergie et la production d’impulsions monomodes longitudinales pour la détection
d’especes chimiques a distance, la prochaine étape est de combiner ces deux aspects afin

d’élaborer une source MOPA monomode longitudinale, de haute énergie et largement

accordable entre 6 et 16 pm.
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Ce travail a mis en évidence l'intérét des sources cohérentes basées sur les oscillateurs para-
métriques optiques pour la détection d’especes chimiques a distance, dans la gamme spectrale
dite “d’empreintes digitales” s’étendant de 6 a 16 pm, ce qui inclut la bande III de transmission
de 'atmosphere (8-12 pm). A travers les expériences et les études théoriques présentées, nous
avons démontré qu’il était possible d’élaborer des sources infrarouges comportant a la fois une
faible largeur spectrale, une bonne qualité spatiale, une grande accordabilité en longueur d’onde
dans la gamme spectrale 6-16 pm, et qu’il était également possible d’en augmenter 1’énergie
par amplification paramétrique pour potentiellement atteindre le millijoule sans dégradation

des faisceaux.

Le premier chapitre a été essentiellement consacré au fonctionnement des oscillateurs para-
métriques optiques et sur le choix des cristaux non linéaires permettant de réaliser une conver-
sion de fréquence efficace au-dela de 6 pm en pompant autour de 2 pm. Apres quelques rappels
d’optique non linéaire, nous avons montré que bien qu'un OPO simplement résonnant soit
adapté pour extraire de I’énergie sur 'onde complémentaire, un OPO doublement résonnant
était préférable en régime impulsionnel afin d’avoir un spectre fin, idéalement monomode longi-
tudinal. Puis, nous avons présenté deux techniques d’accord de phase tres largement répandues :
I’accord de phase par biréfringence et le quasi-accord de phase. Une étude comparative des dif-
férents cristaux biréfringents pouvant émettre entre 6 et 16 pm a permis d’identifier ZGP et
CdSe comme les cristaux les plus a méme d’y parvenir efficacement, de par leurs avantages com-
plémentaires et leur maturité technologique. Pour le quasi-accord de phase, 'OP-GaAs a été
identifié comme le cristal adéquat pour réaliser la conversion de longueur d’onde sur I’ensemble

de la gamme spectrale 6-16 pm.

Dans le chapitre 2, nous avons décrit différentes expériences basées sur les trois cristaux non
linéaires sélectionnés afin de concevoir un OPO émettant directement un faisceau monomode
longitudinal et accordable en longueur d’onde dans une partie de la gamme spectrale 6-16 pm.
Pour y parvenir, nous avons utilisé la configuration doublement résonnante a cavités imbriquées
ou NesCOPO inventée a I’Onera, qui permet d’obtenir un faisceau monomode longitudinal en

régime nanoseconde, a condition de choisir une dissociation des cavités ni trop faible ni trop
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élevée.

Dans un premier temps, nous avons présenté la réalisation expérimentale du premier Nes-
COPO muni d’un cristal biréfringent de ZGP (projet DROSOFIL, collaboration avec 1'équipe
SLS de I’Onera). Toutefois, I’émission accordable entre 7,8 et 8,6 pm s’est révélée tres instable,
a cause des effets combinés d’interférometres de Fabry-Perot parasites a la longueur d’onde de
pompe et d’effets thermiques indésirables dus a la forte puissance moyenne de pompe. L’analyse
du spectre a montré qu’une oscillation monomode longitudinale pouvait étre obtenue pendant
quelques minutes, mais que le spectre du faisceau complémentaire, ainsi que son profil spatial
finissaient invariablement par se dégrader progressivement et simultanément. Cette dégradation
a été attribuée aux effets thermiques : il serait possible de diminuer la puissance moyenne de la
pompe pour éventuellement s’en affranchir. Finalement, cette premiere expérience a été riche
d’enseignements mais les diverses instabilités auxquelles étaient soumis le NesCOPO n’ont pas
pu permettre d’effectuer une mesure de détection de gaz.

Suite a ces résultats encourageants, nous avons con¢u un NesCOPO muni d’un cristal d’OP-
GaAs (projet MUSTARD, collaboration avec Thales et Teem Photonics). Nous avons montré
que I’émission était stable et que la longueur d’onde pouvait étre accordée entre 10,3 et 10,9
pm. Pour une dissociation bien choisie, I'analyse du spectre a mis en évidence une oscillation
monomode longitudinale stable pendant plus d’une demi-heure : le NesCOPO en OP-GaAs
est donc le premier OPO a émettre en régime nanoseconde un rayonnement monomode lon-
gitudinal, stable et accordable dont la longueur d’onde est incluse dans la gamme spectrale
6-16 pm. Afin de démontrer les capacités de cette nouvelle source pour la détection d’especes
chimiques a distance, nous avons détecté des vapeurs d’ammoniac qui présentent un ensemble
de raies d’absorption autour de 10,4 pm. Pour cela, le NesCOPO a été placé en configuration
LIDAR & une distance de 2 metres. Les raies d’absorption ont été décrites avec une résolution
inférieure & 0,1 cm™ limitée par le monochromateur utilisé pour mesurer la longueur d’onde du
complémentaire. Des raies d’absorption de quelques nanometres de large ont pu également étre
identifiées, laissant supposer que d’éventuels interférents pourraient étre distingués séparément.
Cette expérience tres prometteuse devrait par la suite étre améliorée, notamment pour accor-
der la longueur d’onde complémentaire sur une plus grande plage spectrale afin de détecter un
grand nombre d’especes chimiques, notamment entre 8 et 11 pm. L’optique de détection devrait
également étre modifiée afin d’avoir une plus grande ouverture et ainsi augmenter la distance
de détection.

Dans le chapitre 3, nous nous sommes intéressés a un nouveau type d’OPO basé sur la
condition d’accord de phase élargie, appelé Sheet OPO de par sa petite taille de l'ordre de
quelques centaines de microns. Ce nouveau type d’OPO présente naturellement une bande de
gain instantanée tres large, et peut méme osciller avec des configurations de polarisation qui ne

permettent pas de réaliser 'accord de phase par biréfringence. Compte tenu de sa taille, un tel
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OPO est préférentiellement monolithique. Nous avons démontré que pour exploiter sa tres large
accordabilité, ce Sheet OPO devait étre doublement résonnant, ce qui permet, de plus, d’at-
teindre facilement le seuil d’oscillation malgré la faible longueur du cristal. Nous avons ensuite
élaboré un nouveau formalisme basé sur les nombres modaux signal et complémentaire, dans le
but de déterminer les conditions d’oscillation du Sheet OPO. En particulier, nous avons montré
que l'oscillation était uniquement possible avec un cristal biréfringent et que les configurations
de polarisation de Type II sont les plus favorables pour obtenir un spectre monomode longitudi-
nal. Nous avons finalement envisagé trois méthodes pour accorder la longueur d’onde d’émission
du Sheet OPO tout en conservant une oscillation monomode longitudinale : par la longueur
d’onde de la pompe, la longueur de la cavité ou bien la température du cristal. Des simulations
numériques nous ont permis de prévoir pour chacune d’entre elles le contenu spectral du Sheet
OPO. En pratique, si la source de pompe n’est pas finement accordable, la méthode d’accorda-
bilité par température est la plus aisée a mettre en place. A la lumiere des conclusions de cette
étude théorique, nous avons présenté les étapes de conception et de montage d’un Sheet OPO
en ZGP, destiné a émettre un faisceau complémentaire monomode longitudinal entre 7,3 et 8,6
pm en faisant varier la température du cristal. A terme, le Sheet OPO constituerait une source
infrarouge a la fois innovante et extremement compacte, les simulations prévoyant la possibilité
de concevoir un Sheet OPO en ZGP pompé a 1 pm ou un Sheet OPO en CdSe émettant a
partir de 6,3 pm pour un pompage a 2 pm.

Dans le quatrieme et dernier chapitre a été exposée la problématique de montée en éner-
gie dans la gamme spectrale 6-16 pm. L’amplification paramétrique optique est une solution
adaptée pour parvenir a augmenter 1’énergie du faisceau complémentaire tout en conservant un
spectre fin, sous réserve d’avoir une source de pompe elle-méme spectralement fine. Grace a une
expérience d’amplification d’un laser a cascade quantique, nous avons démontré 'efficacité de
nos cristaux de ZGP pour 'amplification paramétrique autour de 8 pm. Pour réaliser ’amplifi-
cation au-dela de 10 pm, il est préférable d’utiliser un cristal de CdSe dont la transmission est
excellente jusqu’a 16 pm mais sa faible biréfringence nécessite de grands angles, généralement
inaccessibles avec un cristal parallépipédique. Pour pallier cette difficulté, nous avons présenté
un cristal de CdSe taillé en cylindre partiel, dont la caractérisation par différence de fréquences
a montré qu’il pouvait générer (et donc potentiellement amplifier) des longueurs d’onde entre
8,3 et 14,2 ym, et méme au-dela jusqu’a 16 pm. Les propriétés d’accordabilité du cristal devront
étre caractérisées plus en détail, par exemple en I'insérant dans un OPO pompé a 2 pm. Ainsi,
en utilisant un cristal de ZGP suivi d’un cristal de CdSe cylindrique, il serait possible de réa-
liser la montée en énergie sur l’ensemble de la gamme spectrale 6-16 pm avec seulement deux
cristaux. Cette solution présente un intérét de premier plan dans le but de réaliser un systeme
MOPA fin spectralement de haute énergie entre 6 et 16 pm. A noter que 'emploi de AgGaSe,

comme cristal amplificateur a basse cadence serait également a reconsidérer a la lumiere des
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Conclusion et perspectives

progres réalisés sur les lasers de pompe a 2 pm.

Durant cette these, 'affinage du spectre du faisceau complémentaire et la montée en énergie
ont été étudiés séparément. En perspective, I'idéal serait désormais de réunir ces deux aspects a
travers la réalisation d’un systeme MOPA puis de I'intégrer dans un LIDAR afin d’effectuer des
tirs dans I’atmosphere. A Dissue de cette these, toutes les briques élémentaires sont disponibles
pour concevoir et dimensionner le systeme MOPA : un NesCOPO en OP-GaAs pourrait étre
utilisé comme oscillateur maitre (avec une accordabilité améliorée), suivi d'une chaine d’amplifi-
cation basée sur un cristal de ZGP et un cristal de CdSe cylindrique. Supposons que le NesCOPO
puisse étre pompé par la source MOPA a 2 pm : en optimisant la cavité et en utilisant le méme
cristal d’OP-GaAs, il serait possible d’extraire jusqu’a 7 pJ sur 'onde complémentaire en sortie
d’OPO avec la méme énergie de pompe. Un gain de 20 serait potentiellement atteignable avec
le cristal de CdSe cylindrique dont nous disposons, portant I’énergie du complémentaire a 140
pJ a 10,3 pm. En utilisant un autre cristal d’OP-GaAs pouvant émettre autour de 8 pm, il
serait possible d’avoir recours a un amplificateur en ZGP sans absorption du complémentaire.
Toutes choses égales par ailleurs (dimensions du cristal, waists intracavité, seuil, dépeuplement
de la pompe), I'énergie maximale en sortie du NesCOPO est estimée a 9 pJ a 8,3 pm (défaut
quantique plus favorable) et un gain de 700 serait attendu avec un seul cristal de ZGP de 15
mm de long, conduisant a une énergie de 6,3 mJ a 8,3 pm. Le NesCOPO pourrait éventuelle-
ment étre remplacé par un Sheet OPO pour gagner en compacité, et un pré-amplificateur en
OP-GaAs pourrait étre ajouté en début de chaine d’amplification pour faciliter la montée en
énergie, notamment avec I'amplificateur en CdSe cylindrique. La réalisation expérimentale du
MOPA est a ce jour conditionnée par la disponibilité d’une source a la fois fine spectralement
et suffisamment énergétique a 2 pm, actuellement en cours de développement dans le cadre des

autres theses effectuées au sein du laboratoire.
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Annexe A

Equations de propagation non linéaires

du champ électrique

La physique des processus non linéaires d’ordre 2 est décrite par un ensemble d’équations
différentielles couplées faisant intervenir les champs électromagnétiques des ondes pompe, si-
gnal et complémentaire. Nous allons voir comment obtenir ces équations a partir des équations
de Maxwell et quelles sont les diverses approximations et hypotheses permettant de les écrire
sous la forme présentée au chapitre 1. Tout d’abord, bien que la pompe soit une onde électro-
magnétique, nous ne nous intéressons qu’aux effets non linéaires induits par les dipoles créés
par I'action de son champ électrique sur les atomes composant le matériau diélectrique qu’elle
traverse. Les effets non linéaires induits par la partie magnétique de la force de Lorentz ou par
le développement multipolaire des dipoles seront négligés car ils sont beaucoup plus faibles.
Ils peuvent cependant provoquer des situations inattendues, telles que 'apparition d’effets non

linéaires d’ordre 2 dans les matériaux centro-symétriques.

Nous proposons une résolution des équations en ondes planes, hypothese a priori risquée car
la pompe est généralement une onde issue d'un laser obéissant aux lois de I'optique gaussienne.
Les modeles qui en découlent permettent malgré tout une modélisation correcte des expériences

décrites dans ce manuscrit. Dans un milieu diélectrique, les équations de Maxwell s’écrivent :

V-D=p (A1)
V-B=0 (A.2)
VAE=-9 | (A.3)
VAH=j+9 (A.4)

165



Chapitre A - Equations de propagation non linéaires du champ électrique

ot E est le champ électrique, Ble champ magnétique, D le vecteur déplacement électrique,
H le vecteur induction magnétique, j’la densité de courant libre et p la densité de charge libre.
Dans un milieu diélectrique, on a la relation constitutive B = uourﬁ , qui se simplifie pour un
milieu non magnétique (u, = 1) par B = ,uoﬁ . De plus, on a par définition D= eoﬁ + P ol
P est la polarisation rayonnée par les dipoles sous 'action du champ électrique de la pompe.
En supposant un milieu sans courant et sans charges (; = 6) et combinant les équations A.3

et A.4, on obtient I’équation de propagation :

VAVAE +

(A.5)

c? Ot? ot? i ot?

1 0°F 0?P;,  0?Pyyp

- = —Ho )
oll on a utilisé la relation gyugc? = 1 et ol la polarisation rayonnée a été séparée en une

composante linéaire P, et non linéaire Pyy. Ecrivons maintenant 1’équation de propagation

. , . a1 2
dans le domaine fréquentiel, en utilisant la correspondance % — —w?:

2
VAVAE—%E:u0w2<PL+PNL>. (AG)

On néglige ensuite la dépendance en fréquence de la susceptibilité linéaire afin de relier
directement la polarisation au champ électrique via la relation P (w) = oy (w) E (w). Cette
hypothese est valable si on considere un milieu non dispersif, ou bien en supposant que 1'en-
veloppe du champ électrique est lentement variable et qu’on se situe loin de toute résonance.
A noter que la dépendance en fréquence de la susceptibilité peut étre réintroduite par la suite.

L’équation de propagation peut alors s’écrire sous la forme :

2
VAV AE =2 c,E+ pw?Pyr. (A7)
C

Puis, on exprime le champ E sous la forme E = A (w) exp (zl; : F) € ou A (w) est Pamplitude

complexe du champ électrique. L’expression du produit vectoriel est alors donné par :

6A6Aﬁﬁ:C%@AEA€+M§AAEA€+EAﬁAAé»+§A§AA%emGgﬁ’
(A.8)
On choisit alors pour € la direction d’un mode de propagation propre dans le cristal (par
exemple la polarisation ordinaire ou extraordinaire pour un milieu uniaxe). En insérant A.8
. N , . . . . - N 2
dans A.7 on voit apparaitre I’équation de propagation dans un milieu isotrope kAkAE+ %5 e,€ =
0. De plus, en faisant I'approximation de I’enveloppe lentement variable, les dérivées secondes

spatiales peuvent étre négligées :
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0?A 0A
k . A9
Ainsi, I’équation de propagation devient :
i (ﬁA/\/;/\ e+ kA ﬁAAg) = jiow? Py, exp <—z/gf’) . (A.10)

Effectuons enfin le produit scalaire avec € pour chaque membre de la relation A.10 et utilisons

la formule du double produit vectoriel @ A TA @ = (@ - W) T — (@ - v) W. On obtient :

2V A. (/2 AEN 5) — jiow?E - Pyy exp (—iE : F) . (A.11)

- = —

La derniere étape consiste a se placer dans le repere défini par les vecteurs (D,H ,k) pour

faire intervenir ’angle de walk-off . Dans ce repere, les vecteurs E, € et le vecteur de Poynting
S sont définis par :

0 COS (v —sin o
k= ol, €= 0 , S = 0 . (A.12)
k sin a cos «
On montre alors que EANENE= —kcosaS o1 S est le vecteur de Poynting et I’équation de

propagation devient finalement :

0A 0A iw ~ -
—t —t—=————¢-P —tk 7). A.13
MY * 0z 2ncegcos? (o) ¢ INLEXD ( ! T) ( )

Le walk-off est souvent négligé en premiere approximation, conduisant a I’équation suivante

fréquemment rencontrée dans les ouvrages d’optique non linéaire :

% o iw
dz  2nceg

&Py, exp (—z’/%’ : F) . (A.14)

Cette équation peut étre ensuite exprimée pour les trois ondes pompe, signal et complémen-
taire, en écrivant explicitement la polarisation non linéaire Pyj = o (w;) EjET’;:. Pour chaque
onde, un terme de la forme y.q = E? X (wy) e_j>e_k>, défini comme la susceptibilité non linéaire
effective, apparait alors dans ’équation de propagation. Pour un milieu sans pertes, la symétrie
de Kleinman est valide ce qui implique que le terme y.g est le méme pour les trois équations.
Ainsi, en définissant le vecteur d’accord de phase Ak = Ep— Es —/ZC, on obtient les trois équations
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Chapitre A - Equations de propagation non linéaires du champ électrique

de propagation :

0ds = oy g A A" exp (iAkz),

0z 2nsc

94 — dwe Xeft Ap Al exp (1Akz) ,

0z 2nec
0Ap _ iwp .
0z ZnPCXeffASAC €xp (_ZAICZ) ) <A15)

ou * désigne le complexe conjugué. Les équations de propagation des amplitudes normalisées

1.2 et des phases 1.3 s’en déduisent aisément en remplacant ’amplitude du champ par son

expression A = /“uexp (ip).
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Annexe B

Résolution des équations de

propagation non linéaires

Les équations de propagation non linéaires du champ électrique sont des équations couplées
dont la résolution peut s’avérer difficile. Certaines approximations sont souvent effectuées au
préalable pour faciliter la résolution. La plus courante d’entre elles est ’approximation de non
déplétion de la pompe, qui suppose constante I’amplitude du champ électrique de la pompe. Ceci
permet de découpler les équations sans difficulté, par exemple en dérivant I'une d’entre elles.
Cette approximation est valable dans de nombreuses situations expérimentales, notamment pres
du seuil et lorsque l'efficacité du processus non linéaire est faible. En revanche, elle n’est plus
vérifiée en cas de forte interaction et ceci a des conséquences sur le gain d’'un OPO ou d’un
OPA, notamment lorsqu’il y a reconversion des ondes générées vers la pompe. Les premieres
sections de cette annexe détaillent la résolution des équations de propagation non linéaires sans
faire I’approximation de non déplétion de la pompe, tout d’abord a I’accord de phase et ensuite
hors accord de phase. Le premier cas permettra de détailler le calcul du gain de ’OPA présenté
au chapitre 4, tandis que le second cas correspond a la situation du Sheet OPO présenté au
chapitre 3. Pour déduire une expression simple du gain du Sheet OPO au seuil d’oscillation,
nous effectuerons enfin la résolution hors accord de phase dans I’approximation de non déplétion

de la pompe.

B.1 Résolution des équations a I’accord de phase

Reprenons les équations de propagation de base sur 'amplitude normalisée des champs
données en 1.2 et placons nous en géométrie colinéaire a l'accord de phase Ak = 0. Dans
ce cas, le déphasage relatif entre les ondes permettant de maximiser 'efficacité du processus

d’interaction non linéaire est p = —7. L’équation sur 'onde signal s’écrit alors :

169



Chapitre B - Résolution des équations de propagation non linéaires

dug
dz

Les relations de Manley-Rowe permettent d’exprimer wu,.(z) et u,(z) en fonction des

= KU (2) up (2) - (B.1)

constantes msy et ms définies en 1.6 :

Ue = \/W?
up = /Mg — u2. (B.2)

Par séparation des variables dans B.1, on obtient I’équation suivante :

dus
kdz = " . (B.3)
Vma = ugy/ul = ms
Cette équation peut alors s’intégrer :
us(L) d
kL " (B.4)

_ S
- Vime —ud\/uz —ms
us(0)

Le calcul de l'intégrale du membre de droite est possible a 'aide des fonctions de Jacobi
[Abr70], fonctions a arguments complexes méromorphes et doublement périodiques. Nous uti-

lisons pour cela la relation :

Lz b dt
" (5,;)% [ (B.5)
0

est la fonction réciproque de la fonction sinus de Jacobi notée sn. En remaniant

ou sn—!

légerement B.4 et en utilisant la linéarité de 'intégrale, on obtient finalement :
s (L s (0
i/makL = sn™" (u ( ),@) —sn! (u ( >,%> . (B.6)
\/13 Ma \/13 My

Pour extraire us (L) de cette relation, il est possible d’appliquer la fonction sn a chaque

membre puis d’utiliser certaines formules de trigonométrie relatives aux fonctions de Jacobi :
I’expression finale est alors compliquée. En revanche, le calcul est simplifié dans le cas ou le
signal est initialement nul (us (0) = 0), par exemple lorsqu'une onde dite complémentaire est
amplifiée par une onde de pompe extérieure dans un cristal non linéaire par OPA. Il s’agit
exactement de 'expérience d’amplification du laser a cascade quantique dans un cristal de ZGP

détaillée au chapitre 4. L’amplitude normalisée de I’onde signal s’exprime alors de fagon simple :
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B.2 Résolution des équations hors accord de phase : calcul du gain du Sheet OPO

us (L) = \/mgsn (ﬁ/@@,%) (B.7)

A partir de cette expression, nous pouvons calculer le gain d’amplification de 'onde com-
plémentaire en donnant 1’expression des constantes msy et mg. Comme u, (0) = 0, la constante

mg permet d’écrire us (L) = u. (L) — u. (0). De plus, on a les relations :

2 _ 20,(0)
ma = uP (0) T ceowp ’

ms = —u? (0) = %ﬁ?p) . (B.8)

En insérant B.8 dans B.7 apres élévation au carré, on en déduit 'amplitude normalisée de

I’onde complémentaire :

w? (L) = u2(0) (1 — sn? (mLup (0), — % ;p 283)) . (B.9)

En utilisant la relation sn? + cn? = 1, on obtient finalement I'expression du gain de 'onde

complémentaire prenant en compte la déplétion de la pompe :

u? (L)
u? (0)

C

Q

G:

— cn? <i/<cLup 0.~ fp Eg;) | (B.10)

B.2 Résolution des équations hors accord de phase : cal-
cul du gain du Sheet OPO

B.2.1 Cas général

Nous nous proposons maintenant de résoudre les équations de propagation sur 'amplitude
normalisée des champs hors accord de phase. Ce cas intervient notamment dans le Sheet OPO,
qui oscille la plupart du temps loin de ’accord de phase exact. Commencons le calcul a partir
de I'équation différentielle donnant 1’évolution de ’amplitude normalisée de I'onde complémen-

taire :

du,
dz

= Kusupsin (@), (B.11)

avec ¢ (2) = ¢ (z) + Akz. La premiere étape consiste a éliminer le terme sin (¢) de 1'équa-

tion B.11 en faisant intervenir la constante I' définie en 1.7. En utilisant la relation sin (¢) =
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Chapitre B - Résolution des équations de propagation non linéaires

1 — cos? (¢), il vient :

UsUcy

[ Ak g2\ 72
sin (@) = 4|1 — (M> . (B.12)

On reporte ensuite cette expression dans ’équation différentielle B.11 qui devient

Ak, 2\ 2 2
du, I'— 2Kup(0) up /€ Ak
= Kl - ———| = 2u2u? ———u?) . B.13
dz et ( UsUely Ue Hstletly = 2Kkuy, (0) ' ( )

Cette équation différentielle s’integre de la fagon suivante :

HL/\/

ud,

(B.14)

2,:20,2 Ak 2
UsUeUy — 2nup(0)up>

Intéressons nous maintenant au terme sous la racine carrée. Il est possible de le réécrire
uniquement en fonction de u., I' et AS a ’aide des constantes de Manley-Rowe : us = \/mg + u?
et u, = \/my — u?. Ce terme devient alors un polynome en u, :

_222__Ak722_2 2 oo [ Ak _22
P (ue) = uguiu, (F o (0)up> =ul (ms+u?) (mg —ul)— (T S, (0) (mi—ul) ) .

(B15)

En développant chaque terme, le polynome se réécrit sous la forme d’un polynéome d’ordre

2
3 en u;

P (u.) = a3 (ug)3 + ay (uz)2 + ay (u?) + ao, (B.16)

dont les coefficients sont donnés par :

(13:—1 s

_ Ak?
Qg = 1My — M3 — 452%27(0) 3

Ak?
ap = 1Mmymsg — F,,w »(0) +my 2r2u2(0)

agp = m1F ( y F2 mlﬁkio) . (Bl?)
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B.2 Résolution des équations hors accord de phase : calcul du gain du Sheet OPO

On peut ensuite écrire le polynome sous forme factorisée :

P (ue) = (u? — X1) (vl — Xo) (u2 — X3) , (B.18)

ou X1, Xy et X3 sont solutions de I'équation P (u.) = 0. Leur expression est donnée par les
solutions générales du polynome d’ordre 3 en fonction des coefficients ag 1,23. L’équation B.14

s’écrit alors :

uc(L)
KL = / uedue . (B.19)
we(0) v/ (u2 — X1) (u2 — Xa) (u2 — X3)

Effectuons maintenant le changement de variables U, = u?. L’équation B.19 devient :

1 Uc(L)
kL = —/ dv (B.20)

2 Ju.o) V(U= X0) (U = Xo) (U — Xa)
Nous effectuons ensuite un nouveau changement de variable t? = % qui conduit a
I 2(Xy — X)) tdt
kL = —/ (X2 = X . (B.21)
O -, e - ) (e - 1)
En posant m? = %, I'équation B.21 se réécrit
1 HE) dt
kL = / : (B.22)
\/Xg—Xl t(0) \/1—t2\/1—m2t2

Il est alors possible de calculer 'intégrale a ’aide des fonctions de Jacobi :

KL/ X3 — X, =sn ' (t(L),m) —sn ' (t(0),m). (B.23)

En posant
sn”" (t(0) ,m)

Ly = — 2
XXX,

(B.24)

on obtient finalement :

t(L) =sn (m/X3 ~ X, (L + Ly) m) , (B.25)

soit

W2 (L) = X1 + (Xo — X1)sn? (m/X3 ~ X, (L + Ly) ,m> . (B.26)

Nous obtenons ainsi I’expression de ’amplitude normalisée de ’onde complémentaire hors
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Chapitre B - Résolution des équations de propagation non linéaires

accord de phase. Dans le cas du Sheet OPO, le gain en intensité s’en déduit en calculant G' =
UE(L) _ LD
uZ(0) — L(0)
GR? = 1 nécessiterait un tres long calcul numérique pour extraire u, (0). Nous allons voir dans

. Son expression est tres compliquée et le calcul du seuil via la condition d’oscillation

la prochaine sous-section qu’une simplification est possible en effectuant I’hypotheése de non

déplétion de la pompe.

B.2.2 Approximation de non déplétion de la pompe

L’hypothese de non déplétion de la pompe, a priori valide au seuil, suppose que 'amplitude
normalisée de la pompe u, peut étre considérée comme constante au cours de la propagation
dans le cristal non linéaire. La résolution des équations de propagation ne comporte alors aucune
difficulté particuliere et le champ électrique, ici donné pour 'onde complémentaire, prend une

forme bien connue :

E.(L) = exp (z’%L) [%E (0)sinh (YL) + E. (0) |cosh (7L)—i§—jsinh (7L)H, (B.27)

ol le parametre 7, est défini par :

_ iﬂ-Xeff
LY

La solution pour le complémentaire s’écrit de fagon identique en permutant les indices s et

| Ep (0)] exp (ispp (0)) - (B.28)

c. Avec ces notations, I'intensité des ondes signal et complémenaire est alors donnée par :

1 1
L. (L) = §c€0ws,cu§7c (L) = CE0Msc |EZ. (L)]. (B.29)

)

Finalement, le gain en intensité pour le complémentaire apres un passage dans le cristal a

pour expression

Eo? A E* E AK?\ sinh? (vL
:coshQ(’YL)+<|nc|2| ol k( —0 S°>+ k>sm (L)

+Z_ c c *
]EC0|2 2 nECO nEco 4 72

1/ B B\ .
= (20 4 e 0 Ginh (24L) . (B.30
by (gt s (D), (B30

ou l'indice 0 a été utilisé pour les expressions des champs en z = 0. Pour des raisons de
simplicité, nous considérons le cas d'un DRO équilibré, dont les miroirs ont le méme coefficient

de réflexion pour 'onde signal et 'onde complémentaire. De ce fait, us (L) = u. (L) et u. (L) =
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B.2 Résolution des équations hors accord de phase : calcul du gain du Sheet OPO

ue (0) car 'amplitude normalisée u est proportionnelle au flux de photons. L’expression du

gain B.30 se simplifie et s’écrit de la fagon suivante :

Ak? inh? (yL
G = cosh® (vL) + (Fv%ﬁ + 28 Ak cos (800)) SIh” (VL) _ B 11 (o) sinh (241)
y

4 ~2
(B.31)
Le calcul du seuil du Sheet OPO & partir de la condition d’oscillation GR? = 1 est finalement

donné dans le chapitre 3.
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Annexe C

Détail des calculs d’accordabilité par
sauts de modes dans le Sheet OPO

C.1 Accordabilité via la longueur de cavité

Les calculs effectués dans le cadre de 'accordabilité du Sheet OPO en faisant varier la lon-
gueur de cavité sont détaillés dans cette section. Comme 'onde signal et ’'onde complémentaire
sont résonnantes dans la cavité, leur déphasage respectif ¢ et . apres un aller-retour de cavité

peut s’écrire sous la forme

47"-Vs,cns,c (Vs,c) LO

Ps,c (Vs7caL0) = = 27rms,c> (Cl)

c

ou Lg représente la longueur de la cavité pour la coincidence exacte initiale. En augmentant
ou en diminuant la longueur de la cavité, une nouvelle coincidence exacte peut étre trouvée

apres Am, et Am, sauts de mode. Le déphasage du signal et du complémentaire s’écrit alors :

s (Vs + Av, Lo + AL) = 21 (ms + Amg) (C.2)

e (Ve — Av,Lo + AL) = 2w (m. — Am,.) , (C.3)

ou Av est la différence de fréquence séparant les deux coincidences exactes et AL est la
variation de longueur de cavité permettant de passer d’une coincidence exacte a la suivante.
Comme la longueur d’onde de pompe est ici fixée, la conservation de 1’énergie impose 1’égalité
Av = Avy, = Av,. L’objectif est maintenant de déterminer ’expression de AL. La premiere

étape consiste a faire un développement de Taylor au premier ordre des phases en Av et AL :
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Chapitre C - Détail des calculs d’accordabilité par sauts de modes dans le Sheet OPO

0p 0¢

2rAm, = Av 5‘; ” +AL8% P (C.4)
0, D0,

2rAm, = Av 5‘; . —ALa% I, - (C.5)

Apres avoir calculé les dérivées partielles de la phase, on obtient :

S 2 Ss¥s
Am, = 5 Ay + AT, (C.6)
Am, = Do py = 2e N (C.7)
¢ BT - : :
Ces deux équations peuvent se combiner en éliminant le terme 5L, ce qui conduit a
1 2 stVs 1 2 c¥c
. (Ams I AL) - <Amc el AL) . (C.8)
Ngs c Nge c

En introduisant les parametres € = Amg — Am, et Ang = ngs —nge, I'équation C.8 se rééerit

sous la forme :

1 A 2AL
(Ams g | s) = (nsys + WC) . (C.9)

Nge Tgs Ngs Nge c

Cette équation décrit les sauts de mode entre deux coincidences exactes quand la longueur de
cavité varie. Elle peut étre simplifiée en considérant un indice de groupe moyen ng ~ ngs ~ 7,
et un indice de réfraction moyen n ~ n, ~ n.:

An, 2nAL

Amy +e=(vs+ 1) — (C.10)

g
En utilisant la relation de conservation de I'énergie v, = v + 1., on obtient finalement

AL 1 An
25 Am, 2l . 11
L nXp( ey +5) (C.11)

Le parametre principal de cette relation est la dissociation due a la dispersion chromatique,
An—zg. A partir de cette expression, nous pouvons calculer AL dans les cas e = 0 et € = 1, pour
retrouver les expressions données dans le chapitre 3.

Nous avons également développé une procédure numérique pour déterminer le contenu spec-
tral du Sheet OPO lorsque la longueur de cavité varie. Tout d’abord, la longueur de cavité est
imposée et est considérée comme approximative. Le début de la procédure reprend les étapes de
celle établie pour ’accordabilité via la longueur d’onde de pompe, et nous obtenons de la méme

facon les nombres modaux exacts m, et m.. L’étape suivante consiste a calculer la longueur

178



C.2 Accordabilité via la température du cristal

d’onde exacte du signal en utilisant la relation de conservation de I’énergie et la condition de
double résonance. Ceci amene a résoudre une équation implicite dont la solution est ;. Cette
équation implicite se résout numériquement en faisant intervenir les relations de Sellmeier pour

I'indice de réfraction :

As me )\p)\s
ms = . (C.12)
n(As) <A>;p_/\/\sp) As — Ap

La longueur de cavité exacte se déduit finalement de la relation suivante :

Me  As
[ = ) 1
2 n i) (C-13)

C.2 Accordabilité via la température du cristal

Nous présentons ici le détail des calculs effectués pour 'accordabilité du Sheet OPO en
faisant varier la température du cristal. Les principes sont les mémes que pour ’accordabilité
via la longueur de cavité, mais 'indice de réfraction dépend maintenant a la fois de la fréquence
et de la température. Nous commencons par écrire le déphasage des ondes résonnantes signal

et complémentaire apres un aller-retour de cavité :

4fﬂ-l/s,cns,c (VS,CaTO) L
Cc

Ps.c (VS,C7TO) = = 27Tms,c, (C14)

ou Ty représente la température du cristal pour la coincidence exacte initiale. En augmentant
ou en diminuant la température une nouvelle coincidence exacte peut étre trouvée apres Am,

et Am, sauts de mode. Le déphasage du signal et du complémentaire s’écrit alors :

s (Vs + Av, Ty + AT) = 27 (ms + Amy) (C.15)

e (Ve — Av, Ty + AT) = 27 (m. — Am,) , (C.16)

ou Av est la différence de fréquence séparant les deux coincidences exactes et AT est
la variation de température permettant de passer d’une coincidence exacte a la suivante. La
longueur d’onde de pompe étant fixée, la conservation de 1’énergie impose 1’égalité Av = Ay, =
Av,. La premiere étape pour déterminer AT consiste a faire un développement de Taylor au
premier ordre des phases en Av et AT :
dps

vs +AT8_T |7y (C.17)

0P,

2rAmg, = A
TAM I/ay
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e e
ov or

Puis, le calcul des dérivées partielles des phases conduit a :

2nAm, = Av

b —ATZEE (C.18)

Ngs NsVs
Am, = - Av 4+ —o¢ (ar + Brs) AT, (C.19)
Yo Yo
Nge Nl
Amc = %AV ~ TISL (OéT + /BTC) AT7 (CQO)
v 2
ot le coefficient de dilatation thermique agr et le coefficient thermo-optique [ sont définis
par :
1dL
= —— C.21
ar LdTa ( )
1 dn
o= — e .22
P, Nge d1I’ ( )

Le coefficient thermo-optique dépend également de la longueur d’onde et peut étre calculé
a partir des relations de Sellmeier thermo-optiques du cristal considéré. Il est important de
noter que la dilatation thermique du cristal au premier ordre n’est pas négligeable. Le terme

Av s’élimine ensuite en combinant les équations C.19 et C.20 :

neve

0

1 NgVs
(Ams - I/ISL (aT + BTS) AT) =
0

Ngg Ngc

En introduisant les parametres e = Amg—Am, et Ang = ngs—nge, I'équation C.23 devient :

1 A 1 s¥Ss c¥c
(Ams o 4 g) = (M (ar + fBrs) + 7;” (ar + BTC)) AT. (C.24)

Nge Ngs 0 Tgs gc

Cette équation décrit les sauts de mode entre deux coincidences exactes quand la tempé-
rature du cristal varie. Elle peut étre simplifiée en considérant un indice de groupe moyen
Ng R Ngg R Nge, UN indice de réfraction moyen n ~ ng = n., et un coefficient thermo-optique
moyen fr & frs & Pre

An n(vs + v,
Ams—g +ée= % (OéT + ﬁT) AT. (C25)

g 0

En utilisant la relation de conservation de 1'énergie v, = v, + 1., on obtient finalement
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1 An
AT = Ams—2 + 5) . C.26
nX, (ar + Pr) ( ng ( )

Le parametre principal de cette relation est la dissociation due a la dispersion chromatique,
An—zg. A partir de cette expression, nous pouvons calculer AT dans les cas € = 0 et ¢ = £1, pour
retrouver les expressions données dans le chapitre 3. Une procédure numérique a également
été mise en place pour déterminer le contenu spectral du Sheet OPO lorsque la température
du cristal varie, mais elle est légerement plus compliquée que pour les deux autres méthodes
d’accordabilité. Les formules de départ sont les mémes, mais la température affecte désormais
a la fois 'indice de réfraction et la longueur de cavité. L’expression de la longueur de cavité
en fonction de la température est donnée par un développement de Taylor au deuxieme ordre
en 01T =T — Tj faisant intervenir les coefficients de dilatation thermique d’ordre 1 et 2. Pour
I'indice de réfraction, nous utilisons directement des relations de Sellmeier thermo-optiques, qui
incluent a la fois une dépendance en longueur d’onde et en température.

Nous utilisons ensuite une approche itérative pour construire point par point la courbe
d’accord de phase du Sheet OPO en fonction de la température. Les étapes de la procédure
sont les mémes que pour l'accordabilité via la longueur de cavité. Cependant, comme l'indice
de réfraction dépend a la fois de A et T, fixer les nombres modaux ne permet pas de calculer
la longueur d’onde signal exacte puis la température exacte : il faut donc échantillonner des le
départ la température sur une certaine plage arbitrairement choisie. En suivant les étapes de
la procédure établie pour la longueur de cavité, on calcule ensuite successivement pour tous les
couples (As,T") possibles : les nombres modaux mg et me, la longueur d’onde signal exacte et la
longueur de cavité exacte suite au changement de température. Nous obtenons alors les deux

tableaux suivants :

Tech Tech
S
> >
N cav 11 T cav In ﬂ’s,exaot 11 s /ls,exact In
s,ech : .. : }\‘s,ech
cav ml cav mn s,exact ml o s,exact mn

Nous cherchons alors dans chaque colonne du tableau des longueurs de cavité (donc pour
chaque température) la longueur de cavité qui se rapproche le plus de la longueur de cavité
initiale a cette méme température 7. Nous repérons alors le numéro de ligne correspondant.
Nous cherchons ensuite la longueur d’onde signal exacte a ce méme numéro de ligne pour la
colonne sélectionnée et nous obtenons ainsi point par point la courbe A, en fonction de T'. La

longueur d’'onde complémentaire exacte se déduit de la relation de conservation de ’énergie.
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Quentin Clément

Sources paramétriques optiques pour la détection de gaz a distance

dans l’infrarouge lointain

Résumé : Pour détecter des especes chimiques gazeuses a distance dans ’atmosphere par spectro-
métrie active, il est nécessaire d’avoir une source cohérente délivrant un faisceau fin spectralement,
de bonne qualité spatiale, largement accordable dans 'infrarouge et énergétique. Les sources paramé-
triques, basées sur 'optique non linéaire d’ordre 2, constituent la seule filiere technologique capable
de répondre a toutes ces exigences en régime nanoseconde. Cependant, leur développement dans la
gamme spectrale 6-16 pm (incluant la bande IIT de transmission atmosphérique 8-12 pm), qui contient
de nombreuses raies d’absorption de gaz de combat, toxiques et d’explosifs est encore insuffisant en
raison de difficultés technologiques. Dans ce travail, nous montrons comment les surmonter par la
réalisation des premiers oscillateurs paramétriques optiques impulsionnels monofréquences en bande
III, basés sur I'architecture doublement résonnante a cavités imbriquées (NesCOPO). Nous proposons
également un nouveau type d’OPO tres compact aux propriétés d’accordabilité remarquables (Sheet
OPO). Enfin, par la mise en oeuvre d’une expérience de détection & distance de vapeurs d’ammoniac
et des expériences d’amplification paramétrique optique, nous montrons comment ces sources peuvent
servir de brique de base pour réaliser des systemes opérationnels pour la détection de gaz dangereux
a longue distance dans ’atmosphere.

Mots-clés : laser, oscillateur /amplification paramétrique optique, infrarouge, nanoseconde, monofré-
quence, bande III, détection de gaz, OPO & cavités imbriquées (NesCOPO), Sheet OPO.

Optical parametric sources for stand-off long-wave infrared gas detection

Abstract: To ensure stand-off detection of gaseous chemical species in the atmosphere by active in-
frared spectrometry, a coherent source emitting a widely tunable narrow spectral linewidth beam with
good quality and high energy is required. Parametric sources based on second order non linear optics
are the only technological solution meeting all these requirements in the nanosecond regime. However,
their development in the 6-16 pm spectral range (including the 8-12 pm atmospheric transparency
window), which contains several absorption lines of hazardous chemicals and explosives, has not been
sufficient yet due to technological difficulties. In this work, we show how to address this challenge
by setting up the first pulsed single-frequency optical parametric oscillators emitting in the 8-12 pm
range, based on the doubly resonant Nested Cavities architecture (NesCOPO). We also propose a new
kind of very compact OPO with amazing tunability properties (Sheet OPO). Finally, by carrying out
stand-off detection of ammonia vapor and optical parametric amplification experiments, we show how
these sources can be used as the core element of operational systems for long range stand-off detection
of hazardous gases in the atmosphere.

Keywords: laser, optical parametric oscillator/amplifcation, infrared, nanosecond, single-frequency,
third transparency window, gas detection, Nested Cavities OPO, Sheet OPO.
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