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Titre : Laser solide thulium émettant a 2,3 um : Comprendre la spectroscopie pour améliorer I'efficacité
Mots clés : Laser, thulium, moyen-infrarouge, cristaux, spectroscopie.

Résumé: Cette these porte sur l'étude de la
transition 3Ha vers 3Hs du thulium pour une émission
autour de 2,3 um dans les lasers solides, avec des
applications potentielles pour la détection de
molécules. Les précédentes efficacités et puissances
reportées dans la littérature étant relativement
faibles, diverses méthodes de pompage ont été
explorées pour améliorer les rendements de ces
sources en se basant une étude approfondie de la
spectroscopie du thulium, tant d'un point de vue
théorique qu'expérimental. Nous avons dans un
premier temps tenté d'optimiser le pompage
classique a 0,8 um depuis I'état fondamental. De
méme, l'intérét d'utiliser des lasers en cascade a 2,3
Mm et a 1,9 pym a été étudié. Dans certaines
conditions, il a ainsi été possible de doubler
I'efficacité de I'émission laser a 2,3 um. De nouvelles
matrices  cristallines utiles pour les lasers
femtoseconde telles que le CALGO ont aussi été
testées.

Dans un second temps, nous avons cherché a
optimiser un nouveau pompage a avalanche a 1
Mm récemment démontré pour I'émission laser a
2,3 um. Malgré un schéma de pompage a premiére
vue tres peu efficace, un gain d'un ordre de
grandeur en terme d'efficacité et de puissance
émise a pu étre démontré a l'aide d'un pompage
intracavité utilisant un laser a néodyme émettant a
1 um. Tant et si bien les puissances émises que les
efficacités dépassent aujourd’hui ce qui a été
démontré avec un pompage direct a 0,8 um pour
les cristaux que nous avons utilisée. Pour
accompagner cette montée en puissance, une
étude des effets thermiques liée a cette émission a
2,3 um a été réalisée. Des lasers déclenchés "Q-
switch” a 2,3 pm ont également été étudiés. Un
régime chaotique potentiellement systémique a
été observé et étudié. Divers processus de
stabilisation ont été proposés.

Title : 2.3 ym thulium doped solid state lasers: understanding spectroscopy to increase the laser efficiency
Keywords : Laser, thulium, mid infrared, crystal, spectroscopy.

Abstract : This thesis focuses on the study of the 3H,4
to 3Hs transition of thulium for emission around 2.3
pMm in solid-state lasers, with potential applications
for molecules detection. As the previous efficiencies
and powers reported in the literature are relatively
low, various pumping methods have been explored
to improve the slope efficiency of these sources,
based on an in-depth study of thulium spectroscopy,
both from a theoretical and experimental point of
view. We began by optimizing conventional pumping
at 0.8 um from the ground state. The benefits of
using cascade lasers at 2.3 um and 1.9 pm were
investigated. Under certain conditions, it was
possible to double the efficiency of laser emission at
2.3 uym. New crystal host useful for femtosecond
lasers, such as CALGO, have also been tested.

Secondly, we sought to optimise a new 1 pum
upconversion pumping recently demonstrated for
laser emission at 2.3 pym. Despite this pumping
scheme that at first sight appears to be very
inefficient, an order of magnitude gain in terms of
efficiency and output power has been
demonstrated, putting thulium doped crystal
inside a 1-pm neodymium-crystal-based cavity.
Both the power emitted and the efficiency now
exceed what was ever been demonstrated with a
0.8 pym pumping for the crystals we used. To
accompany this power scalling, a study of the
thermal effects associated with this emission at 2.3
Mm has been carried out. Q-switched lasers at 2.3
Mm were also used. Potentially systemic chaos was
observed and studied. Various stabilisation
processes were proposed.
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TABLE DES NOTATIONS

Numeérotation des niveaux du thulium :

—

. niveau 3Hs
: niveau 3F4

- niveau 3Hs

A W DN

- niveau 3Hs

a : coefficient de dilatation thermique (107K 1)
A :absorption de la pompe par le cristal en simple passage (%)

A, : absorption de la pompe par le cristal en simple passage en absence de cascade
laser sur la transition 3F4 vers Hg (%)

A, : absorption de la pompe par le cristal en simple passage en présence d'une cascade
laser sur la transition 3F4 vers 3He (%)

Bxy: facteur de branchement, proportion de fluorescence du niveau X vers le niveau Y
(%)

C,c;: dopage en ion dans une matrice en pourcentage de substitution (%)
Cery : coefficient d'upconversion indépendant du dopage a partir du niveau 3F4
(m°s™h)

Ccr : coefficient de relaxation croisée indépendant du dopage vers le niveau 3F4
(m®s™1)

c : vitesse de la lumiére (3 x 108 m.s™1)

F : fréquence des pulses en régime impulsionnel (Hz)

f : distance focale de la lentille mentionnée (m)

¢, : intensité photonique pour la longueur d'onde A (Photon.s™*m™2)

n;: pente de la caractéristique puissance de sortie en fonction de la puissance de
pompe incidente (%)

n : pente de la caractéristique puissance de sortie en fonction de la puissance de pompe
absorbée (%)

. : pente de la caractéristique puissance a 2,3 um de sortie en fonction de la puissance
de pompe absorbée et en présence d'une cascade sur la transition 3F4 vers 3He (%)

Nne - PeNte de la caractéristique puissance de sortie a 2,3 um en fonction de la puissance
de pompe absorbée et en absence d'une cascade sur la transition 3F4 vers 2Hg (%)



N780nm - défaut quantique dans le cas d'un pompage direct (%)
Nope - fficacité d'extraction de la cavité laser (%)

Nen - charge thermique, pourcentage de la puissance absorbée transformée en
chaleur. (%)

h : constante de Planck : (6,62 1034 m?kg/s)

k : Conductivité thermique (W.m™1K~1)

Kery - coefficient d’'upconversion a partir du niveau 3F4 (m3s™1)
K g : coefficient de relaxation croisée vers le niveau 3F4 (m3s~1)
kg , k : constante de Boltzmann (1,38 10" m?kgs2K™)
A:longueur d'onde (m)

[ : longueur du cristal utilisé (m)

N : dopage en ion thulium dans le milieu hote (m™3)

Ny : population du niveau X (m~3)

ny : population du niveau X ( sans unité)

n,c - population du niveau 3Fs4 en présence d'une cascade sur la transition 3F4 vers 3He
(%)

Nane - POpulation du niveau 3F4 en absence d'une cascade sur la transition 3F4 vers 3He
(%)

P, : puissance a la longueur d'onde 1 (W)

P.: puissance a 2,3 um en présence d'une cascade a sur la transition 3He vers 3F4 (W)
P, : puissance a 2,3 um en absence d'une cascade a sur la transition 3He vers 3F4 (W)
R : rayon de courbure du miroir utilisé (m)

axy (1) : section efficace pour la transition X vers Y (m?)

Ty : temps de vie du niveau X (s)

v: fréquence des oscillations (Hz)

v : vitesse du son dans un cristal (m.s™1)

V : volume d'une maille dans un cristal (m?®)

w : waist, rayon du faisceau au foyer (m)

z, . longueur de Rayleigh (m)

Z : nombre d’'atomes par mail dans un cristal
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mais rien ne vient. Pierre arrive entre-temps et fait lamentablement tomber sa tasse de
thé. Je le juge, mais en méme temps, cela me fait tellement rire, avec I'habitude. Gautier
arrive, qui lance un « Bas voila ! », suivi de Marie-Céline (et sa longueur d'onde de
qualite). Raphaél arrive peu apres et soupire joyeusement en voyant toute cette eau au
sol. Voila toute la joyeuse équipe des doctorants réunie autour d'un thé. Je suis encore
le seul a prendre un café.
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Ce n’est qu’au bout de cette pause que je me suis enfin motivé a vider mon bureau,
n'ayant toujours pas trouvé d'idée pour les remerciements. J'ai jeté, une a une, certaines
de mes notes qui m’avaient aidé a avancer cette these. Sans ménagement, mais avec
un certain pincement au cceur, je dois lI'avouer. Sous un tas de feuilles, je tombe sur la
these de Lauren, que je compte garder, et me rappelle les nombreux mails que nous
avons échangés sur le thulium, a quel point elle m'avait aidé au début, lorsque je n’étais
gu'un stagiaire. Je me dis que j'aurais sans doute fait bien moins de choses sans elle et
sans toute I'équipe de Caen : Patrice et Pavel. Leur aide m'a été précieuse, et je
n'oublierai pas non plus les belles conférences que nous avons passées ensemble.

J'ai rangé mon armoire, perdu dans tous ces souvenirs, et peu a peu, le bureau est
devenu propre. Bient6t la fin, et je m'en irai, a I'image des nombreux doctorants qui
passerent dans ce bureau avec moi, et avec lesquels j'ai de trés bons souvenirs : Nour
et Lisa. Je n'ai pas oublié votre joie et votre bonne humeur. J'ai placé dans mon sac le
plateau d'échecs qui avait un temps occupé mes débuts de soirées avec Joris. Merci a
toi également — méme si tu nous as trahis pour un autre laboratoire ! Je n'oublie pas
non plus Alyona et ses quelques passages toujours géniaux parmi nous.

Enfin, le temps passant, je n‘ai toujours pas écrit mes remerciements. Je devrais quand
méme m'y mettre. Mais, surgissant du fond du couloir, j'entends Patrick, qui accourt a
tres vive allure. Une ou deux questions d'HCERES, et puis il repart, tel une fleche. Merci,
Patrick, tu m’as bien aidé pour I'administratif et sur des questions de physique aussi.
Tu n'aurais pas une idée de remerciements, par hasard ? Je pense commencer
simplement et remercier Matthieu d'avoir repris ce projet. |l va avoir besoin de courage
avec ce joyeux chaos que je laisse derriere moi.
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INTRODUCTION GENERALE

Un intérét constant a été porté au développement de sources dans le moyen infrarouge
ces dernieres décennies a travers le monde. Diverses pistes et technologies ont été
développées et sont détaillées plus précisément dans le premier chapitre sur I'état de
I'art. Les applications de ces sources vont de la détection de molécules dans I'air ou les
liquides, a la chirurgie en passant par des applications liées a la défense. Ces utilisations
sont également détaillées au premier chapitre.

Le projet ANR « Splendid2 » et cette these s'inscrivent dans ce contexte global de
développement de sources nouvelles dans le moyen infrarouge. Il vise a réaliser des
sources laser & 2,3 pym utilisant la transition 3Hs — 3Hs des ions thulium, avec des
applications en spectroscopie pour la détection de polluants ou la mesure de glycémie.
Ces points seront également développés dans le Chapitre 1.

31:2
3F
1
Laser jI"14
12,3 pm 3
- 5
0,8 pm ETU
- ’F,
Laser CR
1,9 pm
L 3H6

Fig. 1 : Spectroscopie de I'ion Tm3*. CR : relaxation croisée (cross relaxation), ETU : Upconversion
(Energy transfert upconversion).

Le projet est reparti entre quatre laboratoires de recherche avec chacun leurs coeurs de
métier. En particulier, des lasers a fibres émettant a 2,3 pm ont été développés au
CORIA (Université de Rouen Normandie, INSA) en collaboration avec I'entreprise le
Verre Floré. Des cristaux ont également été utilisés pour réaliser des lasers solides en
espace libre. Dans ce domaine, |'Institut de Recherche de Chimie Paris possede une
expertise dans la croissance et |'étude de cristaux a base d'oxyde et est a l'origine de
cristaux tels que le CALGO qui sont utilisés pour la réalisation de laser femtoseconde.
De méme, le CIMAP (Université de Caen, ENSICAEN) possede une expertise dans la
croissance et l'étude de cristaux fluorures. Ces derniers cristaux se sont avérés
particulierement utiles pour la réalisation de sources laser solides efficaces, compte
tenu de leur fort gain a 2,3 pym. Le LCF (Institut d'Optique, Université Paris-Saclay)
réalise lui historiquement des architectures laser a base de nouveaux cristaux. Ainsi
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plusieurs projets ont été développés avec Chimie Paris ou le CIMAP sur ces sujets
depuis des décennies. Une attention particuliere avait notamment été portée par le
passé sur le développement de source femtoseconde a 1 um utilisant des cristaux
dopés ytterbium. L'attention porte désormais sur des sources a base de thulium pour
réaliser des sources dans le MIR.

Durant les expériences présentées dans cette these, plusieurs cristaux « exotiques »
issus de collaborations ont été testés tels le Tm:CALGO ou le Tm:KLuW mais également
le Nd:ASL qui a été utilisé pour du pompage a 1 um. La disponibilité industrielle d'un
certain nombre de cristaux dopés thulium plus communément utilisés pour I'émission
laser 1,9 um, nous a également permis d'avoir acces facilement a des Tm:YLF et a des
Tm:YAG commerciaux.

Site of Al
(Octaedric)

Site of Gd™ /Call
(Coord. 9)

Fig. 2 : Exemple de cristaux utilisés dans cette these. (a) Maille cristalline d'un cristal de CALGO
(voir Chapitre 3) (b) Photographie d'un cristal de Tm:YLF commercial, utilisé dans I'ensemble de
cette thése. (c) Photographie d'une boule de Nd:ASL issue de Chimie Paris. Ce cristal a été utilisé
dans le chapitre 4.

Fort de ce contexte global, cette these prend la suite de celle réalisée au CIMAP par
Lauren Guillemot qui s'était intéressée aux propriétés spectroscopiques de cristaux
dopés au thulium notamment pour I'émission laser a 2,3 um. Un grand nombre de
mesures de sections efficaces, de temps de vie et de coefficients d'échange d'énergies
entre ions thulium ont ainsi été mesurés. Ces données se sont révélées cruciales pour
ma thése afin de comprendre la spectroscopie tres particuliere du thulium. Un
pompage a 1 um avait également été démontré pour la premiere fois au CIMAP pour
I'émission laser a 2,3 um dans le Tm:YLF servant de base aux travaux développés au
chapitre 4.
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Partant de 13, il m'a été possible de réfléchir sur la maniere d'optimiser au mieux
I'émission laser a 2,3 ym dans le thulium avec des architectures laser adaptées. Les
mesures spectroscopiques m'ont permis de réaliser des simulations numeériques
permettant de comprendre finement certaines subtilités des lasers a 2,3 um. Celles-ci
n'avaient rien d'intuitif compte tenu de la complexité de la spectroscopie de cet ion.
Ces réflexions détaillées au chapitre 2, m'ont permis de réfléchir sur la maniere
d’'optimiser les performances des lasers a 2,3 uym en se basant sur sa spectroscopie
particuliere. Les puissances émises et les gains laser étaient en effet assez faibles et il y
avait un réel défi a augmenter significativement |'efficacité de ces lasers si nous
voulions développer a l'avenir des sources laser plus complexes: Q-switch ou
femtoseconde, intéressantes pour les applications visées. Un certain nombre de ces
idées ont été testées et sont développées dans les chapitres 3 et 4.

Le chapitre 3 porte ainsi sur |'étude et I'optimisation du pompage a 0,8 um pour obtenir
des sources efficaces a 2,3 uym. Plusieurs cristaux ont été testés a I'aide d'un pompage
utilisant un Ti:Saphir accordable en longueur d’onde, puis des pompages utilisant des
diodes laser de puissances ont été développés. Elles ont I'avantage d'étre plus
compactes et moins colteuses qu'un Ti:Saphir. L'intérét d'ajouter un laser en cascade
a 1,9 ym a également été étudié dans ce chapitre dans I'optique d’augmenter les
performances.

Le chapitre 4 porte davantage sur I'optimisation du récent pompage a 1 um qui était
au début de la these assez peu performant. Les résultats publiés ne s'étendaient en
effet pas au-dela de la preuve de concept. De nouvelles stratégies basées sur les calculs
réalisés au chapitre 2 m’ont permis d'augmenter significativement les performances de
ce pompage. Un double pompage a 0,8 um et a 1 um a ainsi été développé et testé
dans ce chapitre. Dans un second temps, un pompage efficace haute puissance et
haute intensité a été développé a base de technologie néodyme. Cette nouvelle
architecture de pompage nous a alors permis d'étre notablement plus efficace que le
pompage historique a 0,8 ym dans le Tm:YLF.
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, 6 (b) Tm:LiYF,
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(9)]
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h 1} ]
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—

Fig. 3 : Sections efficace du Tm:YLF mesurées lors de la these de Lauren Guillemot (a) absorption
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et (b) émission [Guillemot 2021].

Le chapitre 5 porte sur le comportement thermique des lasers solides a 2,3 ym en
pompage a 0,8 ym et a 1 um. Il a pu étre montré que I'échauffement était grandement
dd a lI'émission laser a 2,3 um. Des techniques spécifiques pour limiter cet échauffement
ont été développées. Celles-ci ont été particulierement utiles pour la montée en
puissance de ces sources.

La derniere partie de cette these (chapitre 6) porte sur |'étude du régime déclenché dit
« Q-switch » qui s'avere étre intéressant pour toutes sortes d'applications, telles que la
détection LIDAR par exemple. Le chapitre porte sur I'étude de la stabilité des trains
d'impulsions a 2,3 ym. Un régime chaotique potentiellement systémique a été observe
et décrit. Quelques briques pour la compréhension de ces régimes temporels atypiques
ont également été posées. De méme, des méthodes de stabilisation du train
d'impulsions ont également été expérimentées avec succes.

Enfin, nous conclurons ce manuscrit en comparant les performances obtenues a I'aide
des différentes architectures de pompage. Un tableau viendra résumer de fagon
synthétique les principaux résultats de la these. L'augmentation de I'efficacité des lasers
a 2,3 ym ouvre désormais la voie pour de nouveaux lasers impulsionnels efficaces a
cette longueur d'onde.
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1 ETAT DE L'ART : AUTOUR DU MOYEN INFRAROUGE

Ce chapitre aborde I'état de l'art des sources infrarouges. Il proposera une bréve
synthese du cadre technologique global des sources et applications de 2 a 10 um, avant
de se concentrer sur les sources et applications a 2,3 um qui est I'émission sur laquelle
porte cette thése. Le choix technologique d'utiliser des sources solides a base de
thulium sera expliqué et contextualisé dans son cadre technologique. La derniere partie
se concentrera ainsi plus spécifiquement sur I'état de l'art des sources thulium a 2,3
pm.

1.1 ETAT DE L'ART DES SOURCES DANS LE MOYEN INFRAROUGE

1.1.1 Des applications diverses

Les sources dans le moyen infrarouge de 2 um a 10 ym trouvent des applications dans
le domaine de la détection de molécules au sens large. En effet, cette gamme de
longueurs d'onde correspond aux énergies nécessaires pour exciter les transitions
vibrationnelles des molécules. Il est alors possible d'identifier une molécule a partir de
son spectre d'absorption Fig. 1(a).

= " Environmental Industrial procelss | | I
T monitoring control
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* Medical diagnosis
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Fig. 1 : Spectre d'absorption de différentes molécules d'intérét dans le moyen
infrarouge [Popa 2019]

La détection de molécules dans I'atmosphere particulierement constitue l'une des
grandes applications des sources dans le moyen infrarouge [Popa 2019]. De Young and
al. rapportent un LIDAR DIAL permettant la détection de I'eau dans les premieres
couches de I'atmosphére [De Young 2010]. Il repose sur un laser a fibre a base de
thulium émettant a 1,9 ym. L'idée de la mesure est la suivante : Une impulsion au pic
d'absorption de I'eau est envoyée dans I'atmosphere. Une seconde est envoyée a une
autre longueur d'onde proche mais dans un creux de l'absorption de l'eau. La
différence entre ce qui nous revient pour les deux longueurs d'onde correspond a
I'absorption de l'eau et permet d'en déterminer le taux dans |'atmosphere. Cette
mesure est utile pour affiner les modeles météorologiques. Des systemes analogues
ont été développés pour détecter les gaz a effet de serre comme le CO> en utilisant
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des fibres dopées holmium a 2,1 um [Koch 2004] ou des OPO/OPA [Romanovskii 2019]
[Cadiou 2017].

Outre leur application pour la détection de molécules, les sources infrarouges trouvent
également des applications en médecine. Elles sont notamment utiles pour la
réalisation de tests sanguins tels que les tests de glycémie, de lactate, d'albumine, de
phosphate ou d'urée [Brandstetter 2012].

En chirurgie, le développement de source a 6 uym autour du pic d'absorption des
amides |, 1l et lll est prometteuse dans le cadre d'ablation moins invasive de tissu
biologique [Serebryakov 2010]. Les lasers erbium émettant a 2,8 um sont quant a eux
particulierement utilisés en dentisterie pour leur capacité a accéder aux pics
d'absorption de l'eau et de I'hydroxyapatite présente dans I'email et la dentine
[Skorczakowski 2010]. Les lasers Erbium a 2.8 um et les fibres thulium a 2 um sont aussi
utilisées en chirurgie pour |'urologie [Szlauer 2009].

Enfin, les derniéres applications médicales que |'on peut citer de ces lasers Erbium a 3
pum et des lasers a CO2 a 10 ym concernent le domaine de la dermatologie et de
I'esthétique. Ces lasers sont alors utilisés pour des traitements thermiques locaux. La
forte énergie qu'ils peuvent produire et leur bonne adéquation avec les bandes
d'absorption de I'eau du collagene et de I'hydroxyapatites en font les candidats idéaux
pour la chirurgie ablative, dentaire ou en dermatologie (Fig. 2).
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Fig. 2 : Absorption de diverses molécules présentes dans |'organisme en fonction de
la longueur d’onde et longueur d'onde d'émission de I'Er:-YAG, de I'Er:YSSG et du CO..
[Druon 2024]

En défense, les sources infrarouges peuvent étre utilisées pour détourner un missile
d’'un avion. Dans la mesure ou les missiles utilisent souvent le rayonnement infrarouge
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thermique émis par les moteurs pour verrouiller leur cible, envoyer un rayonnement
infrarouge puissant permet d'éblouir les capteurs du missile et de lui faire perdre de
vue sa cible et sa trajectoire [Bekman 2004].
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Fig. 3 : Etat de I'art en 2018 des différentes technologies utilisées pour I'émission dans
le moyen infrarouge [Gaida 2018]

Diverses sources ont ainsi été développées dans le moyen infrarouge pour répondre a
une diversité d'applications. Une partie des technologies utilisées pour produire ces
sources est présentée en Fig. «3. Elles y sont classées suivant les longueurs d'onde et
des puissances moyennes qu'elles permettent d'atteindre afin de visualiser I'intérét de
chacune de ces technologies. Nous nous attarderons plus en détail dans les prochaines
parties sur l'intérét et la physique sous-jacente a chacune de ces sources.

1.1.2 Les lasers a cascade quantique

Nous nous intéresserons dans cette premiére sous-partie aux lasers a cascade
quantique qui permettent d'accéder a une large bande de longueurs d’onde allant de
3 pm environ jusqu'a quelques dizaines de microns [Gaida 2018]. Contrairement aux
diodes laser plus communes qui reposent sur une transition entre le niveau de
conduction et un niveau de valence dans des semi-conducteurs, les lasers a cascade
quantique utilisent les transitions a l'intérieur de puits quantiques successifs [Gmachl
2001]. Un électron dans la bande de conduction passe par une premiéere transition et
émet un photon lorsqu'il se désexcite entre les deux sous-niveaux du puits quantique.
Par effet tunnel, il passe ensuite dans un second puits quantique ou il émet un autre
photon a la méme longueur d'onde et ainsi de suite. Un schéma explicatif est présenté
Fig. 4 (a). L'avantage de cette technologie est qu'il est possible d’adapter la taille du
puits quantique pour accéder a quelques longueurs d’onde. Ces sources couvrent ainsi
une large part du spectre infrarouge et commencent a étre commercialement
disponibles. [Réf. Indus. QCL] Elles posseédent les mémes avantages que les diodes laser
classiques notamment en termes de compacité et d'efficacité. Néanmoins la puissance
moyenne des diodes monomodes reste inférieure a la centaine de mW dans le meilleur
des cas et les QCL nécessitent souvent d'étre fortement refroidis pour fonctionner Fig.
4(b). Elles sont idéales pour les applications embarquées nécessitant une faible
puissance moyenne ou des impulsions de faibles énergies.
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Fig. 4 : (a) Schéma d'un laser a cascade quantique [Gmachl 2001] (b) Longueur d'onde
accessible avec les lasers a cascade quantique en fonction et leurs température de
fonctionnement. Source : Edmound Optics.

1.1.3 Les supercontinua

Un autre moyen d'atteindre assez facilement le moyen infrarouge est d'utiliser des
sources a supercontinuum. Une source femtoseconde ou picoseconde peut étre
envoyé dans un milieu non-linéaire sous la forme d’'un soliton. Il s'agit usuellement
d'une fibre ou de verre massif Fig. 5 (a). Par effet Kerr, le spectre de la source commence
a s'élargir par automodulation de phase. La diffusion Raman vient compléter cet
élargissement notamment par effet d'autodécalage Raman solitonique. Une fois assez
large, un mélange a quatre ondes permet d'élargir encore le spectre. Il en résulte un
spectre large et continu pouvant aller jusqu'a la centaine de micron [Cheng 2016].
Celui-ci est néanmaoins tres structuré Fig. 5 (b) [Sylvestre 2021]. Etant donné les relatives
faibles puissances moyennes des supercontinua [Gaida 2018] et leur large spectre, la
densité de puissance aux longueurs d'onde voulues peut néanmoins étre limitée. Ses
sources sont facilement disponibles dans le commerce [Ref. Indus. Supercontinuum].
Elles sont idéales pour les applications nécessitant un trés large spectre mais leur
puissance moyenne reste inférieure a la centaine de mW. Ces sources ne sont pas
adaptées pour travailler a une longueur d’onde précise.
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Fig. 5 : (a) Schéma de principe d'un supercontinuum [Shen 2018] (b) Spectre simulé
d’'un supercontinuum en fonction du chemin parcouru dans la fibre [Sylvestre 2021 al.
(c) Schéma de principe d'un supercontinuum a plusieurs étages [Sylvestre 2021 b]

1.1.4 Les OPO/OPA

Un moyen d'atteindre dans le moyen infrarouge des longueurs d'onde d'intérét avec
des spectres plus fins et de plus fortes puissances moyennes est d'utiliser des OPO ou
des OPA. Cette technique repose pour la susceptibilité d'ordre deux de matériaux non-
linéaires. Lorsqu’on focalise une impulsion laser intense dans ces cristaux qu’on appelle
la pompe, un photon est alors divisé en deux photons infrarouges qu’'on appelle le
signal et le complémentaire (idler en anglais). La conservation de I'énergie du photon
de pompe impose Wpompe = Wigler T Wsignar €t la conservation de I'accord de phase
impose kyompe = Kidgier + ksignai- Pour les OPO, le signal et l'idler sont genérés dans
une cavité résonnante de la méme maniere que pour un laser (Fig. 6). Pour les OPA,
une pompe et le signal sont focalisés dans le cristal dans le but d'amplifier le signal.
Ces sources ont I'avantage de pouvoir étre facilement réalisables a partir d'une pompe
commerciale comme un laser (énergétique) a 1 um a base de néodyme ou ytterbium
[Yang 2015] [Godard 2007]. Ces technologies sont aujourd’hui disponibles
commercialement [Ref. indus. OPO/OPA] et possedent divers avantages : une large
variété de longueurs d'onde peut étre précisément accessibles de cette maniére-la. Ces
sources sont facilement et largement accordables et permettent d'obtenir des énergies
conséquentes notamment comparées aux technologies diode. Leur puissance créte est
aussi notablement plus élevée que celle des QCL ou des supercontinua et se trouve
autour du Watt. Les OPO/OPA possedent néanmoins plus d'étages de conversion et
nécessitent plus d'alignement que des sources plus simples comme les diodes ou les
lasers solides seuls.

22



Attenuator Detector 1 OPO

___________ O
! N2 4 E Lens 4 HT: 1.94pm HR: 1.94um (HT-single-pass pump)
Isolator | i ' 0 HR: 3-5um PR: 3-5um (R=50%)
' I r | N ———
el o - [|siena
| T [ — = “« (B
= . H L7 1) heseie \ | | idler
: : || v L
? ¢ v O 12mm CSP (12mm ZGP)
Vesswaesta ' Detector 2

Fig. 6 : Schéma de principe d'un OPO pompé par un laser thulium [Cole 2018]

Des OPO/OPA avec des sources de pompe plus hautes en longueur d’onde sont
réegulierement développés. En effet, la plupart des cristaux non-linéaires utilisés pour
les OPO/OPA dans le MIR (notamment pour le MIR lointain) ne sont pas totalement
transparents aux pompes a 1 um. De méme, pomper plus proche de la longueur d'onde
souhaitée pour le signal permet d'avoir de meilleures efficacités de conversion [Bournet
2024]. Il y a donc un intérét a développer des pompes plus hautes en longueur d'onde
pour l'optique non-linéaire. [Cole 2018] and [Leindecker 2011] utilisent ainsi des
pompes respectivement a 2 um et 1.5 um pour leurs OPOs.

1.1.5 Les sources a différence de fréquences (DFG)

Des sources femtoseconde a large spectre peuvent également étre utilisées pour
générer de l'infrarouge par différence de fréquences entre plusieurs composantes
spectrales a l'intérieur méme de I'impulsion [Bournet 2024] [Gaida 2018]. La DFG étant
en fait un OPA ou le but principal n'est pas d’amplifier le signal mais plutot de générer
I'idler, cette technique montre de facto les mémes avantages et inconvénients que les
OPO/OPA.

1.1.6 Les lasers solides

Des lasers se basant sur des transitions électroniques dans les métaux (fer, chrome) ou
les terres rares (thulium, erbium, holmium, dysprosium, terbium, ..) permettent
également d'atteindre « directement » des longueurs d'onde entre 1,9 um et 5 um.
Dans le cas des lasers solides, ses ions sont introduits dans une matrice cristalline hote.
Des diodes de puissance dans le moyen infrarouge ou des lampes flash sont utilisées
comme sources primaires d'énergie pour exciter ces ions. Ces derniers se désexcitent
ensuite a la longueur d’onde souhaitée par émission stimulée dans une cavité en
produisant un laser.

23



= 419/ 99% reflector  Germanium
= L 2 Er:YLF crystal filter
= [aser
)
o0 2.8 um i
(@) v HR @ Cooled InAs
o 7 4 I 2.81 um . detector
— 11/2 Laser
o) emission
= L,
E" Cylindrical To lock-in
5; focusing optics L, amplifier
O
< 4 [ L
I 15/2 ! Chopper
(o]
Diode
Erbium L taser

Fig. 7 : Schéma de principe d'un laser solide a 2.8 um a base d'Erbium [Tikerpae 1999]

Les lasers erbium émettant a 2,8 um sont assez courants dans le moyen infrarouge du
fait de leur utilisation en dentisterie [Skorczakowski 2010] [Bertrand 2005] et sont en
2024 commercialisés a cette fin [Ref. Indus. Er]. Pour en comprendre le fonctionnement
général, [Tikerpae 1999] rapporte le cas classique d'ion erbium dans une matrice de
YLF pompé avec une diode a 0,98 um (Fig. 5). Le cristal est placé dans une cavité plan-
concave composée de deux miroirs et lase a 2,9 um. Un autre laser important dans
cette gamme de longueur d'onde se base sur des ions holmium dans une matrice de
YAG avec une émission autour de 2,1 um. Ces lasers sont particulierement utilisés en
urologie [Traxer 2008] et sont également commercialisés a cette fin [Ref. indus. Ho].
Ces lasers ont I'avantage de pouvoir émettre des puissances moyennes de I'ordre de
la dizaine ou la centaine de watt et d'avoir peu d'étages de conversion en longueur
d'onde comparés aux OPO/OPA. En régime déclenché, une cadence de I'ordre du kHz
ou des énergies de I'ordre de la centaine de mJ sont atteintes. [Ref. Indus. Ho] [Ref.
indus. Er]. Ces sources sont particulierement utiles pour des applications nécessitant
de fortes puissances moyennes et des impulsions avec des énergies au-dela de la
dizaine de pJ.

En plus de I'erbium, divers éléments a |'état ionique qu'ils soient métalliques (Fer,
chrome) ou terres rares (holmium, thulium, dysprosium, terbium, ...) peuvent étre
utilisés pour émettre entre 2 et 5 um. Quelques sections efficaces d'émission typiques
de ces ions métalliques ont été insérées dans la figure 8 en compagnie de leurs niveaux
d'énergie.

24



PN
8
N’

~"1 % T,(F)

£ °]

Q g4

Y- “T(F T

© 4] I «{F) D)

x 34 - 2

- gl e g E al &
2] 7| ° 8 8 sl R

e - ” o

21|, ‘A(F) D) &) 7
W 04
(b) cr Co* Fe®

-
N

Cr*": ZnSe Co®": ZnSe Fe*': ZnSe

-
o
n

o
©

1
F'S
"

Normalized Intensity
=] o
N o

o
o

1000 2000 3000 4000 5000 6000
Wavelength (nm)

Fig. 8 : (a) Sections efficace d'émission de quelques ions métalliques dans des matrices
en ZnSe et leurs niveaux d'énergie respectifs [Stuart 2020]. Les ions métalliques ont un
spectre généralement plus large que les terres rares dont le spectre dans les verres
peut étre observé Fig. 10(b).

Un des problemes des lasers solides dans le moyen infrarouge tient néanmoins dans
la difficulté a trouver des cristaux hotes adéquats. Les cristaux de types oxydes tel que
le YAG ou les vanadates ont des énergies de phonon élevées qui viennent approcher
les énergies de photons a ces longueurs d’'onde ( A = 2 um ~ 5000 cm™1). Dans ces
conditions, les transitions dans l'infrarouge moyen peuvent se relaxer de maniere non-
radiative en émettant plusieurs phonons [Layne 1977] [Riseberg 1968]. Plus le nombre
de phonons nécessaires pour atteindre I'énergie de la transition est faible, plus la
relaxation non-radiative est probable sur cette transition. Le temps de vie du niveau en
sera réduit et le gain laser aussi par voie de conséquence. Plus le gain est faible dans
un cristal, plus il est difficile d'obtenir I'effet laser dans une cavité. Dans le moyen
infrarouge, les matériaux a forte énergie de phonons ont ainsi tendance a avoir moins
de gain que ceux qui en ont une plus faible. Les oxydes rentrent dans cette catégorie.
Par opposition, les cristaux de types fluorures, ont de plus faibles énergies de phonon
et les niveaux excités qui se remplissent donc plus facilement. Potentiellement, ils ont
ainsi intrinsequement plus de gain. Ces cristaux ont néanmoins une conductivité
thermique, en général, plus faible que les oxides et leur comportement thermique est
globalement moins bon, Fig. 9. Cela limite notablement leur performance comme
sources émettant de fortes puissances moyennes. |l est ainsi tres souvent nécessaire
de faire un compromis au niveau du cristal utilisé en tenant compte de ses différents
parametres selon I'application visée lors de la conception du laser MIR. Nous nous
intéresserons a ce point dans le chapitre 3 pour notre cas d'étude.
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Fig. 9 : Conductivité thermique vs. énergie de phonon pour des cristaux et verres
d'usage courant [Krankel] [Guillemot 2021] [Sato 2006] [Aggarwal 2005] [Lima 1999]

1.1.7 Les lasers a fibre

Les lasers a fibre se basent également sur des transitions électroniques d'ions terres
rares. L'hote est cette fois un verre qui a été étiré sur plusieurs métres. Une diode de
puissance apporte I'énergie pour faire passer les ions de I'état fondamental vers un état
excité. Les ions se désexcitent ensuite par émission stimulée a la longueur d'onde
d'intérét en émettant un photon. La fibre se situe dans une cavité fermée, ce qui permet
de créer un laser.
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Fig. 9 : Schéma de principe d'un laser a fibre a 2.8 um a base d'Erbium [Zhu 2007]

[Zhu] rapporte un laser a fibre se basant sur la méme transition que celle vue
précédemment dans les lasers a solide. Le verre utilisé ici est du ZBLAN. Sa transmission
est plus élevée que la silice dans le moyen infrarouge lui permettant de couvrir une
bande spectrale allant de 0,3 ym a 7 ym, contre seulement 0,3 um — 2,1 um pour la
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silice. Une grande partie des lasers dans le moyen infrarouge utilise donc ce verre. Les
lasers a fibre ont plusieurs avantages. Le pompage direct par diodes (dans des fibres
double-gaines) les rend tres efficaces et il est possible d'atteindre de fortes puissances
moyennes autour de la dizaine de Watt. Avec de la silice autour de 2 pym, il est méme
possible d'atteindre plusieurs centaines de Watt avec des sources a base de thulium
[Sincore 2018]. En régime impulsionnel, il est néanmoins difficile d’avoir beaucoup
d'énergie par impulsion du fait d'effets non-linéaires exacerbés dans les fibres qui
constituent un guide d’onde ou la lumiére est tres confinée. Un état de I'art présentant
I'ensemble des transitions ioniques testées dans les fibres ZBLAN a été réalisé a travers
la Figure 10 en 2010. Il permet de se rendre compte de la diversité des longueurs
d'onde accessibles selon I'ion que nous utilisons. Quelques lasers a fibres sont en outre
commercialisés [Ref. indus. Fibre]. Ces sources sont particulierement prisées et utilisées

pour des applications nécessitant des sources robustes et de fortes puissances
moyennes.
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Fig. 10 : (a) Etat de I'art des lasers a fibre ZBLAN en 2010 pour différentes transitions
ioniques. [Zhu 2010] (b) Sections efficaces typiques de quelques ions terres rares dans
le ZBLAN [Stuart 2020].

1.1.8 Lasers a gaz

Il est également possible d'avoir des lasers dans le moyen infrarouge en placant des
gaz dans une cavité. Le pompage peut se faire a l'aide d'une décharge électrique
comme pour les lasers COz a 10 uym [Rigden 1966] ou les lasers CO autour de 5 pm
[Andreev 2013]. Ces lasers peuvent également étre pompés optiquement [Chang
1973]. lls permettent d'avoir acces a des sources de trés fortes puissances moyennes
allant jusqu'a la dizaine de kW, utiles pour la découpe thermique ou le polissage
thermique de piéces optiques ou mécaniques ou pour la génération d'UV a 13 nm par

conversion dans des gouttes d'étain pour des applications de micro-électronique. [Ref.
Indus. CO2] (Fig. 11).
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Fig. 11 : (a) Photographie d'un laser CO; industriel de 20kW pour la microélectronique
[Source : Trumpf] (b) Schéma d'un laser a CO, Source : Roland Brierre, Wikipedia.

1.1.9 Corps noirs

Les sources a base de corps noirs controlés en température permettent également
d'atteindre des longueurs d'onde comprises entre 1 et 20 um [Stewart 1957] [Planck
1901]. La puissance est limitée et I'émission n'est pas cohérente dans ce cas.

1.2 ETAT DE L'ART DES SOURCES COHERENTES A 2,3 MICRONS
1.2.1 Les spécificités des applications autour de 2,3 um

Nous nous concentrerons principalement dans cette thése sur les sources cohérentes
émettant autour de 2,3 pym et sur leurs applications. Un certain nombre de molécules
d'intérét comme le CO [Borsdorff 2016], le méthane [Brown 1982], le CO> [Vasilchenko
2016], I'eau et I'eau lourde [Popa 2019] (Fig. 12) possedent des spectres d'absorptions
assez caractéristique autour de 2,3 uym. Cette longueur d'onde est donc attractive pour
des applications autour de la détection de molécules. En particulier, les sources
émettant a ces longueurs d'onde ont une application pour I'étude de la combustion
[Chao 2009] [Wang 2000] [Webber 2000]. Elles permettent ainsi de détecter la présence
de gaz toxiques comme le monoxyde de carbone dans les installations. De méme, cette
longueur d’'onde se trouve dans la bande K de I'atmosphere dans laquelle I'absorption
de I'atmosphere est relativement faible. Ces sources peuvent ainsi étre utilisées pour la
réalisation de LIDARs atmosphériques a grande portée pour la détection d'eau ou de
polluants dans I'atmosphere [Taylor 2019] [McAleavey 1997]. Des molécules plus
complexes comme le glucose, posseédent également un spectre d'absorption
intéressant a cette longueur d'onde. Ses sources peuvent ainsi également étre utilisées
pour la mesure de glycémie sanguine [Olesberg 2005]. Dans un autre domaine, les
sources a 2,3 uym peuvent également étre utilisées pour pomper optiquement des
lasers a gaz a base de monoxyde de carbone pour une émission autour de 5 um [Wang
2024] (preprint).
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Fig. 12 : Spectre d'absorption de plusieurs molécules d'intérét autour de 2,3 um. [Popa
2019]

1.2.2 Quelques exemples de sources développées a 2,3 um

Diverses sources a 2,3 um existent dans la littérature. Un moyen simple d'atteindre
cette longueur d'onde est d'utiliser des OPO ou des OPA [Baudisch 2018]. La plupart
de ces sources sont disponibles commercialement [Ref. indus. OPO/OPA]. Il s'agit
néanmoins de sources complexes a plusieurs étages de conversion. Toutes les
applications ne nécessitent pas des sources aussi sophistiquées. Pour cette raison,
diverses sources a semi-conducteur ont été développées [Yarekha 2000] [Salhi 2004].
Leurs compacités et leurs rendements en font des candidats idéaux pour certaines
applications embarquées. Leur puissance est néanmoins limitée sous le W et il est
difficile d'atteindre de fortes énergies en régime impulsionnel.

Entre les semiconducteurs et les OPO/OPA, les lasers solides sortent leur épingle du
jeu car ils permettent d'atteindre de fortes puissances moyennes, de fortes énergies et
des cadences de I'ordre du kHz tout en restant plus simples que les OPO/OPA. Dans
cette gamme de longueur d’onde, les cristaux dopés au Cr?* tels que le Cr:ZnS ou le
Cr:ZnSe sont couramment utilisés. Le large spectre de cet ion métallique est
particulierement utile pour la génération d'impulsions femtoseconde en sortie
d'oscillateur [Moskalev 2017] [Sorokin 2005] ou pour la réalisation de sources
largement accordables [Sorokina 2001]. Ces cristaux sont aussi utilisés en métrologie
pour la génération de peignes de fréquences [Barh 2021]. Une puissance moyenne de
140 W a été rapportée en régime continu [Moskalev 2016]. Malgré toutes ces qualités,
les cristaux de Cr:ZnSe sont onéreux et difficiles a faire croitre. L'entreprise IPG possede
en 2024 le quasi-monopole de cette croissance. En outre, bien que la conductivité
thermique du Cr:ZnSe soit bonne (17 Wm™1K™1), le coefficient Z—;l est particulierement
fort (70.107°K~1) [Schepler 2005] et crée de fortes lentilles thermiques qui viennent
complexifier la réalisation de cavité avec ce cristal. De plus, il est nécessaire de pomper
ce cristal avec des fibres dopées au thulium ou a I'erbium, le nombre d'étages de
conversion nécessaire pour laser avec ce cristal est donc comparable a celui des
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OPO/OPA et l'avantage technologique par rapport aux OPO/OPA en terme de
complexité n'est donc pas évident. Pour toutes ces raisons, le développement industriel
des cristaux dopés au chrome est faible et limité a de la croissance cristalline.
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Fig. 13 : (a) Comparaison du spectre d'émission a 2.3 pym avec celui du Ti:Saphir. En
effet, on surnomment souvent ces cristaux comme les Ti:saphir du MIR. (b) Spectre
d'absorption du Cr:ZnS, Cr:ZnSe, Cr:.CdSe comprenant un état de I'art des sources de
pompage. [Sorokina 2004]

1.2.3 La voix prometteuse des lasers solides a base de thulium

Pour pallier ces problemes liés aux matrices cristallines ou il est nécessaire d'utiliser le
Cr*?, nous nous sommes tournés vers |'émission a 2,3 ym du thulium trivalent [Caird
1975]. La croissance cristalline des matrices contenant du thulium tel que le YAG ou le
YLF est bien mieux maitrisée que celle du Cr:iZnSe. Il excite une large variété de
fabricants. Les lentilles thermiques attendues sont plus faibles que pour le ZnSe/ZnS et
la résistance thermique du YAG est bonne [Schepler 2005]. La résistance du YLF est
quant a elle plus faible mais reste tout a fait acceptable. D'un point de vue
technologique, le thulium trivalent peut étre directement pompé avec des diodes de
puissance a 0,8 um, limitant ainsi le nombre d’'étages de conversion. Ces criteres en
font un ion potentiellement intéressant pour la réalisation de lasers efficaces ou/et
émettant de fortes puissances a 2,3 pym. Bien que I'émission a 1,9 ym du thulium soit
bien plus référencée dans la littérature, celle a 2,3 um reste néanmoins intéressante et
est en train d'émerger technologiquement. Nous nous sommes ainsi attachés dans
cette these a démontrer le potentiel de cet ion pour les lasers a 2,3 uym. Des études
théoriques et expérimentales ont ainsi été réalisées et seront détaillées dans les
chapitres suivants. Mais commencons déja par un apercu de I'état de I'art des lasers
thuliuma 2,3 um.
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1.3 ETAT DE L'ART DES SOURCES THULIUM DE 1,9 A 2,3 MICRONS

1.3.1 Union connu pour |I'émission a 1,9 um

Les technologies a base de thulium ont connu un rapide développement
technologique ces dernieres années. Des lasers de fortes puissances moyennes
dépassant la centaine de Watt a 1,9 um ont pu étre obtenus avec des cristaux de Tm:YLF
[Li 2013]. De méme, des lasers impulsionnels contenant de fortes énergies ont été
développés [Petros 2002]. Les lasers a fibre thulium sont davantage efficaces encore et
permettent d'atteindre le kW en puissance moyenne [Gaida 2018] [McComb 2010].
Leur intérét en chirurgie a été démontré [Fried 2005a] [Fried 2005b] et ces sources sont
en 2024 développées industriellement a cette fin [Ref. Indus. Tm fibre]. Des régimes
impulsionnels a verrouillage de modes en phase ont également été développés avec
succes [Solodyankin 2008]. Les technologies a base de thulium a 1,9 ym sont donc
connues en 2024 et sont méme rentrées dans une phase d'industrialisation. Les fibres
et cristaux dopés au thulium sont donc tres facilement disponibles, ce qui facilite
grandement la recherche académique autour de la transition a 2,3 um du thulium
trivalent.

1.3.2 Les lasers a fibre dopée thulium

Contrairement au laser thulium a 1,9 ym, aucun laser a fibre de silice n'a été développé
a 2,3 uym en raison de la faible transmission de ce matériau a cette longueur d’onde.
L'ensemble des publications se basent ainsi sur des verres fluorés comme le ZBLAN
dont la plage de transmission est étendue jusqu'a 7 um. McAleavey and al. rapportent
ainsi le premier laser thulium a 2,3 uym basé sur cette technologie [McAleavey 1997].
Dans ce cas, la fibre est pompée avec 10 mW a 0,8 um a l'aide d'un Ti:Saphir et émet
0,4 mW a 2,3 um. Plus récemment, un ensemble composé d'un oscillateur thulium fibré
puis de deux amplificateurs thulium a fibre a permis d'obtenir 1,4 W a 2,3 um. Les fibres
sont ici pompées a I'aide de diode de puissance a 0,8 uym [Li 2023]. En se basant sur un
pompage a 1 um, Tyazhev and al. ont également démontré la possibilité d'avoir des
oscillateurs fibrés efficaces émettant 1,2 W a 2,3 um avec une pente de 37% [Tyazhev
2020]. Pomper a 1 pym au lieu de 0,8 constitue en soi une idée intéressante. Les
différences entre ces deux pompages seront pleinement détaillées a la fois d'un point
de vue théorique, spectroscopique et expérimental dans les chapitres 2, 3 et 4, les
processus en jeux étant radicalement différents.
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Fig. 14 : (a) Laser a fibre thulium pompé a 0,8 um. DM : miroir dichroique, LD : diode
laser, OC : coupleur de sortie, F : filtre. [Li 2023] (b) Laser a fibre thulium pompé a 1 um
[Tyazhev 2020]

1.3.3 Les lasers solides en régime continu

Diverses sources a 2,3 um a base de lasers solides ont également été développées par
le passé. A l'aide de diodes de puissances a 0,8 um, Kifle and al ont obtenu des
puissances de l'ordre du watt en continu avec du Tm:YLF, du Tm:YAP et du Tm:YAG
[Kifle 2020]. Plus réecemment, Yu and al. ont démontré la possibilité d'avoir acces des
lasers continus de fortes puissances autour de 6 W a l'aide de vanadate dopé au
thulium [Yu 2023a] [Yu 2023b]. Il s'agit aujourd’hui de la plus forte puissance obtenue
a 2,3 ym. Une matrice fluorure prometteuse pour I'émission a 2,3 uym (le KYF) a
également permis d'obtenir des pentes importantes de I'ordre de 47% [Guillemot
2020]. La conductivité thermique de ce cristal est néanmoins faible et ces résultats ont
pour I'heure été obtenus avec du pompage de faible puissance moyenne (2,4 W a 0,8
pum). De méme, l'intérét du pompage a 1 um a pour la premiere fois été démontré avec
succes pour I'émission laser a 2,3 ym avec du Tm:YLF [Guillemot 2019]. Malgré des
puissances a 2,3 pm pour l'instant assez faibles, de I'ordre de la centaine de mW, ce
pompage est prometteur parce qu'il nous permet d'avoir acceés aux sources ytterbium
et néodyme comme source de pompe.

Partant de cet état de I'art sur les sources continues, nous avons cherché a améliorer
I'efficacité des lasers continus pompés diode qui était assez limitée. Dans le meilleur
des cas, cette efficacité était autour de 20 % par rapport a la puissance de pompe
incidente. Cette question a été traitée d'un point de vue théorique au chapitre 2 et
expérimental au chapitre 3. Concernant le pompage a 1 pym, nous avons cherché a
augmenter |'efficacité encore assez faible de ce pompage pour tenter de réaliser des
sources de fortes puissances moyennes. Cette question a été traitée au chapitre 2 d'un
point de vue théorique et au chapitre 4 d'un point de vue expérimental.
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monomodes ici. (b) schéma de I'expérience. PM : miroir de pompe, OC : coupleur de

sortie. RoC rayon de courbure. [Guillemot 2019]

1.3.4 Les lasers solides en régime impulsionnel et déclenché

Outre le fait d'avoir des sources de fortes puissances moyennes, I'intérét des lasers
solides réside dans le fait de pouvoir réaliser des sources impulsionnelles de fortes
énergies particulierement utiles par la détection de molécules, en LIDAR
particulierement. Ces applications font partie de la raison d'étre du développement des
sources a 2,3 um et pour cette raison, des sources impulsionnelles ont rapidement
étaient développées en régime déclenché mais aussi en régime a verrouillage de mode.
Concernant le régime déclenché (Q-switch en anglais), plusieurs absorbants saturables
ont été testés. Ils permettent de couper la cavité laser jusqu'a ce qu'une certaine
population soit atteinte dans le niveau du haut du laser. Lorsque le gain a 2,3 ym induit
par cette population est suffisant pour laser a 2,3 ym, la puissance a 2,3 ym augmente
dans la cavité et l'absorption de l'absorbant saturable diminue fortement: une
impulsion de forte énergie est ainsi créée a partir de tous les ions stockés dans le niveau
du haut. Une impulsion énergétique se forme (typiquement pJ dans notre cas). Une
fois le matériau a gain vidangé, un nouveau cycle peut recommencer : le pompage
permet de re-remplir le niveau du haut de la transition laser et I'absorbant saturé
retourne a son état initial et absorbe a nouveau. A 2,3 um, il est ainsi possible d'obtenir
des impulsions d'une durée de l'ordre de la ps avec une cadence de I'ordre du kHz.
Divers absorbants saturables ont été utilisés a 2,3 um dans la littérature. L'absorption
résiduelle a 2,3 ym du Cr:ZnSe a notamment été exploitée [Kifle 2021] [Huang 2019]. Il
s'agit de I'absorbant saturable le plus couramment utilisé aujourd’hui. De maniére plus
exotique, des absorbants saturables dopés a base d'uranium ont également éteé utilisés
[Diening 1998]. Les propriétés optiques de I'U3*:CaF, sont similaires a celles du Cr:ZnSe
mais les diverses réglementations et précautions a prendre avec cet ion en font un ion
assez peu attractif pour des applications en optique. Il y a également la possibilité
d'utiliser des plasmons de surface via des nanoparticules d'or comme absorbants
suturables a 2,3 um [Wu 2021].
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Fig. 16 : Schéma expérimental d'un laser déclenché passivement. SA : absorbant
saturable. F : Filtre CL : lentille de collimation. FL : lentille de focalisation LD : Diode laser
PM : miroir de pompe OC : coupleur de sortie [Kifle 2021]. Pour diminuer la charge
thermique le signal de pompe est haché (par le chopper) afin de diminuer la puissance
moyenne.

Le régime continu a verrouillage de modes en phase (modelock en anglais) permet
d'obtenir des impulsions notablement plus courtes allant pour le 2,3 um de quelques
centaines de fs a quelques ps. Cette méthode consiste a faire osciller en phase un grand
nombre de modes longitudinaux de la cavité laser. Plus le spectre de gain du thulium
est large (ce qui dépend de la matrice hote), plus le nombre de modes en phase pourra
étre important (pour une cavité donnée) et plus I'impulsion pourra étre courte. Diverses
méthodes ont été utilisées pour verrouiller les modes. Le verrouillage de mode par
effet Kerr a permis d'obtenir des impulsions de 514 fs a une cadence de 41 MHz pour
une puissance néanmoins limitée a 14 mW [Canbaz 2017]. En utilisant des
semiconducteurs de type SESAM, des impulsions de 94 ps ont été obtenues [Soulard
2017] puis de 1,8 ps quelques années plus tard [Tyazhev 2024]. Des impulsions de 739
fs ont également été obtenues a 'aide de graphene [Muti 2020].

Dans cette these, les études réalisées afin d’obtenir des lasers plus efficaces a 2,3 um
ont été appliquées au régime impulsionnel déclenché dans chapitre 6. Une étude sur
la stabilité de ces trains d'impulsion a également été réalisée. Des matrices
intéressantes avec de larges spectres pour le verrouillage de modes ont également été
testées au chapitre 3.

1.4 REFERENCES INDUSTRIELLES

[Réf. Indus QCL] Thorlabs, Alpes lasers, RPMC Lasers, Sacher Lasertechnik.

[Réf. Indus Supercontinum] Le verre fluoré, Menlosystems, Toptica, NKT photonics.
[Ref. indus. OPO/OPA] Trumpf, Lumibird, Lightconversion, Ekspla.

[Ref. Indus. Er] SCdistribution, Kaelux.

[Ref. Indus. Ho] EMS urology, IPG.

[Ref. Indus. Fibre] Lumirlasers, Lumibird, NKT, IPG.

[Red. Indus. CO;] Trumpf, Coherent.

[Ref. Indus. Tm fibre] EMS urology, Cook medical.
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2 COMPRENDRE LA SPECTROSCOPIE DU THULIUM POUR AMELIORER
L'EFFICACITE DES LASER A 2,3 uM

2.1 PRESENTATION GENERALE DES NIVEAUX

La famille des lanthanides ou terres rares dont fait partie le thulium offre une large
variété d'ions utiles pour réaliser des lasers. Ces éléments ont chacun une configuration
électronique compléte [Xe]6s%5d" (ou 5d°) et une couche 4f partiellement remplie. Dans
notre cas, le thulium a 13 électrons dans cette orbitale atomique sur les 14 que celle-
ci peut contenir au maximum. Dans I'ensemble de cette these, le thulium est utilisé
sous la forme d'un ion trivalent. Dans ce cas, les couches 6s et 5d disparaissent et la
configuration dans I'état fondamental devient [Xe]4f'2. Lorsqu’on lui apporte de
I'énergie sous la forme d'un photon, I'ion peut I'absorber et faire passer un électron
vers des orbitales de plus hautes énergies. Les structures électroniques excitées
deviennent alors : 4f''5d, 4f''6s, 4f"'6p... Sous l'influence d'un champ cristallin, la
spectroscopie correspondant a ces orbitales peut étre calculée a partir du modele de
Judd-Ofelt qui donne la spectroscopie du thulium [Judd 1962] [Ofelt 1962]. Dans ce
cas, les niveaux d'énergie ont tendance a s'éclater par effet Stark sous I'influence du
champ électrique des ions environnants le thulium.

La spectroscopie de I'ion thulium trivalent offre alors une large variété de niveaux que
nous allons exploiter pour réaliser des lasers. Pour la majorité des sujets traités dans
cette these, nous nous intéresserons principalement aux niveaux d’'énergie inférieurs
au niveau 3F,. Deux transitions laser attireront principalement notre attention : (a) celle
entre le niveau 3Ha et le niveau *Hs émettant autour de 2,3 um [Caird 1975] et sur lequel
porte principalement I'étude développée dans ce manuscrit (b) et celle entre le niveau
3F4 et 3He émettant autour de 1,9 um [lvanov 1975] qui rentrera en considération dans
certains de nos propos.

En termes de pompage, I'absorption autour de 0,8 um a partir du niveau 3He vers le

niveau *Hs permet de directement peupler le niveau du haut de notre laser a 2,3 um. I
sera davantage traité dans la partie : Simulation du pompage direct. Une double
absorption autour de 1 ym permet également de peupler ce niveau. Elle sera traitée
dans la partie : Simulation du pompage a avalanche.
Un tableau contenant un résumé détaillé des données spectroscopiques est également
présent en annexe. Elles sont pour la plupart issues de la these de doctorat de Lauren
Guillemot [Guillemot 2021]. Nota Bene : I'ensemble des notations et leurs unités sont
issues de la table des notations situées en préambule.
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Fig. 1 : Spectroscopie de I'ion Tm3*. CR : relaxation croisée (cross relaxation), ETU : Upconversion
(Energy transfert upconversion), GSA : absorption par |'état fondamental (ground state absorption),
ESA : absorption par un état excité (excited state absorption). En gris : les fluorescences et leurs
longueurs d'onde.

Concernant les temps de vie caractéristiques a température ambiante, les niveaux 3F»
et 3F3 sont couplés thermiquement avec le niveau 3Ha. lls se relaxent donc quasi-
instantanément dans ce dernier. Le temps de vie du 3H4 est de I'ordre de la ms dans
les fluorures et un peu moins dans les oxydes. De méme, le niveau 3Hs s'équilibre
thermiquement avec le niveau 3F4 et se relaxe dans ce dernier aussi quasi-
instantanément. Ce couplage nous assure ainsi une inversion de population
automatique pour notre émission laser a 2,3 um. Le niveau 3F4 est métastable et sa
durée de vie est autour d'une dizaine de ms. Beaucoup d'ions se retrouvent ainsi piégés
dans ce niveau. Ce point crucial de la spectroscopie du thulium sera abondamment
détaillé dans I'ensemble de la these.

2.2 LA QUESTION DES ECHANGES D'ENERGIE A PLUSIEURS IONS

"!Fz 3F2
3F§ SFg
kjag 3SH
H4 \‘ H4
Echange H; Echange HS
3 3
<;f> ﬁT F, <:> F,
d’énergie N\ d’énergie
lonn® 1 lonn® 2 lonn® 1 lonn® 2
Relaxation croisée Schema de 'upconversion

Fig. 2 : Echanges d'énergie dans le thulium. (a) la relaxation croisée et (b) 'upconversion.
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Les échanges d'énergie a deux ions sont des points importants de la spectroscopie du
thulium trivalent. Parmi ces échanges, la relaxation croisée est un échange
particulierement efficace. Deux ions, I'un dans |'état fondamental 3He, I'autre dans I'état
3H4 échangent de I'énergie pour peupler le niveau métastable 3Fa. Le taux de relaxation
croisée est alors proportionnel au produit de la population des deux niveaux d'origine
N, (ions.m™3). Le flux d'ions arrivant dans le niveau 3F4 peut en conséquence s'écrire :
dNsp,
[ dt

Plus deux ions sont proches, plus la probabilité qu'ils échangent de I'énergie est
grande. K.y est donc fortement lié a la concentration N en ions thulium dans le milieu.
La relation suivante K.z = CcgN (avec Ccg indépendant du dopage) donne une bonne
approximation de K.y [Loiko 2016].
Un autre échange d'énergie entre ions courant est l'upconversion. Il s'agit du
phénoméne exactement opposé. Deux ions du niveau 3F4 échangent de I'énergie, I'un
allant vers le niveau 3Ha, l'autre vers le niveau 3He.

dNsp,

dt

Le coefficient Cgry est généralement deux ordres de grandeur plus faible que le
coefficient de relaxation croisée C.r [Loiko 2019]. Néanmoins, le niveau 3F4 étant
métastable, il est ainsi facilement rempli. Le flux d'upconversion n’est alors pas
forcément négligeable. A I'inverse, le niveau 3Hs pouvant étre vidé par l'effet laser a 2,3
um, le flux de relaxation croisée n'est pas forcément prédominant. Finalement, les deux
flux peuvent avoir le méme ordre de grandeur dans certaines configurations.

ler = ZKCRN3H6N3H4

leru = _ZKETUN3F42 = —ZCETUNN3F42

2.3 EXEMPLE D'APPLICATION : LE LASER CLASSIQUE A 1,9 uM

Ces échanges d'énergie inter-ions ont une importance particuliere dans le cas du
pompage classique a 0,8 um des lasers a 1,9 um utilisant les ions thulium et est souvent
utile et utilisé. Pour un photon absorbé, un ion arrive dans le niveau 3Ha. Par relaxation
croisée, deux ions peuvent se retrouver ensuite dans le niveau 3F4 qui est le niveau du
haut du laser a 1,9 um. En théorie, pour un photon absorbé, il est ainsi possible d'avoir
jusqu'a deux photons émis a 1,9 um. Ainsi, le phénomene de relaxation croisée est a
I'origine de la trés grande efficacité de ces lasers, malgré un défaut quantique a priori
assez défavorable.

2.4 EQUATIONS DES NIVEAUX

L'ensemble de ses échanges d'énergie peuvent étre mis en équation de la maniere
suivante en reprenant les notations de la Fig. 3 issues de la table des notations. Diverses
hypotheses simplificatrices raisonnables ont néanmoins été réalisées des le départ :

En premiére approximation, la population des niveaux trés excités ('Gs et 'Dy) a été
négligée. Dans tous les cas étudiés dans cette these en régime continu, ces niveaux
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sont remplis par des processus d'upconversion ou d'absorption par I'état excité depuis
le niveau 3Ha [Hebert 1992] [Walsh 1998] [Wyss 1999]. Dans notre cas, le laser a 2,3 ym
vide le niveau 3Hs (nsy.~ quelques pourcents), rendant marginaux les processus
d'upconversion ou d'absorption depuis ce niveau. Leur quantification est néanmoins
difficile dans la mesure ou les sections efficaces ou les coefficients d'ETU depuis ce
niveau sont peu connus. Néanmoins, nous avons mesuré au chapitre 4 que les
populations des niveaux 'G4 et 'D; étaient trés faibles, de I'ordre du %o. Pour de trés
fortes intensités de pompe ou de fortes populations du niveau 3Hg, il faudra néanmoins
faire attention aux populations de ces niveaux.

Les transitions laser concurrentes 3Ha vers 3F4 a 1,5 um et 3Ha vers *Hg a 0,8 um n‘ont
pas été prises en compte dans ces modélisations. Nous expliquons cela pour deux
raisons. D'une part, ces transitions ne peuvent étre que déléteres pour I'émission a 2,3
um étant donné qu’elles partent toutes les trois du niveau 3Ha et qu’elles sont donc en
compétition pour le gain laser. Il n'y a donc pas d'intérét a rajouter un laser a 1,5 pm
ou a 800 nm pour améliorer I'émission laser a 2,3 um. D'autre part, le gain laser de ces
transitions est assez faible. Ces lasers parasites peuvent donc étre tres facilement évités
expérimentalement en choisissant correctement les réfections des miroirs qu’on utilise
dans nos cavités.

On supposera que n; = 0 dans la mesure ou ce niveau se relaxe trés rapidement (~ns)
par relaxation multi-phonons dans le niveau 2 dans les fluorures et les oxydes [Pinto
1994]. En outre, a ma connaissance, aucune fluorescence ou absorption n'a été
rapportée expérimentalement dans la littérature depuis le niveau 3 dans les fluorures
ou les oxydes. Dans les équations de taux, toutes les transitions arrivant sur le niveau 3
seront donc comptées dans le niveau 2. De méme, pour les niveaux 3F, et 3Fs, la
différence d'énergie entre ces niveaux et le niveau 3H4 est trop faible comparée a
I'énergie de phonon des fluorures et des oxydes (cf. Chapitre 1). Ces niveaux sont donc
thermiguement couplés avec le niveau 3Ha. Tous les ions arrivant dans ces états, seront
donc comptés dans le niveau 3Ha.

7 Y 5H4 (4)

W 3H5 (3)
o ETU
14 1 3F4 (2)

= *He (1)

Fig. 3 : Spectroscopie de I'ion thulium trivalent. CR : relaxation croisée (cross relaxation), ETU :
Upconversion (Energy transfert upconversion), oxy(4) : section efficace pour la transition X vers Y
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(m~2)

On assumera ici de travailler avec des populations de niveaux normalisées tel que n, =
N N f - -
W". @, correspond au flux de photons a une longueur d'onde A en (photons.s™1.m™2).

Bxy est le facteur de branchement, ie. la proportion de fluorescence qui va du niveau
X vers le niveau Y (%). Les équations de taux qui nous intéressent s'écrivent alors :

—n4 2 Ny
— 5 ,
S dt 014 Pogym + 024M2P1 i — 0434 P 3y + CpryNny — CerNnyny — T,

4

dn,

(2)—=

n; Ny 2
dt = 013M Py ym — 02412 Py + 043Ny P 3y — T, + a2y — 2CgryN?n,
2

Ty
2
+ 2Cpc N ngng + 01311 Py 9 un — 02112 P19 ym

(3)n1+n2+n4=1

Le flux de pompe est ici imposé. Les flux laser peuvent étre imposés dans le cas d'un
amplificateur ouvert ou calculés si on se trouve dans une cavité (via les pertes de cette
derniere).

2.5 PROPOSITION DE RESOLUTION

Il est a noter qu'étant donné la présence de termes quadratiques dus aux échanges
d’'énergie, une résolution littérale (si elle existe) demanderait un formalisme
mathématique poussé qui n'est pas I'objet de cette these.

Une alternative mathématique simple pour résoudre ce type d'équation serait de
passer par une résolution numérique utilisant la méthode d’Euler ou de Runge Kunta.
Néanmoins, la grande différence des dynamiques en jeu entre les échanges d'énergie
qui sont plutdt des effets lents et I'absorption a 0,8 um qui a une dynamique plus
rapide, pousse a avoir une large fenétre temporelle (quelque 10 ms) pour observer les
effets lents tout en ayant un pas d'intégration assez fin pour suivre les effets rapides
(inférieurs a la ns). Cette méthode est donc particulierement chronophage. De méme,
une résolution temporelle n'est pas forcément souhaitée dans notre cas.

Pour cette raison, une autre méthode originale a été développée consistant a trouver
le point stationnaire d’'une fonction telle que: [n;,n,,n;] = f([n;,n,,n3]). Cette
fonction f est choisie pour estimer facilement des valeurs de populations quelles que
soient les valeurs de population en entrée. Cette fonction est appliquée plusieurs fois
pour affiner les valeurs de nos populations et converger vers une valeur [n; ,n, ,ns]e.
Il n'y a ensuite qu’'a vérifier que les valeurs stationnaires résolvent bien le systeme
d'équations (1) + (2) + (3). Cette fonction va étre explicitée dans la suite du paragraphe.

Pour obtenir f, (1) et (2) sont additionnés a I'état stationnaire :
np

Ny 2
0= 014n1Pp g wm T (34(3+2) - 1) T_ - CETUNZnZ + CRCN2n4n1 + 0y3n, P4 pm — T_
4 2

+ 01211 P19 um — 0212 Proum
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On obtient en introduisant (3) et en notant a = 01, Pggym + CcrMaN? + 013Dy +

012P19m

1 Ny
0 =n,?(=N?Cery) + 1 (—“ T 021 P19 um) + (1 —n)a+ (Bagz+z) — I)T_
2 4

L'ordre de grandeur de a est d'environ 103 s~1. On obtient un systéme d'équations
permettant de résoudre n, dont le discriminant est :

1 AN?*Cgry [a —ny (a + %)]

A=(a+ T + 021 P19 um)z(l + 1 ‘; )

2 (a + T_Z + 0'21(131‘9 Hm)
Afin de calculer facilement la valeur de n, a partir de la racine de A, il est nécessaire de
linéariser la racine carrée du discriminant. On fait I'approximation linéaire suivante
V1+X ~1+ [, X. La valeur de X variant selon le pompage et le cristal utilisé, la valeur

[, peut étre adaptée selon les cas pour coller au mieux a la racine carrée dans la zone

)

4N2CETU[0£—714(C{+

d'intérét. Néanmoins, dans tous les cas étudiés ici, X = - :
(a+ﬁ+021(b1,9pm)

[0;1,5] (Fig. 4 (b)) et [; = E donne une approximation correcte de la racine carrée sur

cette plage de valeur (Fig. 4 (a)). Cette valeur est utilisée par défaut dans les simulations
avant d'étre ajustée pour résoudre au mieux le systeme d'équation.

— Vi+z Cristaux\ | Pompage | Pompage
1.6 — 1404 xzx | Max(x) 1um 0.8um
YLF 1073 0,3
=< 141 CALGO 1073 0,2
=
YAG 1073 0,1
1.2}
YAP 1073 0,5
(a) KLuW 0,8 1,5%
1. . . .
80 05 10 15 (b)
X

Fig. 4: (a) Comparaison entre la fonction V1 +xet son approximation linéaire. (b) Valeur
maximale de x pour des intensités comprise entre 0 et 4 X 102° photon.m™2s~1. (* Pour le KLuW,
I'intensité maximale a été réduite d'un facteur 20 pour ne pas dépasser x=1,5. Nous devons le
prendre en compte lorsqu’on simule les populations de ce cristal.).

On trouve une seule valeur physiquement possible :

1= Bai+2)
T,

a + T_Z + 0-21(1)1’9 um

Notons que ce résultat intermédiaire nous apporte déja un certain nombre
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d'informations. En condition laser a 2,3 um, il nous permet déja de résoudre la
population des niveaux dans la mesure ou la population n,est imposée par les
conditions pertes X gain = 1 dans la cavité. De plus, méme si les pertes ne sont pas
connues, la valeur de n, est relativement faible de I'ordre du pourcent. Prendre une
valeur arbitrairement nulle pour n, nous donne déja un ordre de grandeur grossier
pour n,. Une seconde considération plus physique qu'il est intéressant de noter est
que l'ajout d'un laser a 1,9 uym revient simplement a faire le changement de variable :

: T
T, = P
1+ 1,9 ym
cI)1,9 um,sat
1 . ore ;. , \ , . N
Avec @19 msar = P Cela signifie que I'ajout qu'un laser a 1,9 um est équivalent a
2021

réduire le temps de vie effectif du niveau métastable 3F4 et permet donc de limiter
I'accumulation d'ions dans ce niveau. L'intérét de rajouter ce laser a 1,9 um sera traité
numeériquement et plus précisément dans la partie : De l'intérét d'ajouter un laser en
cascade a 1,9 um.

On va maintenant chercher a calculer la valeur de n, dans le cas ou celle-ci n'est pas
directement connue par les conditions d'oscillation laser a 2,3 um ou quand il n'y a pas
de laser a 2,3 pym. Ceci permet d'estimer les performances en amplification laser et
avoir acces au gain petit signal. A partir de I'équation (1), en identifiant I'inversion de
population An an,,ona:

dAn 1 o
=0 = —<An0 —An—ﬂAn>

dt T4 CI)2,3 um,sat
® 1
2,3 um,;sat —
T4043

Ang = Ty(01401Pogyum + 0242 Py i + N?Cgrynj — N*Ccrnyny)

Pour résoudre cette équation, on fait I'hippothése que le gain n'est pas saturé:
% « 1. Cette condition nous imposera d'avoir de faibles puissances a 2,3 ym
dans nos simulations. Lorsque cette condition est vérifiée, on a An =n, = An,. En
injectant I'équation (4), cette derniere relation permet d'obtenir une équation du
second degré en n,. En utilisant a nouveau une linéarisation de la racine carrée du
discriminant pour l'équation en n,, on trouve I'équation (5). Le parametre de
linéarisation V1 + X = 1 + [, X a ici été utilisé. La valeur optimale de I, est de 0,4 dans

nos calculs.
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_ num
e =2 deno
2
a ) a
num = T4014Pogum| 1 -1 T | T bT4024 Py yon——7 + TaN"Cpry | Lh—
a+— a+— a+—
T, T, T,
(o] a
deno = 1 + ﬂ - ﬁ4(3+2) + T4N2CCR 1 - ll 1
q)2,3 um,sat a+ =
T,
1- 1
a+ # a+ T
4 4
+ T4014Po g um 1-14 1 + 11 T4024 P4 wm T 1
a+ T—Z, a+ T_zl
1
ala + T
+ 2T4NZCETU—14
l% (a+ T7 2
2

L'équation (5) associée a I'équation (4) pour calculer n, et a I'équation (3) pour calculer
n, correspond a la fonction f tel que [n,,n,,n3] = f([n,, n,,n3]). La convergence
de la fonction f a été contrdlée pour plusieurs configurations. Par exemple, dans les
graphiques d'illustration Fig. 5, les populations ont été calculées pour différentes
intensités de pompe a 0,8 um sans laser a 2,3 um Fig. 5(a,b,c) et avec laser a 2,3 ym
Fig. 5(d,e,f). On observe sur Fig. 5 (b) que la fonction f converge effectivement vers un
résultat en quelques itérations. Cette convergence rapide a été observée pour toutes
les conditions testées dans ce chapitre. La seule condition pour que cela soit le cas
consiste a ne pas laisser la valeur ®,,,, libre lors de litération. Ayant vérifié
qu'appliquer la fonction f plusieurs fois permet de rapidement converger vers une
valeur limite [n, ,n,,n3]e, il ne reste plus qu'a vérifier que [n, ,n,,n3], vérifie bien le
systeme d'équations (1) + (2).

Pour ce faire, le résultat [n,,n,,n3], a été réinjecté dans les équations de départ (1)
et (2). Le pourcentage d'erreur a été calculé Fig. 5 (c,f). Il correspond aux résultats des
deux équations (théoriquement nuls) divisés par la somme des valeurs absolues des
termes des équations. Pour des valeurs initiales [; = [, = 0,8, I'erreur est inférieure a 20
%. En adaptant légerement ces valeurs pour linéariser au mieux les deux racines carrées,
il est facilement possible de faire passer I'erreur sous la barre des 10%. Les valeurs
utilisées sont les suivantes: l; = 1,1, = 0,8. L'erreur est néanmoins significativement
plus élevée que dans le cas d'une résolution se basant que la méthode d'Euler ou de
Runge Kunta. Cela est dG aux nombreuses approximations qui ont été faites, portant
notamment sur la linéarisation des racines carrées et sur la non-saturation du gain.
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Mais la précision obtenue est tout a fait suffisante pour donner des ordres de grandeur
des populations et mettre en évidence I'ensemble des effets physiques intéressants
dans la spectroscopie du thulium.

Le seul avantage de cette méthode réside donc principalement dans la rapidité en
temps de calcul nécessaire pour obtenir une solution. Un gain de temps d'au moins six
ordres de grandeur en nombre d'opérations a ainsi été obtenu par rapport a la
méthode d'Euler qui a été développée précédemment. Ce gain de nombre d'opérations
nous a ainsi permis de réaliser de multiples modélisations pour de nombreux cas en
des temps raisonnables. Elles permettent de prendre notamment en compte d'autres
dimension avec par exemple des considérations spatiales des faisceaux de pompes
comme l|'absorption lors de la propagation ou la divergence de la pompe...

En conclusion, nous avons développé un modele approché représentant assez bien la
physique mise en jeu. Dans les prochaines grandes parties, nous allons l'utiliser afin de
tenter de comprendre la physique qui se cache derriére ces résultats mathématiques.

100 235 .
(al (b) = 40 (C) équations :
80 g = — 1
= ‘ Y, S £ 20 -2
€ . = 23.0 £
y o0 !y B g S
40 \ : D;J_ -
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e ] —40
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Fig. 5: Tests de validation du modéle simplifié réalisés pour un Tm:YLF 3% at. (a,b,c)
correspondent a un cas d'amplification sans cavité, (d,e,f) correspondent a un cas de modélisation
de cavité laser. (a) modélisation de la population locale du niveau du haut laser 3H,, du niveau
métastable 3F, et du fondamental 3Hs en fonction de I'intensité de la pompe en absence de laser
a 2,3 um. (b) Valeur de la population en fonction du nombre de fois qu’est appliquée I'équation
(5) pour une intensité de 0.6 GW.m™2s~* en absence de laser a 2,3 um. (c) Pourcentage d'erreur
sur les équations (1) et (2) pour les populations calculées a la figure (a). (d) Modélisation de la
population locale du niveau du haut laser *Ha, du niveau métastable 3F4 et du fondamental 3Hs en
fonction de l'intensité de la pompe avec un laser a 2,3 um. L'intensité laser a 2,3 um a été tracée
en (e). (f) Pourcentage d’erreur sur les équations (1) et (2) des populations calculées a la figure (d)
en fonction de l'intensité de la pompe.

2.5.1 De l'esprit des simulations numériques
De nombreux parameétres sont ajustables en vue d'optimiser les systemes a base de
thulium : cristal (nature, longueur, dopage), diode (puissance, brillance), puissance laser
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intracavité a 2,3 um et 1,9 um. La relaxation croisée et I'upconversion peuvent
également étre modifié en changeant le dopage. Le nombre de modélisations
réalisables est donc quasiment infini. Des choix ont dG étre faits quant aux simulations
qui ont été présentées. Nous avons adopté le point de vue suivant :

Les simulations présentées se placent souvent dans un cadre tres précis, imposé par
les expériences de la littérature ou qui ont été réalisées durant cette these et qui seront
développées d'un point de vue expérimental par la suite. Ainsi, certaines valeurs
peuvent paraitre arbitraires mais sont en réalité liées a des réalités expérimentales et
technologiques. Elles permettent d'illustrer différents problemes et effets auxquels
nous avons été confrontés. Par exemple, les puissances de pompe et les qualités de
faisceaux de pompe utilisés sont imposées dans nos simulations pour correspondre a
des sources crédibles d'un point de vue technologique en 2024. Les pompes définies
dans la partie 2.7 tendent ainsi a approcher les faisceaux des diodes de puissance. De
méme, les pompes de la partie 2.8 tendent a approcher les pompes qu'il est possible
d'avoir avec des fibres ytterbium et les lasers solides a base de néodyme. Lorsque les
puissances a 2,3 um ou a 1,9 uym sont imposées, elles correspondent a des valeurs
typiques qui ont été obtenues expérimentalement. L'ensemble des simulations sont
donc trés fortement inspirées par des situations expérimentales et vise ainsi a les
expliquer graphiquement. Les simulations n‘ont donc pas été faites dans un but
prédictif ici mais pour comprendre et illustrer des difficultés classiques liées aux
schémas de pompage les plus courants pour I'émission laser a 2,3 ym. Il est néanmoins
possible d'utiliser ses codes a des fins prédictives mais ce n'est pas le point de vue qui
a été utilisé ici.

De méme, le lecteur se rendra compte que la spectroscopie du thulium est assez
complexe. Le pari a ainsi été fait de ne faire varier qu'un seul parametre expérimental
par courbes pour noter I'effet qu'a cet unique parameétre. Nous ne ferons pas varier ici
les parametres auxquels nous n‘avons pas acces expérimentalement. Faire varier le
coefficient d'upconversion ou des temps de vie n'a pas vraiment de sens par exemple.

2.5.2 Parametres des simulations

Dans ce chapitre et sauf mention contraire, les simulations seront faites sur un Tm :YLF
3% at. de longueur 1 cm. Ce choix a été fait compte tenu des bonnes performances de
ce cristal dans la littérature [Guillemot 2021] et de la possibilité d'avoir accés a
I'ensemble des parametres spectroscopiques [Guillemot 2021]. Les paramétres laser
tels que les puissances, les intensités, les tailles de waist, leur divergence et leur profile
seront définies au cas par cas. Pour les faisceaux de pompe tres divergents, les waists
seront situés a 3 mm apres la premiéere face du cristal.

014 0,85 x 10724 m2
043 0,57 X 10_24 m_z
043(1 pm) 0,001 X 10724 m~2

53



0,4(1 pm) 0,35 X 10724 m~2

012(1,9 um) 0,03 x 107%* m2
021(1,9 um) 0,42 x 10724 m=2
N 4,83 x 1026 m™3
Ccr 2,5 x 10738 cmbs1t
Ceru 0,05 x 10738 cmbs~1
T, 23%1073s
T, 10 x 1073 s

Table 1: Valeurs des parameétres spectroscopiques utilisés dans les simulations du chapitre 2
pour le Tm:YLF 3% at.
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2.6 SIMULATION DU POMPAGE DIRECT

2.6.1 L'intérét du pompage direct

La présente partie traite du cas classique du pompage direct avec une absorption
depuis I'état fondamental vers I'état >Ha. L'avantage principal de cette absorption tient
dans la disponibilité commerciale des diodes de forte puissance [Kifle 2020], ce qui
rend ce pompage facile a mettre en ceuvre et peu couteux. En laboratoire, il y a
également la possibilité d'utiliser des lasers Ti:Saphir accordables comme source de
pompe. Ceux-ci permettent d'explorer facilement toute la bande d'absorption. Nous
nous attarderons davantage sur les considérations expérimentales dans le chapitre 3.
Les parametres des faisceaux de pompe que nous utiliserons dans la suite sont ceux
de diodes de puissance typiques.

2.6.2 Mise en évidence de l'effet de goulot d'étranglement dans le niveau métastable
Bien qu'il soit largement utilisé, le pompage direct n'est pas sans difficulté. Le niveau
3F,4 étant métastable, les ions ont tendance a y étre piégés. Ainsi, le niveau fondamental
se dépeuple et I'absorption diminue fortement. La simulation Fig. 6 (a,b) permet de se
rendre compte de ce phénomeéne. La population de chaque niveau en un point du
cristal a été calculée en fonction de I'intensité de pompe locale. Aucune autre condition
particuliere n'est imposée sur la pompe. Le calcul a été fait sans laser a 2,3 um Fig. 6
(a) et en présence d'un effet laser a 2,3 uym Fig. 6(b). Dans ce dernier cas, l'intensité a
2,3 um est présentée en Fig. 6(c). Dans les deux cas, on observe que la population de
I'état fondamental 3He diminue fortement jusqu'a converger vers ~10% lorsque
I'intensité augmente. L'absorption a forte intensité depuis ce niveau diminue ainsi
fortement. La population piégée dans le niveau 3F4 croit jusqu’a atteindre environ 80%.
Ce goulot d'étranglement important dans le niveau métastable est donc observé avec
et sans effet laser a 2,3 ym.

100 ‘ ‘ 100

T ‘
= 0.25
(a) 0 (c)
80 £ 0.20
= o :;H_l — ~S
= 60 — R, 3 S 015
8 3 3] —_
s Hg 3 S
S 3 £
£ 40 g - 0.10
= i =
20 £ 0.05
g
8 P < 0.09 ‘
.0 010203040506 8001020304 0506 = 0 01 02 03 04 05
oy » 7 -2
Intensité (GW.m™> ) Intensité (GW. m > ) Intensité(0,8um) (GW.m™* )

Fig. 6 : Pour un Tm:YLF 3% at., modélisation de la population locale du niveau du haut laser 3H,,
du niveau métastable 3F4 et du fondamental 3Hs en fonction de l'intensité de la pompe (a) sans
laser a 2,3 uym et (b) avec laser a 2,3 um. (c) L'intensité laser a 2,3 um en entrée dans la figure (b)
a été tracé. L'intensité maximum correspond a une puissance de 20 W sur 50 ym.
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2.6.3 Compensation de la saturation d'absorption par I'ETU

L'effet de goulot d'étranglement tend a fortement peupler le niveau 3F4 conduisant &
une saturation de l'absorption depuis le niveau fondamental. Néanmoins, en
augmentant la population de ce niveau, le flux d'upconversion depuis ce niveau
augmente significativement car il dépend du carré de cette population. Ce flux
d'upconversion contribue a peupler le niveau 3Ha, ce qui est favorable a I'émission laser
a 2,3 pum. Cet effet positif contrebalance les problemes liés au goulot d'étranglement
dans le niveau 3F4. Dans la mesure ou il dépend de facon non linéaire du dopage, il
peut méme devenir particulierement important pour des dopages au-dela de 2%.

2.6.4 Larecherche d'une intensité de pompe optimum

Une telle saturation de l'absorption pose cependant la question de la focalisation
optimale de la pompe dans le cadre d'un pompage longitudinal. D'un c6té, focaliser la
pompe trop fort augmentera l'intensité au point focal et accentuera I'effet du goulot
d'étranglement du niveau 3Fa. Cela réduira aussi fortement la distance de Rayleigh dans
le cristal sur laquelle l'intensité de pompe est suffisante pour avoir du gain. D'un autre
coté, focaliser trop peu réduira I'intensité de pompe qui risque de devenir trop faible
pour remplir assez le niveau 3Ha. Le seuil laser risque de ne pas étre atteint. La
simulation précédente étendue a plusieurs conditions de pompage permet de trouver
un optimum entre ces deux cas extrémes. Elle permet également de prendre en compte
I'effet positif de I'upconversion. Dans le cas d'un pompage diode sur un cristal de
Tm:YLF 3% de 1 cm de long, le gain a été calculé pour différentes focalisations d'une
pompe de 40 W divergente avec un M?= 80, Fig. 7. Un optimum a été trouvé pour le
gain petit signal. Il correspond a une focalisation sur un waist de 120 ym. Afin de
montrer l'influence du laser a 2,3 um, le gain peut étre également calculé en présence
d'un faisceau laser de 10 W a 2,3 um (focalisé sur 40 um dans le cristal). Le waist optimal
est alors un peu plus haut. Cet exemple est intéressant car cette focalisation et cette
puissance intracavité a 2,3 ym correspondant bien aux I'ordres de grandeur qu'il est
possible d'obtenir dans un systeme utilisant une diode de puissance multimode dans
la littérature [Kifle 2020]. Avec cette simulation, il est possible de montrer que les
technologies actuelles a base de diodes laser permettent de focaliser avec un waist qui
maximise le gain a 2,3 um. Méme si ce dernier reste relativement faible, la simulation
montre aussi qu'il est néanmoins possible ainsi d'atteindre le seuil avec des faisceaux
de pompe de faible qualité spatiale tel que les diodes laser.
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Fig. 7 : Pour un Tm:YLF 3% at.,, gain en fonction de la focalisation d'une pompe de 40 W avec un
M?=80. Le laser a 2,3 ym correspond & 10 W dans le cristal focalisé sur 40 um avec un M?=1.

2.6.5 De l'intérét d'ajouter un laser « en cascade » a 1,9 ym

Des pistes d’amélioration existent pour tenter d'améliorer I'efficacité du pompage
direct. Elles consistent généralement purger le niveau 3F4 vers le niveau fondamental
afin de ré-augmenter I'absorption. Il est possible, par exemple, de le faire en ajoutant
un co-dopant dans la matrice [Braud 1998]. Ici, nous allons étudier l'intérét de le faire
optiquement en permettant une co-émission laser a 1,9 ym sur la transition 3F4 vers
3He. Dans la Fig. 8(a), les populations locales des niveaux ont été calculées en fonction
de l'intensité de pompe a 0,8 um sans laser a 1,9 um (trait pointillé) et avec un laser a
1,9 um (trait plein). Les intensités laser ont été imposées comme décrites a la Fig. 8(b).
On choisit des valeurs typiques de la littérature pour ce type de laser avec, au
maximum, une puissance de 5 W sur un waist de 45 pm et un M?=1.

L'influence du laser a 1,9 ym est importante méme a faible intensité de pompe. Dans
le cas d'une cascade, la population du niveau fondamental 3Hs est ainsi
considérablement augmentée par rapport au cas ou il n'y a pas de laser a 1,9 ym Fig.
8(a) passant de 20% a 60%. Ceci permet de rétablir une plus forte absorption depuis
ce niveau (Fig. 8(c)) et donc une plus grande efficacité de pompage a 0,8 um.

Le gain en terme d'absorption est néanmoins dépendant de la longueur du cristal Fig.
8(c). Dans ce graphique, I'absorption cumulée sur un cristal de 1 cm a été calculée avec
et sans laser a 1,9 um. La pompe est de 40 W sur un waist de 150 ym avec un M?=80.
Les lasers a 2,3 um et a 1,9 um ont une puissance de 5 W sur un waist de 45 pm et un
M?=1. Pour les cristaux classiqguement utilisé dans la littérature, de tailles comprises
entre 3 et 8 mm, le gain en termes d'absorption est assez intéressant. Pour les cristaux
plus longs néanmoins, I'amélioration de I'absorption relative devient minime car
I'absorption est déja forte. Pour les cristaux courts, 'amélioration est forte mais reste
globalement faible.
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Fig. 8 : Pour un Tm:YLF 3% at., population locale des niveaux avec (trait plein) et sans laser a 1,9
pm (trait pointillé) en fonction de l'intensité locale de pompe. Les intensités laser a 1,9 ym et 2,3
pm correspondantes ont été tracé en (b). (c) Absorption intégrée a partir de la position 0 dans un
cristal de longueur totale 1 cm en fonction de la position dans le cristal avec une pompe
divergente de 40 W sur 150 um, M?=80. La simulation est faite avec et sans laser a 1,9 um limité
par diffraction focalisé sur 45 um. La pompe se propage vers la position croissante. Avec cascade
signifie qu'il y a le laser « en cascade » a 1,9 um.

Le gain en termes d'absorption doit néanmoins étre mis dans un contexte plus global.
Il est important de réfléchir de maniere holistique quand on considere I'option du co-
laser notamment pour bien estimer le rapport gain vs. complexité.

En effet, en vidant le niveau 3F4, on réduit aussi le flux d'upconversion qui est favorable
a la population du niveau 3Hg, il n'est donc pas évident de dire si le gain en termes
d'absorption est supérieur aux pertes dues a la réduction du flux d'upconversion... De
plus, le flux d'upconversion est fort a fort dopage et faible pour les faibles dopages.
Réduire le flux d'upconversion est donc moins dommageable pour la population du
niveau 3Hs & faible dopage qu'a fort dopage. Le dopage rentre donc en plus dans
I'équation...

Afin de montrer que I'effet bénéfique ou négatif de la cascade laser dépend d'une
multitude de parameétres, la population du niveau 3Ha a été calculée le long de cristaux
dans les mémes conditions que la Fig. 8(c)- mais pour différents dopages Fig. 9. Fig. 9
la population n’est néanmoins plus intégrée sur la longueur. Le bénéfice de la cascade
laser & 1,9 ym en termes de population du niveau 3H4 apparait clairement pour les
faibles dopages Fig. 9 (a,b) ou le niveau 3Hs est davantage peuplés avec une cascade
que sans. A l'inverse, pour les plus forts dopages, I'ajout d'une cascade laser s'avere
souvent négatif, en effet les courbes de population s'inversent Fig. 9 (c,d). Par ailleurs,
on peut aussi noter que le laser en cascade n'est pas forcément bénéfique sur toute la
longueur du cristal.

Le domaine d'intérét du laser en cascade en fonction du dopage sera étudié avec
davantage de subtilité a travers un modele semi-empirique dans le chapitre 3. Nous
étudierons alors a ce moment-la en détail dans quel cas il est intéressant d'introduire
un laser en cascade et dans quel cas il est préférable de |'éviter. Nonobstant, nous
avons désiré montrer ici que le laser en cascade n'est pas toujours bénéfique. Son
intérét dépends notamment du dopage utilisé mais également d'autres parametres
que nous expliciterons au chapitre 3.
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Fig. 9 : Population du niveau 3H4 avec et sans co-laser a 1,9 um dans le cas d'un pompage diode
avec une puissance de pompe de 40 W sur un waist de 150 ymet 2 Wa 2,3 umeta 1,9 um (si
co-laser) (a) pour des cristaux de Tm:YLF avec différents dopages 2% et (b) 3% (c) 4% (d) 6%.
Avec cascade signifie qu'il y a le laser « en cascade » a 1,9 um.

2.6.6 Cas des lasers a couplages vibroniques efficaces

L'étude des laser thulium autour de 2,3 um a également permis de mettre en évidence
I'existence de laser en cascade extrémement efficace sur des gammes spectrales ou les
différents niveaux se recouvrent par couplages vibroniques [Loiko 2021]. Dans ce cas
de figure, un laser est obtenu sur une transition électronique du niveau 3Ha vers le
niveau 3Hs. Le gain de cette transition vient se coupler vibroniquement avec celui de la
transition 3F4 vers 3He au niveau de la queue de phonons de cette transition Fig. 10(b).
Bien que la section efficace en queue de phonon soit tres faible, le fort remplissage du
niveau F4 permet d'obtenir des gains non-négligeables par rapport a celui de la
transition 3Ha vers 3Hs. Dans ce cas de figure, le « parcours » d'un ion peut étre le
suivant. Un photon est absorbé a 0,8 um en excitant un ion vers le niveau 3Hs. Un
photon peut étre émis par une émission stimulée (autours de 2.1 um typiquement) vers
le niveau 3Hs. Un second photon a la méme longueur d'onde peut ensuite étre émis

59



sur la transition 3F4 vers 3Hs en compagnie d'un ou plusieurs phonons car la section
efficace (0,;) n'est pas nulle a cette longueur d'onde. Les deux transitions
« consécutives » apportent donc un gain laser sur cette plage de longueur d'onde
commune. Le rendement quantique d'un tel processus est important [Loiko 2021] mais
ce phénomene a tendance a décaler la longueur d'onde laser vers le pic d'émission de
la transition du bas a 1,9 um. Il est alors courant d’observer des lasers a 2,1 — 2,2 um
alors méme que les sections efficaces des deux transitions sont tres faibles dans cette
zone. Ce phénomene permet également d'avoir des lasers avec une grande
accordabilité [Zhou 2024]. Cet effet est particulierement présent dans les matrices
cristallines a forte énergie de phonon comme le YAG, les tungstates ou les vanadates.
Pour observer ce phénomene, il faut néanmoins créer des pertes importantes pour
I'émission laser sur la bande 1,7 - 2,1 um.

En somme, dans certain cas, le laser vibronique n’est pas vraiment une option car les
cascades vibroniques sont trés difficiles a éviter dans la mesure ou elles se situent
proche de la transition a 2,3 ym. Il faudra donc obligatoirement optimiser la cavité et
le cristal en sachant qu’on en aura forcément une.
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Fig. 10 : (a) Schéma d'un laser en cascade vibronique dans le thulium. (b) Exemple du
recouvrement des sections efficaces des deux transitions dans le Tm :YAG. [Guillemot 2021]
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2.7 SIMULATION DU POMPAGE A AVALANCHE

Cette partie porte sur le second type de pompage : le pompage a avalanche. Les
considérations expérimentales relatives a ce chapitre seront traitées dans le chapitre 4.

2.7.1 Le principe du pompage a avalanche

Contrairement au pompage direct, le principe du pompage a avalanche pour I'émission
a 2,3 ym n'a été démontré que trés réecemment [Guillemot 2019]. A faible intensité de
pompe, celle-ci repose sur une absorption non résonnante depuis I'état fondamental
3He vers I'état 3Hs. Cette absorption se fait aux alentours de 1 um. Aprés une relaxation
vers |'état 3F4, la seconde étape est une forte absorption a la méme longueur d'onde
depuis I'état excité 3F4 vers le niveau 3Ha. L'émission laser se produit ensuite sur la
transition 3Hs vers 3Hs. A forte intensité de pompe, le niveau 3F4 est néanmoins
principalement peuplé par une forte relaxation croisée. Ce dernier processus permet
d’'enclencher l'avalanche de photons, rendant le pompage a avalanche pertinent malgré
une tres faible absorption depuis le niveau fondamental.

7 5H4 (4)

v 3H5 (3)
g ETU
14 ! 3F4 (2)

% 3H6 (1)

Fig. 11 : Spectroscopie de l'ion thulium trivalent. CR : relaxation croisée (cross relaxation), ETU :
Upconversion (Energy transfert upconversion), oyy(4) : section efficace pour la transition X vers Y
(m~2)
2.7.2 L'intérét du pompage a avalanche
L'intérét de ce pompage réside principalement dans les technologies de pompage qu'il
est possible de déployer. Les fibres de puissance a base d'ytterbium ou les lasers solides
a base de néodyme nous offre en effet une large variété de pompe d'une tres grande
maturité technologique, tres efficaces et qui offrent de nombreux avantages dans leur
utilisation. Dans la suite des modélisations, les faisceaux de pompe décrits seront
typiques de ceux des sources ytterbium ou néodyme.
De méme, le rendement quantique semble pouvoir étre amélioré en pompant a 1 um
au lieu de 0,8 um. Cependant, cette affirmation est toutefois a nuancer par le fait que
deux cycles absorption-émission extrémes peuvent étre considérés : soit I'absorption
de deux photons de pompe pour un photon laser, soit I'absorption du niveau excité
3F4 d'un seul photon de pompe pour un photon laser.
2.7.3 Un pompage non lineaire
Les enjeux expérimentaux du pompage a avalanche sont bien différents de ceux du
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pompage direct. Pour bien s'en rendre compte, des simulations analogues a celles
effectuées par le pompage direct (Fig. 5) ont été réalisées pour le pompage a avalanche
Fig. 12. Dans la Fig. 12 (a) et Fig. 5 (a), la population locale de chaque niveau en un
point donné du cristal a été estimée en fonction de I'intensité de pompe. Pour obtenir
une population similaire sur le niveau 3Ha, une intensité d'un ordre de grandeur plus
grande a été nécessaire a 1 um comparé au pompage a 0,8 um. Cependant, I'avantage
du pompage a avalanche repose sur l'utilisation de sources (basées sur des matériaux
néodyme ou ytterbium) qui sont de base bien plus brillantes (M?=1) que les diodes de
puissance. Les intensités sont donc plus hautes mais néanmoins adaptées aux
technologies de pompages visées.

Nota Bene : Le pourcentage d'erreur de notre modele a également été vérifié pour
s'assurer de la validité du résultat dans les conditions du pompage a avalanche. L'erreur
reste inférieure a 6% quelle que soit I'intensité de pompe (fig. 12 (b)).

Le gain en fonction de la focalisation d'une pompe limitée par diffraction de 10 W a
également été calculé Fig. 12 (c) avec et sans laser a 2,3 ym. Le laser a 2,3 ym est
focalisé sur 40 um avec un M?=1. L'optimum en termes de waist pour le pompage a
avalanche se situe autour de 30 pm en gain faible signal. Il est légerement plus bas en
présence de laser a 2,3 um. Cet optimum intervient pour un waist bien plus faible que
pour le pompage direct, la focalisation intéressante étant plut6t, on le rappelle, autour
de 120 um dans ce dernier cas (fig. 7). Ceci reste donc cohérent avec le fait qu'il est
nécessaire d'avoir de fortes intensités pour que le pompage a avalanche soit efficace
et que l'utilisation de sources de pompe brillantes s'impose.
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Fig. 12 : (a) Modélisation de la population locale du niveau du haut laser *Hs, du niveau
métastable 3F4 et du fondamental 3Hs en fonction de l'intensité de la pompe avec la puissance
laser a 2,3 um libre sur un waist de 50 um. (b) Pourcentage d’erreur sur les équations (1) et (2) des
populations calculées pour la figure (a) en fonction de I'intensité de la pompe. [, = 0,8,1, = 1. (c)
Gain en fonction de focalisation d'une pompe a 1 uym limitée par diffraction en fonction de son
waist (le laser a 2,3 um est choisi a 0 ou 1 W avec un waist de 40 ym).

Tous ces calculs permettent de se rendre compte a quel point le pompage a avalanche
se comporte comme un pompage a absorption non-linéaire, contrairement au
pompage direct (sans saturation). Dans le pompage a avalanche, l'intensité de la
pompe est un parametre crucial pour s'assurer d'une bonne absorption. Encore une
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fois, c'est la raison pour laquelle nous nous sommes tournés vers des pompes de tres
forte intensité d'un point de vue expérimental dans le chapitre 4.

2.7.4 Une absorption globalement limitée

Les courbes d'absorption en fonction de la puissance incidente permettent également
de se rendre compte facilement du comportement non-linéaire de I'absorption. Elles
ont été tracées pour une pompe a 1 um allant jusqu’a 40 W sur un waist de 40 ym avec
un M?=1. Le cristal de Tm:YLF fait toujours 1 cm. A faible puissance de pompe,
I'absorption tend vers des valeurs négligeables (autour de 0,1 %, Fig. 13 (b))
correspondant a la valeur de l'absorption non résonnante depuis le niveau
fondamental. Il est donc nécessaire d'apporter davantage de puissance pour
commencer a enclencher l'avalanche de photons, et rendre I'absorption plus
importante. A plus forte puissance (au niveau du W), I'absorption sature et rediminue
légerement ensuite (Fig. 13 (a)). Cette saturation s'explique par la présence de
relaxation croisée dans notre modéle.

La principale difficulté du pompage a avalanche apparait ainsi clairement : absorption
de la pompe reste toujours faible. Avec un Tm:YLF 3% at., elle est autour de 20% par
exemple pour de fortes puissances de pompe et dépasse a peine les 30 %. Cette relative
faible absorption s'explique dans la mesure ol pour remplir le niveau 3F4 grace a la
relaxation croisée, il est nécessaire de garder le niveau 3He relativement rempli (la
relaxation croisée dépendant linéairement de la population de ce niveau.) Le niveau >F4
et le niveau 3He sont alors peuplés dans des proportions similaires, comme le montre
la figure 12. L'impossibilité de remplir fortement le niveau 3F4 limite donc en partie
I'absorption. En plus de ce modele complet, nous avons développé au chapitre 5 une
regle simplifiée pratique permettant d'estimer facilement cette absorption.
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Fig. 13 : Pour un Tm:YLF 3%, absorption de la pompe a 1 um avec et sans laser a 2,3 um (0.5W)
avec une puissance de pompe de maximum 40W sur un waist de 40 um et une longueur de gain
effectif de 1 cm (b) Zoom pour des puissances allant jusqu'a 5W.
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2.7.5 Des pistes (difficiles) pour 'amélioration de I'absorption

Nous pourrions tenter d'augmenter I'absorption de ce schéma de pompage mais cela
n'est pas forcément évident. Premierement, augmenter la longueur du cristal ne
permet pas forcément d'augmenter I'absorption. En effet, pour étre efficace, la pompe
a 1 ym doit étre fortement focalisée dans le cristal. L'intensité avant et apres le waist
est significativement plus faible qu'au waist du fait de la divergence du faisceau de
pompe. L'absorption n'étant pas linéaire en fonction de l'intensité, il n'y a d'absorption
réellement efficace dans le cristal que la ou la pompe est suffisamment intense. La ou
la pompe est peu intense, I'absorption tend vite vers zéro. Il est donc inutile
d'augmenter la longueur du cristal si l'intensité de la pompe n'est pas suffisante sur
toute la longueur du cristal. Ce phénomeéne est illustré Fig. 14 (a). Dans ce graphique,
une pompe limitée par diffraction de 2W a 1 um a été focalisée a 3 mm du bord du
cristal sur un waist de 50 um. La répartition dans le cristal de la population du niveau
3F4 a été tracée. Sur les 3 derniers millimétres du cristal, la population du niveau 3F4 est
tres faible et il n'y a quasiment pas d'absorption dans cette zone. Ces derniers
millimétres sont donc totalement inutiles pour I'émission laser a 2,3 um. A titre de
comparaison avec le pompage direct, une simulation a été réalisée avec un faisceau
identique mais a 0,8 um. Dans ce cas, le niveau 3F4 est peuplé sur I'ensemble du cristal.
Néanmoins, avoir des cristaux plus longs est intéressant pour les sources de plus forte
puissance. Dans ce cas, il est plus facile d'avoir une intensité suffisante sur I'ensemble
du cristal et donc d'absorber la pompe sur tout le cristal Fig. 14 (b). Pour montrer ce
phénomene, le graphique précédent a été tracé avec une puissance passant de 2 W a
5W a 1 um. On observe une population non nulle du niveau 3F4 sur I'ensemble du
cristal, la pompe a 1 ym est absorbé et globalement utile sur I'ensemble de la longueur.
En conclusion, il est possible de dire qu’en absence de source de pompe puissante, un
cristal long est inutile pour augmenter I'absorption. De plus, il faut bien comprendre
que méme si I'absorption augmente avec la puissance, la puissance transmise (perdue)
est quant a elle toujours tres importante.

Une seconde idée permettant d'augmenter I'absorption serait d'augmenter le dopage.
Néanmoins, le dopage joue un second réle crucial dans le pompage a avalanche
comme nous le verrons dans la prochaine partie. Ce parametre est donc plus ou moins
contraint.
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Fig. 14 : Pour un Tm:YLF 3% de 1 cm, (a) Population dans le niveau 3Hs4 pour un pompage a 0,8
gm ou a 1 pm sur un méme waist (40 um) et une méme puissance de (a) 2W (b) 5W.

2.7.6  Un pompage fortement dépendant de la concentration en thulium

La relaxation croisée joue un role déterminant dans I'avalanche de photon. Grace a elle,
le niveau 3F4 peut étre peuplé. Cet effet positif permet de rendre I'absorption & 1 um
suffisamment forte pour qu’on puisse envisager de pomper un cristal a cette longueur
d’onde. D'un autre c6té, la relaxation croisée a tendance a vider le niveau 3Hs, une
partie des ions servant & remplir le niveau 3F4 viennent en effet de ce niveau. Ce second
effet est défavorable a l'inversion de population a 2,3 pm.

Le flux de relaxation croisée étant fortement dépendant du dopage, il est possible
d'optimiser la concentration en ion thulium pour remplir suffisamment le niveau 3F4
par relaxation croisée sans pour autant totalement vider le niveau 3Ha4. Pour avoir une
idée des dopages adéquats, le gain a été calculé en fonction du dopage (Fig. 15) pour
une pompe limitée par diffraction de 2 W focalisée sur 40 uym. Différentes puissances
de 2,3 um ont été imposées sur un waist de 40 um également limité par diffraction.
Dans ce cas, un dopage optimal pour I'émission laser a 2,3 um se situe globalement
entre 2% at. et 4% at.
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Fig. 15 : (a) Pour un Tm:YLF, gain pour un cristal de 1 cm et une pompe de 2W a 1 pm sur 40 uym.
Effet de I'ajout d’'une puissance a 2,3 pm focalisé sur 40 pm sur le gain.

2.7.7 Un pompage fortement dépendant de la matrice cristalline

Les précédentes simulations ont été réalisées avec du Tm:YLF qui est un cristal
prometteur pour le pompage a avalanche. Il est néanmoins a noter que le pompage a
avalanche est fortement dépendant de la matrice cristalline utilisée. Le temps de vie du
niveau 3F4 et donc la possibilité de remplir ce niveau dépende en effet de la matrice.
De méme, le taux de relaxation croisée et la possibilité d'enclencher I'avalanche de
photons en dépende également. Pour connaitre les cristaux intéressants, une
simulation calculant la population du niveau 3Ha (ie. I'inversion de population) a été
réalisée pour différentes puissances de pompe a 1um et différentes matrices
cristallines. Dans ce cas, le faisceau est focalisé sur un waist de 50 um avec un M?=1.
La longueur d'onde autour de 1 um est adaptée pour se caler sur le maximum
d'absorption des cristaux considérés. La longueur du cristal reste de 1 cm. Le dopage
en nombre d'ions par unité de volume est identique a celui du Tm :YLF 3%. Les autres
parametres spectroscopiques sont regroupés dans le tableau en annexe. Dans cette
simulation, on observe que les matériaux a faible énergie de phonon comme les
fluorures (en nuance de bleu Fig. 16) sont globalement les plus efficaces et permettent
d'atteindre le seuil pour des puissances de pompe inférieures au watt. Cela s'explique
par le fait que leur temps de vie sont globalement assez long. Par opposition, les oxides
au temps de vie plus courts sont globalement plus durs a pomper mais atteindre le
seuil reste possible. Le CALGO et le YAP semble néanmoins peu adapté au pompage
a avalanche.
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Fig. 16 : (a) Pour différents cristaux pompés a leur pic de section efficace d'absorption par |'état
excité (ESA), on présente la population du niveau 3H4 en fonction de la puissance de pompe (avec
un waist de 50 um). L'inversion de population nécessaire pour atteindre le seuil avec 5% de perte
(coupleur compris) est matérialisé par le trait pointillé noir.

2.8 CONCLUSION DU CHAPITRE

Cette partie simulation permet de mettre en évidence les intéréts et les difficultés de
deux types de pompage pour I'émission laser a 2,3 um. Il en ressort plusieurs questions
que nous creuserons d'un point de vue expérimental.

Concernant le pompage direct, nous explorerons plus en détail quel est vraiment
l'intérét de la cascade laser a 1,9 ym pour I'émission laser a 2,3 uym. Nous nous
intéresserons aux cascades laser vibroniques et a ce que ce schéma d’'émission laser
implique expérimentalement. De nouvelles matrices prometteuses, notamment a
spectres larges et favorables pour I'émission impulsionnelle a verrouillage de modes,
seront également explorées en pompage direct.

Concernant le pompage a avalanche, des sources de pompe efficaces de fortes
puissances et de fortes intensités seront développées, permettant de contrecarrer une
partie importante des problemes listés dans la partie simulation. Cette technologie a
permis d'établir une série de nouveaux records de puissance moyenne a 2,3 pym.
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3  LE POMPAGE DIRECT ET SON AMELIORATION PAR L'AJOUT D'UN
LASER EN CASCADE A 1.9 uM

Le présent chapitre traitera des considérations expérimentales autour du pompage
direct du niveau 3Hg vers le niveau *H4 avec émission laser a 2,3 um sur la transition He
vers 3Hs. L'intérét d'ajouter un laser en cascade sur la transition 3F4 vers *Hg sera discuté.
Différentes matrices cristallines seront utilisées afin de déterminer leurs potentiels. En
particulier, des cavités en régime continu ont été réalisées pour tester des matrices
avec un fort potentiel pour I'émission laser a verrouillage de modes pour générer des
lasers a impulsions ultrabreves.

3.1 LETM:YLF : UN CRISTAL EFFICACE POUR L'EMISSION A 2.3 MICRONS

Les cristaux d'LiYFs ou YLF utilisés comme matrices hotes pour les ions thulium ont
depuis longtemps et de de nombreuses fois été utilisés pour réaliser des lasers a 2,3
pum avec un pompage direct a 0,8 um [Stoneman 1989] [Canbaz 2017] [Yorulmaz 2018]
[Loiko 2019] [Wang 2019] [Huang 2019] [Guillemot 2021]. Néanmoins bien qu'il fasse
partie des cristaux permettant d'avoir les lasers a 2,3 um les plus efficaces, les pentes
caractéristiques (puissance laser par rapport a la puissance de pompe) et efficacités
restent relativement faibles et oscillent typiquement entre 5% et 25%. Les différences
entre les pentes dans la littérature dépendent principalement de la qualité spatiale de
la pompe et de la cavité laser utilisée.

Dans cette partie, un pompage a 0,8 um utilisant un Ti:Saphir accordable a été réalisé
pour montrer I'intérét de ce cristal dans un cas simple. L'intérét de ce pompage (dont
la source est plutdt complexe) réside dans le fait que la source a une bonne qualité
spatiale et est spectralement fine. Ces résultats sont aussi facilement comparables avec
la littérature ou le pompage Ti:Saphir est assez courant. Partant de ce point de
fonctionnement standardisé, I'intérét d'ajouter un laser en cascade a 1,9 um pour
augmenter l'efficacité du laser a 2,3 pym peut étre plus facilement étudié et discuté d'un
point de vue expérimental et a travers un modeéle semi-empirique. Ces considérations
ont été étendues ensuite au pompage par diode de puissance a 0,8 pm ou la brillance
de la pompe (liée aux contraintes technologiques et a I'état de I'art des diodes laser)
sera prise en compte. En effet, le pompage direct par diode est, d'un point de vue
efficacité et compacité, le systeme a étudier et a optimiser. Enfin, le comportement
thermique de ces cristaux en pompage direct par diode sera discuté au chapitre 5 afin
de déceler quelques limitations.
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Fig. 1 : Sections efficace (a) d'absorption et (b) d'émission du Tm:YLF [Guillemot 2021].

Les sections efficaces d'émission et d'absorption du Tm:YLF ont été mesurées au CIMAP
par Lauren Guillemot et sont rappelées Fig. 1. Le YLF étant un cristal anisotrope, les
propriétés d'absorption et d'émission dépendent des polarisations du champ
électrique vis-a-vis de l'orientation o et m du cristal. Ses principaux paramétres
spectroscopiques et cristallins sont résumés dans le tableau en annexe.

3.1.1 Pompage direct avec une source de forte brillance

Cette sous-partie traite du pompage a 780 nm d'un cristal de Tm:YLF a l'aide d'une
source brillante a 0,8 um. L'émission laser dans une cavité simple a été obtenu.

Dans notre cas, un laser Ti:Saphir (Spectra Physics, modéle 3900J) délivrant jusqu'a 3,0
W a 780 nm (FWHM : 0,1 nm, M? =~ 1, Fig. 3 (a) ) avec une polarisation linéaire a été
utilisé. Cette source est accordable sur la plage 750 nm — 1000 nm grace a un filtre de
Liot et permet d'atteindre toutes les bandes d'absorption (rouge-IR) d'un cristal de
Tm:YLF. Le cristal de Tm:YLF utilisé est de longueur 8,14 mm et de dopage 3,5 at.%. Les
faces sont paralleles, polies et traitées antireflet. Le cristal est collé a un support en
cuivre et il est refroidi passivement. Il est placé dans une cavité laser hémisphérique de
99 mm de long (Fig. 2), composée d'un miroir de pompe plat avec une transmission
élevée (HT) aux longueurs d'onde de la pompe (T = 95 % et 0,78 um) et une réflexion
élevée (HR, R > 99,9 %) a 2,3 um. Le second miroir est un coupleur de sortie plan-
concave (rayon de courbure : 100 mm) avec une transmission a 2,3 um de 2 %. Le miroir
de pompe est traité haute transmission a 1,9 pm pour supprimer le laser sur la
transition 3F4 — 3He. Le faisceau de pompe est focalisé dans le cristal laser a I'aide d'une
lentille dont la focale optimale est de 150 mm. Dans cette configuration, le diametre
du waist de la pompe est 2w = 61 + 5 pym. Le pompage se fait en double passage a
cause de la réflectivité partielle du mémoire plan-concave a 780 nm (R = 64 %). La
pompe résiduelle est filtrée a I'aide d'un filtre passe-bande (Thorlabs, FB2250-50) avant
d‘arriver sur le détecteur.
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Fig. 2 : Schéma expérimental d'un Tm:YLF pompé a l'aide d'un Ti:Saphir dans une cavité plan-
concave simple.

L'absorption de la pompe dans le cristal de Tm:YLF a été mesurée lorsque la
polarisation de la pompe est orientée selon  ou |'absorption est la plus forte Fig. 1 (a).
Deux pics d'absorption ont été mesurés I'un a 780 nm, l'autre a 791 nm. Lorsque la
puissance de pompe augmente, I'absorption est néanmoins rapidement saturée pour
atteindre 40 %. Cette faible absorption peut s'expliquer par la présence du niveau
métastable 3F4 qui crée un goulot d’'étranglement entre la transition laser et le niveau
fondamental (cf. Chap. 2, part. 2).
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Fig. 3 : (a) Spectre associé a la longueur d'onde de la pompe utilisée au point de fonctionnement
optimum. (b) Absorption de la pompe en fonction de la longueur d'onde et de la puissance de
pompe.

Malgré une relativement faible absorption a 780 nm, une puissance de 486 mW a pu
étre obtenue a 2,3 um pour une puissance de pompe de 3 W selon la polarisation .
La pente est alors de 20 % par rapport a la puissance incidente.

72



’;“ 0.6 . , , _ 300

E 05 (a) Z 250/ (D) -

3 .

~ 0.4} | E 200}

£ 0.3 5 150

Q o

0]

0 0.2 | 100}

[ ©

c %)

s 0.1 w 50t

@ g

S5 00— ' '

a- 0 _ 1 2 3 0 760 780 800 820
Puissance 780 nm(W) Longueur d'onde (nm)

Fig. 3bis : (a) Puissance de sortie a 2,3 um lorsque la pompe a 780 nm adresse la polarisation o
du Tm:YLF (b) Puissance de sortie a 2,3 pym pour 2 W de pompe quand la polarisation 7 ou la
polarisation ¢ est choisie et pour différentes longueurs d’onde.

L'intérét d'utiliser un Ti:Saphir est de pouvoir étudier I'effet de la longueur d'onde de
la pompe et de sa polarisation sur les performances laser a 2,3 um. La polarisation
linéaire de la pompe peut en effet étre tournée a l'aide d’'une lame 1/2 placée en amont
de la lentille, et la longueur d'onde peut étre ajustée a l'aide du filtre de Liot placé a
I'intérieur de la cavité Ti:Saphir. La puissance a 2,3 ym a été tracée pour une puissance
de pompe constante de 2 W pour les deux polarisations o et m. La puissance de sortie
a 2,3 um lorsque la pompe est selon la polarisation m est clairement inférieure, la
section efficace d'absorption a cette longueur d'onde étant plus faible. Pour la
polarisation g, la longueur d’onde de pompe optimale est a 780 nm.

Ses mesures nous donnent un ordre de grandeur des résultats qu'il est possible
d’'obtenir avec le Tm:YLF. Nous chercherons dans une prochaine partie a les optimiser.

3.1.2 Pourquoi des lasers en cascade a 2,3 um puis a 1,9 um ?

Les lasers a base de thulium émettant a 2,3 um (sur la transition *Hs— 3Hs) souffrent
d'une forte compétition avec la transition a gain élevé 3F4 — 3Hg, conduisant a une
émission autour de 1,9 um. Diverses stratégies ont été développées pour éviter le co-
laser sur cette transition non-désirée. La plus courante consiste a rendre défavorable
I'émission laser a 1,9 um en utilisant des miroirs dichroiques. Des miroirs avec des
pertes élevées dans le domaine spectral de la transition 3F4 — 3Hg sont utilisés,
typiquement entre 1,7 et 2,1 um [Kifle 2020] [Guillemot 2020] [Guillemot 2019].
Cependant, cette stratégie n'est pas toujours efficace. Ainsi, dans certains cas, ces
pertes ne sont pas suffisantes pour éviter la formation d'un laser sur la transition 3F4 —
3He. C'est notamment le cas des lasers a fibre ou les réflexions de Fresnel sur les faces
d'entrée et de sortie de la fibre sont suffisantes pour obtenir un effet laser autour de
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1,9 um [Denker 2020] [Carter 1991] [Jia 2017]. Le méme probleme peut étre observé
pour les lasers utilisant des guides d'ondes [Soulard 2018]. De méme, dans les cristaux
a forte énergie de phonon (Tm:YAG ou le Tm:KLu(WOa).), I'émission laser assistée par
phonon peut étre observée, la longueur d'onde d'émission des lasers fonctionnant sur
la transition laser 3F4 — 3He peut étre alors fortement décalée vers 2,1 - 2,2 um
[Guillemot 2020b] [Loiko 2021]. La longueur d'onde de cette émission étant tres proche
de celle de la transition purement électronique 3Hs— 3Hs, il est alors
technologiquement difficile de produire des miroirs dichroiques corrects qui
introduisent des pertes élevées dans lagamme 1,7 - 2,2 um tout en ayant de tres faibles
pertes a 2,3 um.

Une stratégie alternative consiste a prendre le contre-pied de cette technique en
réalisant volontairement un co-laser a 2,3 um et 1,9 um fonctionnant en cascade. Des
publications utilisant des cristaux de YLF dopés au Tm3* soulignent l'avantage
potentiels de cette stratégie [Huang 2019]. L'intérét du laser en cascade a également
été traité d'un point de vue théorique au chapitre 2. Elles montrent dans différentes
configurations comment I'ajout de la transition a 1,9 um permet une augmentation
significative de I'émission laser a 2,3 pym. Dans ce cas, I'amélioration de I'efficacité du
laser s'explique principalement par le recyclage des ions thulium stockés dans le niveau
intermédiaire métastable 3Fs4, qui sont forcés a descendre au niveau de I'état
fondamental. Ces deux lasers en cascade évitent ainsi |'effet de goulot d'étranglement
dans le niveau électronique médian métastable, typique des lasers a thulium et
défavorable a la transition laser a 2,3 um.

3F2
Laser H4
2,3 pm
CR 7 ETU
.| A/ hl—3F4
Laser
1,9 pm
’%HG

Fig. 4: Niveaux d'énergie du thulium. Abs: absorption. CR: relaxation croisée. ETU:
Upconversion (energy transfert upconversion).

Dans cette partie, I'influence du dopage les performances a 2,3 um en présence d'un
laser en cascade a été étudiée pour le cas du Tm:YLF. Plusieurs questions sont abordées.
Dans quelle gamme de dopage le laser en cascade est-il bénéfique pour I'émission
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laser de 2,3 um ? Dans quelle gamme est-il nuisible et doit-il étre évité ? Existe-t-il un
niveau de dopage optimal crédible ? Quelle amélioration en termes d'efficacité laser
peut-on attendre ? Pour répondre a ces questions, un modéle semi-empirique
analytique simple a été redéveloppé et nous l'avons confronté aux données
expérimentales obtenues avec différents cristaux de Tm:YLF.

3.1.3 Mise en place expérimentale du laser en cascade

Pour étudier I'émission laser en cascade, une cavité laser double partiellement
superposée permettant un fonctionnement simultané du laser a 1,9 um et 2,3 um a été
réalisée et est décrite Fig. 5. Un cristal de Tm:YLF est pompé par un laser Ti:Saphir
émettant jusqu'a 3 W autour de 780 nm. Une lentille de focalisation d'une longueur
focale optimisée a 100 mm est utilisée pour focaliser la pompe dans le cristal. Le
diameétre de la tache focale est de 43 um dans le cristal. Pour séparer |I'émission sur la
transition *Hs — 3Hs & 2,3 um de celle sur la transition 3F4— 3He & 1,9 um, deux cavités
en Vimbriquées et de tailles identiques ont été construites. Elles partagent le miroir de
pompe, le cristal laser et un miroir plan-concave de rayon de courbure 200 mm. Les
deux cavités sont ensuite séparées a l'aide d'un miroir dichroique avec une réflexion
élevée autour de 2,3 um (HR, R > 99,95 % a 2,15 -2,4 ym) et une transmission élevée
autour de 1,9 um (HT, T > 99,5 % a 1,7-2,1 uym). Un miroir supplémentaire présentant
les mémes caractéristiques est utilisé comme filtre pour éviter toute transition laser
(parasite) a 2,3 um dans le bras servant pour le laser a 1,9 um uniquement. Les deux
cavités sont fermées par deux coupleurs de sortie indépendants. Le miroir de pompe
est traité haute réflexion sur la gamme 2,2-2,4 um et a une transmission de 5% a 1,9
pum. La distance entre le miroir plan concave et les deux coupleurs de sortie est de 350
mm. Le coupleur de sortie a 1,9 um est de 2% sur 1,70 — 1,95 um et le coupleur a 2,3
pum est de 3 % sur la gamme 2,1 - 2,4 um.

Coupleur de
sortie

AR 1.9 um
HR 2.3-2.15um AR 1.9 1m

HR 2.3-2.15 um

Coupleur de
sortie

H 2.3 um
i

—

Ti:Sapphire laser I

780 nm r\

Lame A/2

[
Iy ]

HR 1.9 umet 2.3 um R =200 mm
AR 780 nm

Fig. 5 : Montage expérimental réalisé pour I'étude des lasers en cascade a 2,3 pm et a 1,9 um.
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3.1.4 Etude expérimentale de l'intérét de la cascade laser en fonction du dopage

Trois cristaux de Tm:YLF différents ont été placés dans la double cavité décrite a la Fig.
5. Pour observer l'influence de I'émission laser a 1,9 um sur celle a 2,3 um, leurs courbes
caractéristiques ont été mesurées avec et sans effet laser a 1,9 um Fig. 6. L'émission du
laser a 1,9 um est supprimée ou non par l'utilisation d'un trou obturateur dans la cavité
a 1,9 ym. L'alignement des cavités n'est pas modifié dans ce cas. Les résultats
expérimentaux présentés montrent différents cas dans lesquels la présence du laser en
cascade a 1,9 um est favorable ou défavorable pour le laser a 2,3 pm, selon les niveaux
de dopage.

Pour le Tm:YLF 6% at., sans le laser en cascade, la puissance de sortie s'éleve 90 mW a
2,3 um, mais elle tombe a zéro lorsque le laser a 1,9 um fonctionne. Par conséquent, le
schéma de laser en cascade est clairement défavorable a I'émission a 2,3 ym. En
revanche, pour un niveau de dopage de 2,5 %, I'ajout de la cascade laser a 1,9 ym fait
passer la puissance de sortie a 2,3 um initialement égale a 90 mW sans cascade a 180
mW avec, ce qui représente un gain d'un facteur deux. Pour une concentration
intermédiaire de 3 at.%, I'augmentation de la puissance a 2,3 um est moins importante
en présence de laser a 1,9 um. Rajouter la cascade fait passer la puissance a 2,3 um de
200 mW a 248 mW (variation de 24%). Bien que cette amélioration due a la cascade
laser soit plus faible, la puissance a 2,3 um est néanmoins plus élevée avec un dopage
de 3% par rapport a un dopage de 2,5 %.

300 — . 300 300
= m: at. 2.5 % = Tm:YLF at. 3% = Tm:YLF at. 6%
= 250f o+ 2,3 um sans cascade = 250fe 2,3 pm sans casc::ade = s—e 2,3 um sans caszade
E e 2,3 um cascade E oo 2,3 um cascade @ 3 oo 2,3um cascade
= 200} == 1,9.um . 5 200{=—= 19um . = 200/ *—+ 19um
0 Py 0
& 150 ol 2150 L
7] ° o -/I’ o] W)
(W] 1 v (&)
< 100 &m c 100 c 100
o o B © © -
8 5o (a) L 9 5o @ e
2 /(@) : % (b) ol
P |-
85 05 1.0 15 20 2.5 80 0.5 1.0 15 2.0 2.5 3.0 8005 10 15 20 25
Puissance a 0,78 pm (W) Puissance a 0,78 pm (W) Puissance & 0,78 pm (W)
100 100

Tm:YLF at. 2.5 %
100 s o cascade 80| R 80l **. , %0000

2 e o |aser 2,3 um ) 0 ® ey pe’e
‘OE 80 o *® s.anslasetJl 3 o3 SOl R °,°
o2 ° o © c 60 e’ = 60 .
g 60 . ° °° : -g O‘Bo. . .'.l--." ' =i . .'::::..
o o8 o a8 E
8 40 * S 40 " a0 0 ’6 40
8 ' e s e s @ Tm:YLF at. 3% @ Tm:YLF at. 6%
< 20 AL < q| ¢ ° cascade < gl ° ° cascade laser

(d) DLSREET (e) LSRG ()

8005 10 15 20 25 8005 10 15 2.0 25
Puissance a 0,78 um (W) Puissance a 0,78 um (W)

8.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5
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Fig. 6 : Lasers Tm:YLF en cascade : (a-c) puissance de sortie a 2,3 um et 1,9 um et (d-f) absorption
totale de la pompe a 781 nm en %. Le niveau de dopage Tm3* est de (a,d) 6 at.% pour une
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longueur de 5 mm, (b,e) 3 at.% pour une longueur de 8 mm, et (c,f) 2.5 at.% pour une longueur
de 8 mm.

Pour comprendre les phénomeénes impliqués, I'absorption de la pompe a 781 nm est
mesurée premierement, lorsque le laser fonctionne sur le schéma de la cascade, et
deuxiemement, lorsque seule I'émission laser a 2,3 um est active et troisiemement, sans
aucun laser.

Par rapport au cas ou seule I'émission laser a 2,3 um est possible, I'ajout du laser a 1,9
Mm augmente l'absorption de la pompe de 45 %, 22 % et 19 % pour un dopage
respectif de 2,5 at.%, 3 at.% et 6 at.%. L'émission laser a 2,3 ym entraine également une
augmentation de |'absorption de la pompe par rapport au cas sans laser, mais dans
une moindre mesure. L'augmentation observée de I'absorption de la pompe en cas de
fonctionnement du laser en cascade est la principale raison permettant d’expliquer
I'augmentation de la puissance de sortie a 2,3 um. Cependant, cette explication n'est
pas suffisante car des augmentations similaires de I'absorption sont mesurées pour des
niveaux de dopage de 3 at.% et 6 at.%, mais les effets sur I'émission laser a 2,3 pm sont
radicalement différents. Les différences d'impact du laser a 1,9 uym sur celui a 2,3 ym
peuvent néanmoins étre expliquées par le fait que I'ajout de I'émission a 1,9 um vide
la population de niveaux 3Fs. Le fait de vider ce niveau réduit également le flux
d'upconversion qui aide a remplir le niveau 3Ha. Réduire I'upconversion est défavorable
a I'émission laser a 2,3 um. Le flux d'upconversion étant dépendant du dopage au cube,
I'effet négatif de sa suppression est tres donc fortement visible pour les cristaux aux
dopages élevés [Loiko 2019].

Nota Bene : l'influence du laser a 2,3 ym sur les performances du laser a 1,9 pm a
rapidement été étudiée pour un cristal dopé a 3 %. Il a pu étre observé qu’ajouter le
laser a 2,3 um tend a diminuer la puissance a 1,9 um. Cela peut s'expliquer car, en
ajoutant le laser a 2,3 um, on tend a vider le niveau 3Ha et & diminuer la relaxation
croisée qui est favorable au laser a 1,9 um.

§ e 1 9 um _';,ans collaser
é 300 o - 19 KM colaser
w =—a 2.3 um

put

2 200}

)

T

]

c 100}

@©

[7)]
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5

a

8005 10 15 20 235 3.0
Puissance a 780 nm (W)

Fig. 7 : Puissance de sortie a 2,3 ym et a 1,9 ym en fonction de la puissance de pompe pour un
Tm:YLF 3%.
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3.1.5 Un modele semi-empirique pour comprendre l'influence de la cascade laser

Pour comprendre davantage l'influence opposée de I'augmentation de I'absorption et
de la réduction de I'upconversion, je propose ici un modele analytique assez simple. Le
but est de regarder la variation de la puissance a 2,3 um due a I'augmentation de
I'absorption et a la diminution de l'upconversion. Les notations ainsi que les valeurs
utilisées sont résumées dans le tableau (Table 1) et dans la table des notations.

Dans ce modeéle, la variation de la puissance du laser a 2,3 um est supposée étre due a
deux raisons principales : premiérement, la variation de I'absorption de la pompe et
deuxiemement, la variation du flux d'upconversion (ETU: energie transfert
upconversion) qui remplit le niveau supérieur du laser (3Ha4). Ces deux variations sont
supposées étre indépendantes.

APZ.3um = APZ.3um,abs + APZ.3um,ETU.

L'augmentation de la puissance de sortie due a I'absorption accrue de la pompe est
quantifiée comme suit :

AP 3umabs = Pp( UCAC - T]HCAHC).

En supposant que le fonctionnement du laser en cascade induit principalement une
variation de I'absorption de la pompe avec une faible perturbation sur I'efficacité de la
pente du laser, 1, et n,. , ces deux coefficients peuvent étre considérés pour simplifier
comme égaux. Donc:

(1) AP 3um,abs = PpUcAA

Cette hypothése simplificatrice est précieuse du point de vue prédictif. Cette hypothése
suppose ainsi que le laser a 1,9 um perturbe faiblement le laser a 2,3 um. Elle n'est bien
sUr pas valable lorsque le schéma du laser en cascade empéche les oscillations du laser
a23umou n. =0 (pourle Tm:YLF 6% notamment). Le modele est donc nettement
moins précis dans un tel cas. Néanmoins, dans le cas contraire, supposer 7, et 7y,
égaux permet de prédire grossierement (mais assez fidelement d'un point de vue
expérimental) I'influence du laser a 1,9 ym.

Le changement d'absorption 44 = Ac - Asc peut étre directement déterminé a partir
des mesures d'absorption décrites précédemment ou simplement calculé a partir de la
loi de Beer-Lambert (nécessaire pour une prédiction). Pour un tel calcul, on suppose
de maniére simplifiée que tous les ions Tm3* sont soit dans le niveau fondamental 3Hg,
soit accumulés dans le niveau métastable *F4. Compte tenu de la longue durée de vie
de ce niveau par rapport a la durée de vie du niveau 3Ha éteint par le processus de
relaxation croisée, cette hypothese est en général valable. Comme, dans notre cas, le
laser a 2,3 um vide en plus le niveau >Ha, cette hypothése devient d'autant plus valable.
En outre, le niveau 3Hs est rapidement relaxé thermiquement dans le niveau 3F4
inférieur et sa population est donc négligeable, de sorte que l'absorption peut étre
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calculée comme 4, =1 - e“’“w(l_"mx) avec x € {c,nc} (avec c pour « cascade » et nc pour
« pas de cascade » (no cascade)).

Table 1. Paramétre utilisés dans la simulation sur I’intérét des lasers en cascade

Notation Parametres globaux Value
7780nm Défaut quantique 33.9%
Oa Section efficace d’absorption & 780 nm 0.64x102° cm?
Py Puissance de pompe a 780 nm 0-25W
\Y% Volume du gain utile déterminé avec le 2.4x10°m3
waist ® ® =20 pum (FWHM)
M2=1.1
P23um Puissance de sortie a 2.3 um Sortie du code (W)
Ny, Population du niveau 3Hs en régime 9x10'® cm
continu imposé par les pertes de la cavité
(4%)
Paramétres des cristaux utilisés No.°1 No.°2 No.°3
N Concentration en ion thulium (102°cm?®) 3.4 4.1 8.6
Dopage (at.%) 2.5 3 6
l Longueur du cristal (mm) 8 8 5
N3p, ¢ Population normalisée *F4 en cascade 40% 58%  63%
N3p, ne Population normalisée *F, sans cascade 85% 8% 67%
Nsg, Population du niveau 3F4 avec x € {c, nc} Nnsg, ,
Anc Absorption de la pompe sans cascade 30% 52%  60%
Ac Absorption de la pompe avec cascade 75% 70%  79%
Keru Paramétre d’upconversion (ETU) (102° 2.4 6.6 38
cmds?)
e Pente du laser a 2.3 um vs. puissance de 18% 15% -
pompe absorbée dans le cas d’un laser en
cascade
Tnc Pente du laser a 2.3 um vs. puissance de 19% 18%  20%
pompe absorbée en absence d’un laser en
cascade
Topt Efficacité d’extraction du laser a 2,3 pm 54% 51% -

avec la relation #c = #opt#7780nm

Pour la variation de puissance a 2,3 pm due a I'upconversion (ETU), une quantification
peut étre définie comme suit, sur la base des équations de taux :

[dN‘3H4

— 2 _ 2.,2
at = KETUN,3p4x = KgryN N3p, x

]ETU,x

Le point important qu'il faut noter est que Kzrydépend aussi du dopage (Fig. 8)

Si nous supposons que les ions qui arrivent au niveau 3Hs contribuent a I'émission a
2,3 um avec la probabilité 7,,., la variation de puissance peut étre évaluée avec
I'équation suivante :

APy 3um, ETU = Nopthv VKgryN? (n,23F4 c n.23F4 nc ) (2)
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Fig. 8 : Parameétre d'upconversion Kgry en fonction du niveau de dopage dans YLF. Triangles -
données de la littérature [Loiko 2019] [Guillemot 2021] [Perlin 2001] [Walsh 2004], carrés - valeurs
Kgry utilisées dans le présent travail.

Pour déterminer le volume actif (V) dans le cristal, nous considérons la volume du
faisceau de pompe ou l'intensité est suffisamment intense pour qu'il y ait inversion de
population. Arbitrairement, nous avons considéré que cela correspondait au minimum
entre la longueur du cristal et la longueur de Rayleigh. La divergence du faisceau de
pompe a également été pris en compte dans le calcul du volume.

Le parametre Kgzry est une valeur clé, car comme on I'a vu, il dépend fortement du
niveau de dopage. Comme il n'est pas facilement mesurable, il est souvent considéré
dans la littérature comme variant linéairement avec le dopage. Les parametres donnés
dans la littérature [19,25,26,27] pour des cristaux de Tm:LiYF4 sont présentés sur la
figure 8. Pour estimer Kgzry plus généralement, nous mettons aussi sur cette figure les
deux modeles d'ajustement utilisés dans notre modele : ajustement linéaire
« classique » et ajustement par interpolation, plus proche des quelques points
expérimentaux de la littérature.

Notons que la variation de puissance dans cette équation dépend intrinsequement de
I'architecture de la cavité notamment a travers les parametres 7. et n,,. dans les
équations (1) et (2) (la pente de la caractéristique en présence de cascade et le
I'efficacité d'extraction a 2,3 uym, ceux-ci sont définis dans le tableau). Ces paramétres
ne sont pas connus a priori et sont difficiles a estimer dans chaque cas. Pour limiter le
nombre de parametres libres dans le modeéle et ne pas avoir a utiliser des parametres
ncet nope hasardeux, nous nous intéressons a la variation de puissance normalisée. |l
s'agit de la variation de puissance divisée par la puissance de sortie en présence du
laser en cascade. Dans ce cas, les parametres n.et 1,,, disparaissent :

asum o aaem _ My Wy N2A(3, ) (3)

P23umec NcPpAc Ac PpAcn780nm
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Enfin, la variation de puissance a 2,3 um divisée par la puissance a 2,3 um sans laser en

A . A A
cascade peut étre obtenue par un changement de variable : 22z — _2f2sum/Pesume )

2.3 pm nc T 1-AP,; wm/P23 pmc
convient de noter que dans la mesure ou P, ;,,. peut tendre vers des valeurs nulles, la
valeur AP,5,m/Pasumc Peut donc tendre vers de grandes valeurs négatives sans étre
limitée. De ce fait, le choix de diviser par P,;,... Semble plus pertinent car
intrinsequement, AP, 5 ym/Pasumne @ Une borne inférieure limitée a -100%. C'est donc ce
dernier parametre que nous tracerons.

Le présent modele est ensuite comparé aux mesures expérimentales effectuées avec
les cristaux Tm:LiYF4 pour vérifier qu'il pourrait étre utile pour prédire les variations des
efficacités des lasers thulium en cascade basées sur des cristaux avec différents niveaux
de dopage.

Puisque le but de la présente étude est de fournir une estimation de la tendance dans
le but d'avoir un modele prédictif semi-empirique, nous tragons cette courbe en
utilisant un seul parametre variable, c'est-a-dire le dopage. Pour cette raison, nous
décidons de prendre les valeurs moyennes pour les autres parametres, en
reconnaissant que ceux-ci peuvent varier dans une mesure limitée, en particulier
n_23F4x. Les valeurs n%F4xsont estimées a l'aide des courbes d'absorption. Nous

utilisons donc ensuite le set de valeurs suivant : n_ng4 ne =83%, n_ng4 . =50% et =8 mm

Compte tenu de ces valeurs généralisées et des différentes hypothéses, le modele
donne de bonnes indications sur les cas ou I'émission laser en cascade est bénéfique.
Cependant il tend a sous-estimer les effets négatifs pour les niveaux de dopage élevés.
Quoi qu'il en soit, comme le montre la Fig. 9(a), le modéle permet d'obtenir une bonne
estimation, en particulier pour les points intéressants a de faibles niveaux de dopage
et une tendance physiquement cohérente pour un dopage plus élevé. En outre, a
travers nos nombreuses simulations (non présentées ici) nous avons observé que la
modification des parametres n%F4 et n%&C a une trés faible influence sur le

: - : ., AP
croisement de la variation de puissance normalisée —2™

23umc

avec |'axe des abscisses, qui

est le point de pivot pour savoir si un schéma de laser en cascade est bénéfique ou
non.

Doping (%)

Doping (%)

200— ‘ 200
— " Tm:YLF . Tm:YLF
32 Keproc N 52 2.5 % model
\g . ——  Kgpinterpolation \g -- 3% model
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Fig. 9 : Variation de puissance a 2,3 um normalisée par la puissance a 2,3 ym en absence de
cascade versus le dopage en ion thulium (a) avec des parametres standard moyens (b) lorsque les
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parametres propres a chaque cristal sont utilisés. Deux courbes sont présentées sur le graphe a,
pour deux cas : soit Kgry linéairement dépendant du dopage soit Kgry suivant un fit cubique
interpolant mieux les données de la littérature.

Malgré un modele simple basé sur plusieurs hypotheses décrites ci-dessus, nous avons
obtenu une équation semi-empirique reproduisant fidelement la tendance observée
expérimentalement. Pour répondre a la question de savoir si le modéle pourrait étre
plus précis en considérant les données mesurées pour chaque cristal en particulier et
non les valeurs moyennes, nous représentons sur la Fig. 9 (b) les résultats de la
simulation pour les cristaux de YLF dopés a 2,5 %, 3% et a 6 % en prenant en compte
les paramétres propres a chaque cristal que nous avons mesuré. Ceux-ci sont reposés
dans la Table 1. Comme prévu, I'accord devient alors plus précis. De plus, on peut
observer que la limite ou le laser en cascade est avantageux ne varie pas pour les
différentes courbes.

Pour pouvoir tester ce modele avec davantage de points expérimentaux, nous avons
également tracé pour les deux cristaux de YLF dopés a 2,5 % et a 3 %, la variation de
puissance normalisée pour différentes puissances de pompe, comme le montre la Fig.
10. Pour ces courbes, les variables n%F4 nc,n%&c et Ketu sont celles données dans la

Table 1 pour chaque cristal. Dans notre modele, ces parametres sont supposés comme
relativement constant en fonction de la puissance de pompe. Comme valeurs de Ketu
nous avons respectivement utilisé : 2,4 102° cm3s" et 6,6 102° cm3s™". Ces valeurs sont
ajoutées sous forme de carrés bleus a la Fig. 8.

On constate que pour le cristal dopé a 3 at.% Tm3*, la valeur AP, ; um/ P23 um ¢ atteint
19.5% alors que la différence d'absorption relative AA/A . approche 25%. Et, pour le
cristal dopé & 2,5 % de Tm**, la valeur mesurée de AP, 3 yn/Pa3 ym . atteint 49,2 % alors
que la variation relative d'absorption est de 53 %. Ces résultats correspondent bien a
ceux attendus par notre modele, puisque AP, 3 m/P3,.umc tend vers la différence
d'absorption relative lorsque la puissance de la pompe devient suffisamment élevée.
On peut aussi observer que, pour les puissances de pompe plus proches du seuil, le
modeéle devient moins précis. Cela peut s'expliquer par le fait que I'hypothese n.~n,.
n'est plus valide dans ce cas et par le fait que les mesures deviennent moins précises
aussi.

100
- Tm:YLF 2.5% 40t Tm:YLF 3 at. %
‘D\: =
: s 20t °
= 50 5 IR
= £ 0
B = 20
< 0 &
< N —-40
(a) s ()
0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 3.0
Puissance a 0,78 um (W) Puissance a 0,78 um (W)

Fig. 10 : Variation de puissance a 2,3 pm normalisée par la puissance a 2,3 ym en présence de
cascade par rapport a la puissance incidente (a) pour un Tm:YLF 2,5 % (b) pour un Tm:YLF 3% Les
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barres d'erreur tendent a étre plus importantes proche du seuil dans la mesure ou les puissances
mesurées s'approchent de l'incertitude du capteurs estimée a 1 mW.

3.1.6 Conclusion partielle : I'intérét de la cascade laser en fonction du dopage

En conclusion, nous avons étudié l'effet positif du laser en cascade impliquant les
transitions laser en cascade *Hs — 3Hs et 3F4 — 3Hg dans le Tm:YLF et répondu a la
question de savoir comment I'ajout d'une émission laser a 1,9 um peut améliorer ou
non la puissance de sortie a 2,3 um. Nous avons vu que cette amélioration dépend
fortement du dopage en thulium et peut étre expliquée principalement par une
augmentation significative de I'absorption de la pompe, contrebalancée par |'effet
négatif de l'upconversion. Un modeéle analytique permettant d'évaluer ce phénomene
a été deéveloppé. Corroboré par des études expérimentales sur trois cristaux de YLF
dopés a 2,5 at. %, 3 at. % et 6 at. %, ce modele montre que, dans certaines
configurations, I'ajout d'une cascade laser peut doubler la puissance de sortie a 2,3 pm.
La technique du laser en cascade s'avere donc étre un moyen alternatif de recyclage
de la pompe pour améliorer I'efficacité des lasers a 2,3 um a base de thulium. Elle
présente |'avantage de pouvoir étre mise en ceuvre simplement en s'assurant que les
miroirs utilisés présentent une réflectivité élevée a 2,3 um et a 1,9 um. Ces miroirs sont
souvent, en outre, plus faciles et moins contraignants a produire que les miroirs
dichroiques actuellement utilisés pour défavoriser le laser a 1,9 um. Le modele permet
d'estimer la gamme de dopage pour lesquels le laser en cascade est avantageux pour
augmenter ['efficacité du laser a 2,3 pm.

3.1.7 Discussion sur l'intérét de la cascade laser en pompage par diode

L'utilisation de diodes laser couplées a des fibres pour le pompage de cristaux dopés
au Tm3* au lieu de lasers Ti:Saphir permet de concevoir des systémes compacts et
de plus forte puissance. La principale différence réside dans la puissance disponible
et la qualité du faisceau (Intensité) de pompes. Par conséquent, il est intéressant
d'adapter notre modele et de retracer l'impact de ce changement qui affecte
principalement le terme lié a I'upconversion a travers la puissance de la pompe
disponible et le volume de la zone de gain tels que :

lApzs uml ” K _ i 4)
ETU

P2.3 umc Pp Ip

Avec [ la longueur du cristal et I, I'intensité de la pompe en W.m™2. Les diodes laser
commerciales couplées a une fibre offrent une puissance de sortie élevée au
détriment d'une qualité spatial de faisceau inférieure (intensité de pompe plus
faible). Par conséquent, le changement de la source de pompage pourrait affecter
I'effet du laser en cascade de facon négative en réduisant l'intensité de pompe et
en augmentant ainsi |'effet négatif du terme d'upconverson cf. (4).
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3.1.8 Etude expérimentale de la cascade en pompage diode

D’un point de vue expérimental, de tels lasers en cascade ont déja été démontrés dans
la littérature pour des lasers Tm:YLF pompés par diode et émettant a 2,3 um et 1,9 um
par [Huang 2019]. Dans ce travail, la puissance a 2,3 pm s'élevait a 650 mW (avec
émission laser en cascade) et a seulement 350 mW (sans laser en cascade). La diode
émettait jusqu’a 25 W de puissance de sortie focalisée dans un spot de 200 pm.

Afin d'étudier l'intérét de la cascade en pompage diode par nous-méme, une cavité en
Z pompée par une diode de puissance fibrée émettant jusqu'a 90 W a 790nm a
également été construite. Elle émet a 2,3 um. Le diametre de la fibre est de 106 um et
I'ouverture numeérique de 0,22. La pompe est focalisée dans le cristal de Tm:YLF via un
montage 2f-2f constitué de deux lentilles triplet de focale 72mm chacune. Les deux
cavités imbriquées émettant a 2,3 um et a 1,9 um possedent en commun le miroir de
pompe, un Tm:YLF 2,5 % de 8 mm ainsi qu'un miroir plan-concave de rayon de
courbure R = 200 mm. Les deux cavités se séparent sur un miroir dichroique HR
(R>99.95 pour 2,15 -2,4 ym) and AR (T>99.5 pour 1,7-2,1 ym). Les deux cavités sont
fermées par deux coupleurs de sortie indépendants. Le miroir de pompe est traité HR
for 1,8-2,4 um. La longueur entre le miroir de pompe et le miroir plan concave est de
120 mm. Elle est ajustée en fonction de la lentille thermique induite par le cristal. La
longueur entre le coupleur a 2,3 um et le miroir plan-concave est 105 mm. De méme,
la longueur entre les deux miroirs plan concave est 360 mm. Nous avons la possibilité
d'utiliser un coupleur a 2,5% sur la plage 2,1 -2,4 ym.

|l- -
||ll

%¥,9 um Coupleur de sortie

~/ R =200 mm

Coupleur de sortie U‘

@ 0.79 pm

Laser diode @

.

. Afocal de couplage Tm:YLF
A ' R = 200 mm

Fig. 11 : Schéma expérimental du pompage diode avec la possibilité d'avoir un laser en cascade
a19um.
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Fig. 12 : (a) Puissance a 2,3 pm en fonction de la puissance de pompe avec ou sans laser en
cascade. (b) Absorption de la pompe en fonction de la puissance incidente dans différentes
configurations laser. Les points rouges et noirs sont totalement superposés.

Pour une puissance de pompe de 15 W, la puissance laser a 2,3 um est de 362 mW en
absence de cascade laser a 1,9 um et de 408 mW en présence d'une cascade laser.
Dans le méme temps, I'absorption de la pompe passe de 26 % a 48 %. Ainsi, quand
bien méme le gain en termes d'absorption reste intéressant en pompage diode, le gain
en termes de puissance a 2,3 um est plus faible que celui que nous avions obtenu avec
le pompage Ti:Saphir avec le méme cristal. Le gain de puissance a 2,3 um passe en effet
de +100% en pompage Ti:Saphir a +13% en pompage par diode. Cela peut s'expliquer
dans le cadre de notre modele par une augmentation du flux d'upconversion due a
une augmentation du volume de la zone de gain. L'intensité de pompe relativement
faible des diodes laser est un inconvénient pour la cascade laser et il est donc
nécessaire d'utiliser des cristaux moins dopés en thulium pour retrouver I'effet
bénéfique de la cascade en pompage diode. Les courbes de notre modeéle ont été
tracées et comparée au point expérimental réalisé et a celui de la littérature. L'effet
bénéfique de la cascade laser pour un cristal dopé a 1,5 % est particulierement visible
[Huang 2019] (Fig. 13).
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Fig. 13 : Variation de puissance a 2,3 pm normalisée par la puissance a 2,3 um en absence de
cascade par rapport au dopage en ion thulium lorsque les paramétres propres a chaque cristal
sont utilisés.

Néanmoins, la nécessité d'utiliser de dopage inférieur a 2-3% pour que la cascade laser
reste bénéfique n’'est pas vraiment un probléeme en pompage diode. En effet, le
comportement thermique des cristaux massifs fortement dopés est assez mauvais pour
de fortes puissances de pompe et ces cristaux fortement dopés n'étaient déja pas
vraiment utilisables en pratique.

Nota Bene : Une étude plus détaillée sur la thermique sera réalisée au chapitre 5.

Pour conclure, I'effet bénéfique de la cascade laser est similaire en pompage haute
brillance avec un Ti:Saphir et en pompage diode. Nous avons vu avec notre modele qui
colle bien au résultat de la littérature- qu’en raison d'une augmentation du volume de
gain en pompage diode, il est nécessaire d'utiliser des cristaux au dopage inférieur a
2-3% pour que la cascade reste bénéfique pour I'émission laser a 2,3 pm.

3.1.9 Performance optimale a 2,3 ym en pompage diode

Le précédent banc expérimental avait été réalisé comme expérience préliminaire pour
le développement d'un laser en regime déclenché d'ou I'existence d'un second waist
dans la cavité en Z pour placer un absorbant saturable. Ce laser sera étudié dans le
dernier chapitre de cette these.

Or, cette cavité en Z n'est pas idéale pour un recouvrement optimal des modes de
pompe et lasers. Mais elle a permis de montrer le réle bénéfique de la cascade en
pompage par diode. Une seconde cavité en V a donc été réalisée pour obtenir de plus
forte puissance de sortie. Le montage est globalement identique au précédent a la
différence notable que tous les miroirs situés apres le miroir plan-concave sont
remplacés par un unique miroir plan de transmission 7 % a 1,9 ym et de 3% a 2,3 pym.
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De méme, la puissance de pompe non absorbée a été recyclée a I'aide d'un miroir plan
et d'une lentille de T00mm. Une puissance de 2,4 W a été obtenue a 1,9 um avec une
pente de 16% et une puissance de 857 mW a été obtenu a 2,3 ym avec une pente de
8%. Ce type de systeme laser représente une cavité optimisée a 2,3 um utilisant le laser
en cascade sans complexification de la cavité laser avec une séparation des deux lasers.
On montre ici qu'un laser dont la cascade aurait été démontrée comme bénéfique (par
exemple en utilisant notre modele simplifié) ne nécessite pas un surplus de complexité
pour la cavité laser.

3.0 - .

(a) Coupleur de sortie g 2.5 — %:g ﬁm (b)
: S 20
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e 10)] HD J OH 10

Afocal de couplage Tm:YLF ; 0 5

nc

R =200 mm

\

0.0
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Pompe 0.79 um(W)

Fig. 14 : (a) Montage expérimental pour un laser en cascade compacte. Le miroir et la lentille de
100 mm servent a recycler la pompe non absorbée avec le Tm:YLF. (b) Puissance de sortie a 2,3
pmeta 1,9 pym.

3.1.10 Conclusion sur I'optimisation de I'émission a 2,3 ym dans le Tm:YLF

Une série d'expériences a été réalisée en utilisant des cristaux de YLF dopés au thulium.
L'intérét de cette matrice ayant déja été démontré, nous nous sommes concentrés sur
I'intérét de rajouter un laser en cascade a 1,9 um pour augmenter |'efficacité du laser a
2,3 um. Une étude en fonction du dopage en thulium a été effectuée. Il a pu étre
observé que les cristaux de dopage inférieur a 3 % sont intéressants pour un schéma
de pompage en cascade lorsqu’un Ti:Saphir est utilisé comme source de pompe. Dans
le cas d'un pompage diode, 'augmentation de la taille du waist de pompe nécessitent
d'utiliser des cristaux légerement moins dopés pour préserver l'intérét de la cascade.
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3.2 LES PROBLEMATIQUES DU TM:YAG

Les cristaux YAG utilisés comme matrices hotes pour les ions thulium ont été utilisés
de facon plus marginale que le YLF [Caird 1975] [Guillemot 2020]. La maturité
technologique de cette matrice largement utilisée pour les lasers a base de néodyme
a 1 ym mais également pour I'ytterbium, I'holmium et I'erbium a 1 ym, 2,1 pm et 2,9
um respectivement, en font un cristal prometteur pour I'émission a 2,3 um du thulium.
Sa conductivité thermique et sa dureté sont meilleures que celles du YLF, ce qui en fait
un cristal prometteur pour la montée en puissance. Néanmoins, dans la mesure ou il
s'agit d'un oxyde, les temps de vie sont notablement plus faibles que dans le YLF alors
que les sections efficaces entre les deux cristaux sont comparables. Il est donc probable
que les gains soient plus faibles que dans le YLF comme expliqué au Chap. 1. Les
sections efficaces d'émission et d'absorption du Tm:YAG ont été mesurée au CIMAP.
Comme pour le YAG, deux pics d'absorption sont disponibles a 781 nm pour une
section efficace de 0,61.1072%¢cm™2 et a 786 nm pour une section efficace de
0,66.1072%m™2. Pour I'émission, le pic se situe a 2324 nm avec une section efficace de
0,35.1072%cm™2. Le temps de vie du niveau métastable 3F4 est de 12 ms et de 1,45 ms
pour le niveau *Ha. Davantage de données sont disponibles en annexe.

Dans cette partie, un pompage a 0,8 um utilisant une diode de puissance a été réaliseé.
Le Tm:YAG est un exemple typique de ce qu’on appelle un laser « vibronique » ou les
transitions laser 3Hs — 3Hs et 3F4 — 3He peuvent se chevaucher dans la région des 2.1
um aidé par une transition vibronique. La problématique des lasers vibroniques sera
détaillée dans la suite ainsi que la stabilité en régime continu.

3.2.1 Problématique de I'émission laser en cascade vibronique

[
/
/

l.___\_--\--- 'l :,‘
7 H m AR 1.9 um
~/ i HR 2.5-2.15 um Coupleur de sortie
Coupleur de sortie U‘ H
Laser diode @ ‘
@ 0.79 um :
Afocal de couplage Tm:YAG

| S | R =200 mm

Fig. 15 : Montage expérimentale pour un laser en cascade compacte.

L'étude du Tm:YAG en pompage Ti:Saphir ayant déja été réalisée [Guillemot 2020],
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cette partie abordera l'intérét d'utiliser ces cristaux pour la réalisation de laser de
puissance au-dela de 2 uym. Le schéma de pompage reste inchangé par rapport a la
précédente partie. Une voie permet I'émission laser a 1,9 uym et se termine par un
coupleur de 7%. Une autre voie permet I'émission laser au-dela de 2,15 ym et se
termine par un coupleur de 3 % de 2,1 um a 2,4 um. Le cristal utilisé est un Tm:YAG 3.2
at.% de 10 mm de long. Ses faces sont traitées anti-reflet pour la pompe et le laser.
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Fig. 16 : (a) Puissance a 2,1 pym en fonction de la puissance de diode. (b) Spectre du laser réalisé
avec un spectrometre a transformé de Fourrier.

Comme ce qui avait été observé par [Guillemot 2020], I'émission laser est fortement
décalée vers 2,15 um. Cette émission peut étre expliquée par la présence d'une
transition vibronique comme expliqué au chapitre 2. Dans ce cas de figure, le gain a
2,1 um sur la transition 3F4 vers *Heg n'est pas nul en raison d'une forte population du
niveau 3F4. De méme, le gain sur la transition 3Hs vers 3Hs reste important. Finalement,
les deux transitions participent en méme temps a I'émission laser. Une puissance de
608 mW a ainsi pu étre obtenue pour une puissance de pompe de 15 W a 785 nm avec
une pente de 4%. Et ,en présence de laser a 1,9 um, aucun laser au-dela de 2,15 ym n'a
été obtenu.

3.2.2 Les instabilités temporelles

L'étude expérimentale du Tm:YAG s'est heurté a la présence de fortes instabilités
temporelles. Bien que la plupart du temps, le laser au-dela de 2,15 pm soit tres stable
(instabilité non détectable avec notre détecteur), des impulsions géantes sporadiques
ont été observées. Pour les détecter, le trigger de l'oscilloscope a été placé bien au-
dessus de la puissance moyenne de sortie jusqu’a ce qu'un pulse géant soit détecté.
Ce type d'évenement arrivait en général au bout de quelques minutes en régime
continu. Quelques exemples sont reportés a la Fig. 17.
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Fig. 17 : Instabilités temporelle de la puissance a 2,3 ym.

Diverses hypothéeses peuvent expliquer ces instabilités. Elles peuvent étre thermiques.
Elles peuvent étre dues a de la compétition de modes. Elles peuvent également étre
dues a une compétition entre les deux transitions qui participent a I'émission laser. Si
une perturbation extérieure quelconque vient légerement changer les pertes du laser,
un régime transitoire (ou la compétition entre les transitions est importante) risque de
se mettre en place. L'effet de la cascade laser que nous avons vu précédemment tend
a amplifier ce phénomene. La présence de puissance résiduelle a 2,3 um dans le spectre
laisse aussi penser a une instabilité spectrale. Il serait, pour valider ou invalider ceci,
nécessaire de réaliser davantage de mesures. Malheureusement, ces pulses géants sont
destructifs et abiment les surfaces du cristal (principalement le traitement antireflet).
Peu d'études ont donc pu étre réalisées a leur sujet. L'effet de ces impulsions géantes
sur le cristal est montré a la figure 18. Le plus grand impact est di a une poussiere qui
a brulé au niveau du waist de la diode de pompe. Les dégats dus aux instabilités sont
plus petits et mesurent en moyenne 30 pm. lls sont présents un peu partout sur le
cristal dans la mesure ou plusieurs tests ont été réalisés en déplacant le cristal
latéralement avant de se rendre compte de I'existante de ces impulsions géantes.
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Fig. 18 : Impacts au niveau du traitement de surface du Tm:YAG.

3.2.3 Conclusion sur le Tm:YAG

En somme, le Tm:YAG n’a pas vraiment fait preuve de caractéristiques intéressantes
pour I'émission & 2,3 um. L'interaction avec la transition 3F4 vers 3He décale I'émission
laser vers 2,1 um. De plus, de fortes instabilités temporelles ont été observées. Celles-
ci étant destructive dans notre cas, nous n'avons pu en trouver l'origine a l'aide
d'expériences ad hoc. Cependant, le cristal de Tm:YAG pourrait étre intéressant pour
I'émission directe a 2,1 um en pompage diode direct en concurrence avec, par
exemple, avec I'Ho:YAG dont le pompage diode direct est plus difficile. Les probléemes
de stabilités devront néanmoins étre résolus.
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3.3 NOUVEAUX MATERIAUX A LARGE SPECTRE D'EMISSION

3.3.1 Tm: CALGO

3.3.1.1 Présentation du CALGO

L'une des principales limitations au développement de lasers thulium a large
accordabilité ou femtoseconde fonctionnant sur la transition 3Hs — 3Hs est la nécessité
de disposer d'un milieu de gain présentant des propriétés d'émission a large bande
spectrale. Une telle propriété peut étre obtenue avec un cristal structurellement
désordonné présentant un fort élargissement des bandes spectrales du Tm3*.
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Fig. 19 : Section efficace (a) d'absorption et (b) d'émission du Tm:CALGO [Dupont 2023]. (c)
Mailles cristalline de CALGO [Guillemot 2021].

L'aluminate de calcium et de gadolinium CaGdAIO4 (en abrégé CALGO) est un cristal
hote de laser bien connu pour cela. Il cristallise dans la classe tétragonale (constantes
de réseau : a = 3.66052(9) A, c = 11.986(5) A) et présente un désordre structurel dd a
une distribution aléatoire des cations Ca®* et Gd>* sur les mémes sites du réseau Fig.
19(c). Les ions dopants Tm3* remplacent les ions Gd**. De plus, en tant que matrice
hote, CaGdAIOs présente de bonnes propriétés thermiques, c'est-a-dire une
conductivité thermique élevée malgré sa nature désordonnée, des coefficients dn/dT
négatifs conduisant a un comportement athermique (la lentille dues a variation d'indice
est en partie compensée par le bombage des faces dues a la dilatation cf. Chapitre 5),
et une faible anisotropie de la dilatation thermique [Druon 2013] [Loiko 2014]. Ces
propriétés favorisent le fonctionnement des lasers a haute puissance [Druon 2013].
L'énergie de phonon relativement faible du CALGO (parmi les cristaux d'oxyde) conduit
a des temps de vie élevés. Un résumé des propriétés physiques du cristal hote CALGO
est donné dans le tableau en annexe. Les ions thulium dans le CALGO présentent des
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spectres d'émission extrémement larges et lisses fortement polarisée, ce qui est
intéressant pour le développement de lasers a verrouilage de modes ou largement
accordables [Zaouter 2006] [Sévillano 2014] [Wang 2021].

Les propriétés spectroscopiques du thulium dans le CALGO ont été mesurées au CIMAP
par Lauren Guillemot Fig. 19. Les sections efficaces sont résumées dans la Fig. 19. La
durée de vie intrinséque du niveau 3F4 est de 3,08 ms. Le temps de vie intrinséque du
niveau 3Hs est de 4205 ps.

3.3.1.2 Pompage direct

Un cristal de Tm:CALGO de 3,5 at.% est utilisé pour la premiere fois comme milieu de
gain a 2,3 um. La densité d'ions thulium est de 4,31.10%°cm™3. Un échantillon
rectangulaire est découpé dans le cristal recuit. Le cristal est orienté pour la
propagation de la lumiére le long de I'axe a. Il a une ouverture de 3,0x3,0 mm? pour
une épaisseur de 6,0 mm. Ses deux faces sont polies et ne sont pas traitées avec de
I'antireflet. Le cristal est monté dans une monture en cuivre refroidie passivement et le
contact thermique avec le cristal est réalisé a I'aide d'une feuille d'indium.

Le schéma expérimental est présenté Fig. 20. Une cavité laser hémisphérique a été
utilisée. Elle comporte un miroir de pompe dichroique plan transmettant le
rayonnement de la pompe (HT, T > 95 % a 0,77-0,81 um et 1,03-1,06 um) et
réfléchissant I'émission laser (HR, R > 99,9 % a 2,15-2,55 pm). Le second miroir est le
coupleur de sortie plan-concave avec un rayon de courbure 100 mm. Diverses
transmissions sont disponibles. Le cristal est placé pres du miroir de pompe, a incidence
normale et a une distance d’environ 1 mm). La longueur géométrique de la cavité est
de ~99 mm.
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—
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Fig. 20 : Schéma d'un laser Tm:CALGO

Afin d'avoir une émission laser, a loisir, uniquement sur la transition *Hg — 3Hs ou en
cascade sur la transition 3He — 3Ha et sur la transition 3F4 — 3He, deux sets de miroirs
peuvent étre utilisés. Premierement, pour une émission laser uniquement sur la
transition *He — 3Ha, le miroir de pompe et les coupleurs de sortie sont traitées HT (T >
70 %) a 1,9 um. Deuxiemement, pour étudier spécifiquement le fonctionnement des
lasers en cascade, des miroirs de cavité permettant un fonctionnement a deux bandes
sont employés, comprenant un miroir de pompe dichroique plan traité pour haute-
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réflexion HR a 2,1-2,5 um et 1,76-1,88 ym et un coupleur de sortie avec pour
transmissions 2,5% a 2,32 um et 10% a 1,77 um respectivement.

Pour le pompage direct, nous utilisons comme source de pompe un laser Ti:Saphir
continu (3900S, Spectra Physics) délivrant 3,9 W a 792,2 nm (avec une largeur de raie
FWHM de 0,1 nm) ainsi calé sur la transition 3Hs — 3Ha4, avec une polarisation linéaire
et un faisceau limité par la diffraction (M? ~ 1). Sa sortie est focalisée dans le cristal a
travers le miroir de pompe a l'aide d'une lentille a revétement antireflet (AR) (longueur
focale : f = 75 mm), ce qui donne une tache focale de 31+5 pum. La polarisation de la
pompe est alignée selon I'axe w du cristal.
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Fig. 21 : Puissance de sortie a 2,3 uym en fonction de la puissance de pompe pour le Tm:CALGO

Tout d'abord, le fonctionnement du laser a été étudié lorsqu’il fonctionne sur la
transition 3He — 3Ha uniquement. Les coupleurs de sortie ayant une transmission élevée
autour de 1,9 um sont utilisés et aucune émission laser sur la transition 3F4 — 3Hg n'est
observée.

Le laser Tm:CALGO génere alors jusqu'a 264 mW de puissance de sortie a 2301-2325
nm pour le coupleur de sortie avec une transmission de 2,5%. La pente correspondante
est de 16,2 % par rapport a la puissance de pompe incidente sur le cristal et le seuil du
laser est de 1,77 W, Fig. 21. Cela correspond a une puissance de pompe incidente
maximale de 3,60 W et a une efficacité optique de 7,3 %. L'augmentation de la
puissance semble étre limitée par la puissance de pompe disponible. Aucun signe
d'effets thermiques n'est observé dans la gamme de puissances de pompe étudiée.

3.3.1.3 Problématique de la cascade dans le Tm:CALGO

Comme nous avons pu le voir dans le Tm:YLF, le fonctionnement des lasers en cascade
sur les transitions 3Hs — 3Hs et 3F4 — 3Hg peut étre intéressant pour I'augmentation de
la puissance des lasers de 2,3 um. Pour démontrer le fonctionnement du laser en
cascade, des miroirs permettant un fonctionnement aux deux longueurs d'onde sont
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utilisés. Nous utilisons un miroir de pompe plan traité HT a 0,79 um et HR autour de
1,8 pm et 2,1-2,5 pm et un coupleur de sortie plan-concave (R = 100 mm) avec un
coupleur de sortie de transmission de 2,5 % a 2,32 um et 10 % a 1,77 pum. Pour mesurer
la puissance de sortie totale apres le coupleur, un filtre passe haut (LP1400, Thorlabs)
est utilisé, et pour séparer I'émission laser a 2,3 pym, nous employons un filtre passe-
bande (FB2250-500, Thorlabs).

Le laser Tm:CALGO en cascade géneére une puissance de sortie maximale de 585 mW a
1760-1772 nm (3F4 — 3He) et 2297-2335 nm (*Hs — 3Hs) avec une pente de 28,3 % et
un seuil laser de 1,43 W, Fig 22 (a). Pour la transition 3F4 — 3Hs a 1,77 um, la puissance
de sortie maximale atteint est de 181 mW pour une pente de 7,7 %. L'émission sur la
transition 3Hs — 3Hs a 2,32 ym correspond a 332 mW et avec une pente de 16,3 %. Par
rapport au fonctionnement du laser uniquement sur la transition 3Hs — 3Hs, cf. Fig. 21,
le seuil du laser diminue sensiblement de 2W a 1,5W, ce qui conduit a une puissance
de sortie plus élevée.

Les spectres typiques d'émission du laser en cascade sont présentés dans la Fig. 22(c).
lls dépendent faiblement de la puissance de la pompe incidente. L'émission
correspondant aux transitions 3F4 — 3Hg et 3Hs — 3Hs est émise a des polarisations laser
orthogonales, respectivement selon 1t et g, en accord avec l'anisotropie des sections
efficaces, Fig. 19.
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< 300F 2,3 um seul : . ( )
% == 2,3um —~ 9022 b ~ 2.0
pu Cascade laser : § E:i’o °
Y 200{ s 2,3um S 80 * 215
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(1)) a Q. * w
E B 70 %Qéc S 1.0
© 100{ 8  laser: Mg, | £
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3 (a) e—o 2,3 Hm (C)
o 0 50 e—e 2,3pum + 1,8 ym
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Puissance a 0,8 pm (W) Puissance a 792 nm (W) Longueur d'onde (pm)

Fig. 22 : (a) Puissance de sortie a 2,3 pm en fonction de la puissance de pompe pour le Tm:CALGO
(b) Absorption du Tm:CALGO (c) Spectres d'émission laser en cascade ou simple.

L'absorption de la pompe en fonction de la puissance de la pompe incidente est
étudiée en conditions laser et non laser (Fig. 22(b)). Dans ce dernier cas, I'absorption
diminue progressivement lorsque I'on augmente la puissance de la pompe, ce qui
correspond a une saturation due au blanchiment de I'état fondamental (3He). Une
tendance similaire est observee pour le laser fonctionnant uniquement sur la transition
3H4 — 3Hs. Pour le laser en cascade, I'absorption de la pompe est bien plus importante
en raison de l'effet positif de I'action du laser qui vide le niveau métastable 3F4 et
contrecarre la saturation.

3.3.1.4 Conclusion surle Tm:CALGO

Une émission laser a 2,3 um a, pour le premiere fois, été réalisée en utilisant du
Tm:CALGO. L'intérét d'ajouter un laser en cascade a de nouveau été testé et des
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résultats positifs analogues a ce qui a été observé dans le Tm:YLF ont été obtenus. Les
seuils des lasers obtenus sont néanmoins assez hauts et les puissances laser
notablement plus faibles que dans le Tm:YLF. Le large spectre du Tm:CALGO en fait un
matériau prometteur pour I'émission a verrouillage de modes et I'accordabilité mais le
gain faible du thulium dans cette matrice risque néanmoins de compliquer I'alignement
des cavités plus complexes telles celles adaptées au verrouillage de modes.

3.3.2 Tm:TANGSTATE

3.3.2.1 Présentation des Tangstates

Outre leur large spectre d'émission dont la section efficace est supérieure a
0,2.1072% cm™2 sur toute la gamme allant de 2,2 ym a 2,5 um [Guillemot 2023] (axes
Nm et Np), les tungstates dopés au thulium ont également I'avantage d'avoir de forts
gains a 2,3 pym. Sur la polarisation Nm, le tungstate de potassium et de lutécium
Tm:KLu(WOa4)2 (ou Tm:KLUW) a ainsi une section efficace de 1,78.1072° cm™2 plus de
trois fois supérieure a celle du Tm:YLF notamment. Son émission est fortement
polarisée sur cet axe. Son large spectre tout autant que son fort gain en fait un candidat
idéal pour la génération d'impulsions de quelques centaines de femtosecondes a 2,3
um. Les mauvaises propriétés thermiques avec une conductivité faible de
38W.m 1K1 et de forts coefficients de dilatation autour 16.107°K~! limite
néanmoins les applications pour les fortes puissances moyennes. Le développement
des tunstates dopés au thullium pour I'émission laser a 2,3 ym permettrait d'avoir des
lasers femtoseconde efficaces pour des applications ne nécessitant pas de fortes
puissances moyennes.

3.3.2.2 Un laser en cascade pour supprimer le laser vibronique

Pour étudier I'intérét des lasers thulium dans le tungstate de potassium et de lutécium,
le schéma expérimental développé a la page 71 a été utilisé.

Une cavité laser double permettant un fonctionnement simultané du laser a 1,9 um et
2,3 um a été réalisée. Un cristal de Tm:KLuW 3% de longueur 5 mm est pompé par un
laser Ti:Saphir émettant jusqu'a 3 W autour de 792 nm. Une lentille de focalisation
d'une longueur focale optimisée a 100 mm est utilisée pour focaliser la pompe dans le
cristal. Le diamétre de la tache focale de la pompe est de 43 um dans le cristal. Pour
séparer I'émission sur la transition 3Hs — 3Hs & 2,3 um de celle sur la transition 3F4—
3He a 1,9 um, une double cavité en V imbriquée et de taille identique a été construite.
Les deux cavités sont séparées a I'aide d'un miroir dichroique revétu pour une réflexion
élevée (HR, R > 99,95 % a 2,15 -2,4 um) et une transmission élevée (HT, T > 99,5 % a
1,7-2,1 um). Les deux cavités sont fermées par deux coupleurs de sortie indépendants.
Le coupleur de sortiea 1,9 um est de 2 % a 1,70 — 1,95 um, et le coupleur a 2,3 pm est
de 3 % sur la gamme 2,1 - 2,4 um.
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Fig. 23 : (a) Schéma expérimentale d'un laser Tm:KLuW fonctionnant en cascade

= 300 : : ; . 2.5 : ‘
£ 550 Tm:KLUW 3 at. % Tm:KLUW 3 at. %
— r I + + Sans 1,9 um 1
g — 2,1-2,3umsans - 2.0 Avec 1,9 ﬁm
3 200t cascade T
o 2,3 um cascade > 1.5} |
g 150 — Lomm o,
: 2
o 100} ¢ 1.0} /\-\
T}
- £
;@ | ")
("] o
'S 8 . G| . :
a .0 05 1.0 1.5 2.0 25 0'9 , J
Puissance a 0,78 pum (W) 1 2.2 2.3 2.4

Longueur d'onde (um)

Fig. 24 : (a) Puissance des lasers en fonction de la puissance de pompe (b) Spectres d'émission
du bras laser au-dessus de 2,1 ym réalisé au monochromateur.

Comme avec le Tm:YAG, une transition vibronique est également observée autour de
2,15 ym. En absence de laser en cascade a 1,9 um, le spectre se partage alors entre la
raie principale a 2,3 um et la transition vibronique a 2,15 uym Fig. 24(b). Rajouter un
laser a 1,9 uym, permet dans notre cas de supprimer la transition non souhaitée a 2,15
pum. Une autre utilité des lasers en cascade est ainsi de pouvoir remplacer |'émission
vibronique non voulue a 2,15 pm par une émission a 1,9 um qui est notablement plus
facile a filtrer si on ne souhaite garder que I'émission a 2,3 ym.
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Fig. 25 : Schéma expérimentale d'un laser Tm:KLuW avec un prisme

Un prisme a été rajouté pour n'avoir un laser qua 2,3 ym ou qu'a 2,15 ym sur la
seconde voie. Lorsque la cavité laser bleue pm est alignée pour laser uniquement a
2,15 um, rajouter un laser a 1,9 um supprime totalement la transition vibronique a 2,15
pum. Lorsque la cavité est alignée pour obtenir un effet laser a 2,3 um, rajouter un laser
a 1,9 ym diminue légerement I'efficacité du laser a 2,3 ym dans une proportion qui
était prévisible compte tenu du fort dopage du cristal considéré.
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Fig. 25 : (a) Puissance des lasers a 2,3 um en fonction de la puissance de pompe avec et sans
cascade laser a 1,9 ym (b) Puissance des lasers a 2,15 pm en fonction de la puissance de pompe
avec et sans cascade laser a 1,9 uym

En conclusion, le tungstate est un candidat potentiellement intéressant pour I'émission
a 2,3 um mais la présence d'une transition vibronique parasite a 2,15 um tend a rendre
ce cristal plus compliqué a utiliser que le Tm:CALGO ou le Tm:YLF. Cette transition peut
néanmoins étre supprimée a l'aide d'une cascade laser a 1,9 um.
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3.4 CONCLUSION

L'émission laser a 2,3 um a été testée pour le Tm:YLF, le Tm:YAG, le Tm:CALGO et le
Tm:KLUW en pompage direct autour de 0,8 um. L'efficacité du Tm:YLF est nettement
supérieure a celle des autres cristaux. Il s'agit a ce jour du cristal le plus prometteur en
termes d'efficacité. Afin d'améliorer encore I'efficacité de ce cristal, I'intérét d'ajouter
un laser en cascade a 1,9 um a été testé. Pour les faibles dopages, la présence d'une
cascade permet d'augmenter I'efficacité pour le laser a 2,3 um que ce soit en pompage
Ti:Saphir ou en pompage diode. Un gain en puissance de sortie de 100% a ainsi été
obtenu pour un cristal de Tm:YLF 2,5% en pompage Ti:Saphir. Un modele semi-
empirique permettant de quantifier I'intérét de la cascade a également été développé.
Ce modele simple permet d'expliquer le role positif ou négatif de la cascade laser et
surtout permet de prédire pour un cristal avec un dopage donné ce qu'il va se passer.
Pour les oxydes, les matrices a forte énergie de phonon comme le Tm:YAG ou le Tm
KLuW ont des transitions vibroniques autour de 2,1-2.25 pm qui viennent s'ajouter et
perturber I'émission laser a 2,3 um. Il a été montré que cette transition non souhaitée
peut étre supprimée en rajoutant un laser en cascade a 1,9 um donnant ainsi un autre
rOle a la cascade laser.
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4 POMPAGE A AVALANCHE DE CRISTAUX DOPEES THULIUM : VERS
DES LASERS DE HAUTES PUISSANCES

Le pompage a avalanche en général repose sur une absorption de deux photons de
pompe pour émettre un photon laser. Des échanges d'énergie entre ions peuvent
améliorer l'efficacité de ce pompage via un processus dit d'avalanche de photons
[Joubert 1993]. Cette technique fut en premier lieu développée dans le thulium pour
une émission dans le bleu [Nguyen 1990] [Paschotta 1997] via un pompage a 0,8 um
mais fut néanmoins abandonnée face a l'arrivée des diodes lasers bleues. Elle fut
également utilisée pour avoir une émission laser a 1,47 um sur la transition 3Ha vers 3F4
du thulium via un pompage a 1 um [Komukai 1995]. Dans le méme esprit I'intérét du
pompage a 1 ym a récemment été démontré pour I'émission laser a 2,3 um sur la
transition *Ha vers *Hs [Guillemot 2019] [Morova 2020]. Cette partie traitera de I'intérét
du pompage a avalanche a 1 um pour I'émission laser a 2,3 uym dans les cristaux dopés
thulium. Nous verrons que ce type de pompage a premiere vue peu efficace peut
néanmoins s'avérer utile et compétitif pour la réalisation de lasers de fortes puissances
az23um.

Comme vu au Chapitre 2, les fluorures ont des gains plus importants en pompage a
avalanche par rapport aux oxydes. Pour cette raison, nous nous sommes
principalement intéressés a ces cristaux dans ce chapitre et plus particulierement au
Tm:YLF dont les performances sont remarquables a cette longueur d'onde. La section
efficace d'absorption par I'état fondamental y est faible, de l'ordre de a4 =
0,001 X 1072* m~2 car la transition ne se fait pas au maximum des raies mais sur les
queues d'absorption. Concernant I'absorption par |'état excité (ESA), cette seconde
absorption comporte des raies assez fines Fig. 4(b) et dépend grandement du pic qu‘on
est en mesure d'adresser avec la pompe qu’on utilise. La valeur de la section efficaces
de ces pics est comprise entre 0,6 X 1072* m~2 et 0,2 X 1072* m~2 pour le Tm:YLF par
exemple. Pour cette raison et dans I'ensemble du chapitre, le spectre d'émission de la
pompe sera mis en parallele avec la section efficace de I'ESA.
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Fig. 1 : Niveaux d'énergie du thulium. ESA : absorption par I'état excité, GSA : absorption par |'état
fondamental, ETU : upconversion, CR : relaxation croisée.
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4.1 POMPAGE A AVALANCHE A L'AIDE D'UNE SOURCE LASER ACCORDABLE A BASE
D'YTTERBIUM

Un certain nombre de sources de pompe existe a 1 um basées sur les technologies
néodyme ou ytterbium. Les sources ytterbium ont néanmoins I'avantage de pouvoir
atteindre de fortes puissances moyennes lorsque des fibres sont utilisées [Nilsson
2003]. Par rapport au néodyme, ces sources sont largement accordables sur la plage
1030 nm-1080 nm et permettent ainsi d'atteindre précisément un des pics d'absorption
du thuliuma 1 pm.

Dans notre cas d'étude, nous avons opté pour un laser solide a base d'Yb:CaF, dont les
propriétés d'accordabilité sont similaires a celles des fibres, malgré une plus faible
puissance moyenne. Une source maison pouvait en effet étre réalisée rapidement et
est présentée en Fig. 2.

Yb.’CO‘F2 D . ' @ Laser diode

@ 979 nm

Fig. 2 : Schéma du laser a Yb:CaF; accordable pour le pompage a avalanche.

Ce laser est basé sur un cristal d'Yb:CaF2> 2 % pompé par une diode laser InGaAs couplée
a une fibre a 979 nm. Une cavité laser en forme de V est composée d'un miroir de
pompe plan, d'un miroir concave haute réflexiona 1 um (R = 200 mm) et d'un coupleur
de sortie de 3%. L'accordabilité en longueur d’onde est réalisée en insérant un prisme
en verre SF10 prés du coupleur de sortie. Le maximum de la puissance de sortie du
laser Yb:CaF, accordable est observée a ~1,05 um. Le laser Yb accordable délivre
jusqu'a T W a Apuc = 1050 nm avec une largeur de raie : ~3 nm et une polarisation
linéaire. Sans prisme, en régime libre, le laser Yb peut étre émettre 3 W a une longueur
d'onde centrale de 1050 nm. La taille du faisceau de pompe du laser Yb est ajustée a
l'aide d'un systeme de télescope afocal composé de deux lentilles (L2 : f = 75 mm, L3 :
f =100 mm).

4.1.1 Schéma expérimental

La source précédente a été utilisée pour pomper un cristal de Tm:YLF 3,5% de longueur
8 mm. Le faisceau de pompe est focalisé avec une lentille de 50 mm sur un waist de
2w =30 + 5 um. Il est également possible d'utiliser une lentille de focalisation de 150
mm. Les faces du cristal sont polies avec un bon parallélisme et ne sont pas traitées. Le
cristal est contacté a un support en cuivre et il est refroidi passivement. Une cavité laser
hémisphérique est réalisée et composée d'un miroir de pompe plan avec une
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transmission élevée a 1 um (T = 95%) et une réflexion élevée (HR, R > 99,9%) a 2,3 um.
Le coupleur de sortie est plan-concave (R= 100 mm) avec une transmission de 2 % a
2,3 um. Pour éviter I'émission laser a 1,9 um, les transmissions des miroirs sont élevées
sur ces gammes de longueur d’'onde. La longueur géométrique de la cavité est de 99
mm.

Miroir Coupleur de

pompe sortie
Tm:YLF
Yb:CaF, m T 2.3 pm
@ 1050 nm
‘99 mm

Lentille

Fig. 3 : Schéma expérimental du pompage a avalanche pour une cavité hémisphérique.

4.1.2 Un modele simple pour une absorption limitée

La longueur d'onde de ce laser Yb:CaF: est accordable en continu de 1043 a 1054 nm.
Pour justifier le choix de la longueur d'onde de la pompe que nous utiliserons, nous
avons étudié l'absorption de la pompe en fonction de la longueur d'onde et de la
puissance de la pompe incidente. L'absorption de pompe la plus élevée est observée a
1050 nm Fig. 4(b), en accord avec les spectres ESA des ions Tm3* dans le YLF pour la
polarisation g, cf. Fig. 4(a). Un certain niveau de pompe caractéristique du pompage a
avalanche est nécessaire pour atteindre une sorte de plateau pour I'absorption de la
pompe (~30%). Cette augmentation de l'absorption peut s'expliquer par la non-
linéarité du pompage a avalanche et a été développée de facon théorique au Chapitre
2. Expérimentalement, I'ajustement de la longueur d'onde de la pompe pour viser
précisément |'un des pics de I'ESA est important. Dans le cas contraire, nous ne sommes
pas en mesure d'enclencher correctement I'avalanche de photons et d'atteindre une
absorption raisonnablement élevée.

Cette absorption peut étre modélisée de fagon plus simple et moins exhaustive que ce
qui a été fait dans le Chapitre 2 en la comprenant de la facon suivante. A faible intensité
de pompe, une premiére absorption non résonnante vient peupler le niveau 3F4 puis le
niveau 3Ha par absorption par I'état excité. L'absorption est alors trés faible. Dés lors
que le niveau Hs est davantage rempli et que le seuil laser est atteint, un état
d'équilibre se met en place dans lequel le niveau 3F4 est vidé par sa propre fluorescence
et est rempli par la relaxation croisée. Un photon de pompe vient renvoyer l'ion qui
s'est retrouvé sur le niveau 3F4 via la relaxation croisée sur le niveau 3Ha. Lorsque I'état
d'équilibre est retrouvé, la relaxation croisée n'a apporté qu'un ion au niveau 3F4
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puisque le second a servi pour revenir a I'état d'équilibre (le facteur 2 disparait donc
du terme de relaxation croisée). De plus, comme on le verra expérimentalement dans
une prochaine partie, les flux laser et de pompe depuis I'état excité se compensent. Le
flux de pompe depuis I'état fondamental peut facilement étre considéré comme
négligeable. Sous ces hypothéses et en reprenant les notations de la table des
notations, il est alors possible de calculer une estimation de I'absorption dans cet état
d'équilibre :

nsy, : imposé par le gain et les pertes dans la cavité (~1%)
N3y, + N3p, + Nsy = Nsg, +nsy_ = 1 (conservation des ions)

3F4

T,

CreN2nsy nsy — = 0 (Bilan sur le niveau 3F,)

Il est alors possible d'estimer une valeur de la population du niveau 3F4 :
2
CRC’N TL3H4

TlsF4 =

1
CRcN2n3H4 + T_z
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Fig. 4 : (a) Section efficace d'absorption par I'état excité et spectre d'émission du Yb:CaF, a 1050
nm. (b) Absorption de la pompe en fonction de la longueur d'onde et de la puissance de pompe
pour une focale de 150 mm.

Nous prenons comme section efficace d'absorption a5, = 0,3 x 1072* m~2 dans notre
cas (Fig. 4 (a)) et les valeurs données dans la table du Chapitre 2. En appliquant la loi
de Beer-Lambert avec cette population, on trouve une absorption de I'ordre de 40 %.
C'est légerement plus haut que ce qui a été mesuré pour une focalisation de 150 mm
Fig. 4 (b) mais I'ordre de grandeur est cohérent avec ce qui a été mesuré avec une plus
forte focalisation (f=50mm) Fig. 7(a). L'ordre de grandeur est donc le bon.

Ce calcul permet également de se rendre compte que I'absorption peut difficilement
augmenter en changeant les propriétés du cristal. En effet, il faut notablement
augmenter le niveau de dopage vers 6 % pour espérer avoir des absorptions
supérieures a 80% mais nous avons vu au chapitre 2 que cela n'est pas favorable a
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I'inversion de population a 2,3 um. De plus, les forts dopages ont tendance a poser
davantage de problémes thermiques (voir Chapitre 5).

4.1.3 Des performances limitées avec du Tm:YLF

En utilisant une lentille de 50 mm, une puissance de sortie de 110 mW a 2,31 um a été
obtenue. La pente n est de 7,6 % par rapport a la puissance de pompe incidente et le
seuil laser est de 0,51 W. Cependant, I'efficacité de la pente par rapport a la puissance
de pompe absorbée est relativement élevée : 29%. Le rayonnement est linéairement
polarisé (11). Son état de polarisation est imposé par I'anisotropie du milieu a gain. Pour
illustrer l'intérét de focaliser fortement dans le cristal, les courbes caractéristiques ont
été tracées pour deux lentilles de f = 50 mm et f = 150 mm. En utilisant cette derniere
lentille, la puissance de sortie maximale du laser n'est que de 80 mW avec un seuil de
1,2 W. Cette manip illustre I'idée vue au chapitre 2 qu'il est nécessaire d'avoir de fortes
intensités pour avoir un pompage a avalanche efficace.
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Fig. 5 : Puissance a 2,3 pm versus la puissance de pompe a 1 um pour différentes focalisations.

Ces puissances de sortie sont faibles mais comparables aux précédents résultats de la
littérature [Guillemot 2019] [Morova 2020]. Nous allons dans la suite tenter d'améliorer
I'efficacité du pompage a avalanche.

414 Le double pompage

Aider le pompage a avalanche a étre plus efficace en rajoutant une pompe a 0,8 um
est une idée séduisante. L'idée est de forcer le niveau 3F4 a étre davantage peuplé en
rajoutant une seconde pompe a 0,8 um pour « amorcer » la pompe a 1 uym. Par ce
processus, on est alors en mesure d'augmenter I'absorption de la pompe a 1 um. Cette
idée a été testée d'un point de vue expérimental. Le laser Ti:Saphir du Chapitre 3 a été
combiné avec la pompe a 1 um via un cube polariseur dans la mesure ou les maxima
des sections efficaces a 0,8 um et a 1 um sont obtenus pour des polarisations croisées.
Une lentille de focalisation de 50 mm est utilisée et pour le reste, les parametres
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expérimentaux sont identiques a la précédente partie.
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Fig. 6 : Schéma expérimental du double pompage avec du Tm:YLF.

Il est possible de remarquer qu'ajouter de la pompe a 0,8 um permet effectivement
d'augmenter I'absorption de la pompe a 1 um. Cette augmentation de I'absorption est
néanmoins limitée pour les fortes puissances de pompe a 1 um et est beaucoup plus
impactant a trés faible puissance (Fig. 7a). Ainsi, dans notre cas, ajouter 0,5 W de pompe
a 0,8 uym fait passer l'absorption de 32% a 43% pour des puissances de 1 pm
supérieures a 400 mW. Ajouter ce méme pompage a 0,8 um permet également d'éviter
d’'avoir des absorptions négligeables a faible puissance de pompe a 1 ym dans la
mesure ou le niveau 3F4 est prérempli par la pompe & 0,8 um et dans ce cas-la
I'absorption peut étre multipliée par presque 3.
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Fig. 7 : (a) Absorption de la pompe a 1 pm en fonction de la puissance incidente a 1 pm et
différentes valeurs de puissances fixées a 0,8 pym (b) Puissance a 2,3 pm vs. la puissance incidente
totale pour différentes valeurs fixes de puissances a 0,8 um. Dans ses deux cas, la focale est de 50
mm pour la lentille de focalisation de la pompe.
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Concernant les puissances de sortie a 2,3 um, rajouter une pompe a 0,8 ym permet
principalement de doubler la pente de la puissance a 2,3 um vs. la puissance incidente
a 1 ym qui passe de 7% a 15% pour 2W a 0,8 um Fig. 7(b) et Fig. 8(b). Le seuil du laser
a 2,3 ym est aussi significativement réduit en présence d'une faible pompe a 1 pym. Le
double pompage reste néanmoins un systeme complexe a mettre en place car il
comprend deux sources de pompe brillantes. Du reste, les performances restent
moindres que ce qui peut étre réalisé a I'aide d'un pompage direct ou des pentes de
20 % peuvent étre obtenues. Un double pompage a également été testé a l'aide de
diode laser mais les performances sont encore plus faibles [Wang 2021].
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Fig. 8 : (a) Seuil du laser a 2,3 ym en fonction des deux puissances de pompe a 1 pmeta 0,8 pm.
Les courbes en pointillées représentent les iso-puissances ceci permettant de comparer I'impact
du double pompage par rapport une méme puissance de pompe totale (b) Pente de la
caractéristique en fonction de la puissance incidente a 1 uym pour différentes valeurs fixes de
puissance a 0,8 um. Dans ses deux cas, focale est de 50 mm.

4.1.5 Comprendre le fonctionnement du pompage a avalanche a I'aide d'une cascade

L'émission laser par pompage a avalanche n’a pas été obtenue avec un Tm:CALGO 3%
de longueur 5mm, méme avec des puissances de pompe allant jusqu'a 10W et pour
un faisceau de pompe limité par diffraction. Un tel résultat était prévisible a I'aide de
nos modélisations Chapitre 2. Malgré cela, pour étudier brievement le pompage a
avalanche dans le Tm:CALGO, un double pompage a été réalisé. Le schéma
expérimental est identique au précédent (Fig. 6) a la différence pres que le Tm:YLF a
été remplacé par du Tm:CALGO. La bande d'émission a 1,9 um du Tm:CALGO étant
plus large, il est possible de laser sur le bord de la raie a 1,8 pm. Nous avons donc
obtenu un double laser a 2,3 uym et a 1,8 um pompé par deux lasers a 1 um et 0,8 um.
Il est possible de montrer que la puissance de sortie de ses deux lasers peut étre ajustée
en changeant les deux puissances de pompe Fig. 10. Ce phénomene singulier pourrait
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avoir des applications éventuelles pour des expériences pompes-sondes en permettant
de changer indépendamment la pompe et la sonde dans un méme laser.
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Fig. 9 : Schéma expérimental du double pompage avec du Tm:CALGO avec une cascade.

Il a également été remarqué qu’augmenter la puissance de pompe a 1 ym n'a pas
vraiment d’'incidence sur la puissance a 1,8 ym qui reste globalement constante. Cela
signifie qu’en condition laser a 2,3 um, pomper depuis le niveau 3F4 ne vide pas ce
niveau. Dans ce type de pompage, les ions restent piégés entre le niveau 3F4 et *Ha de
telle maniere que le flux de pompe a 1 um et le flux laser a 2,3 ym se compensent. Ce
résultat intéressant tend a confirmer I'hypothése que nous avions faite pour
I'estimation rapide de |'absorption selon laquelle ces deux derniers flux se compensent.
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Fig. 10 : (a) Puissances de sortie en fonction de la puissance a 0,8 um pour différentes puissances
fixées a 1 uym. (b) Puissances de sortie en fonctions de la puissance a 1 um pour différentes
puissances fixées a 0,8 um.
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4.2 POMPAGE A AVALANCHE EN INTRACAVITE : UNE VOIE PROMETTEUSE POUR
ATTEINDRE DES LASERS DE FORTE PUISSANCE A 2.3 uM

4.2.1 Les raisons du pompage en intracavité

Dans la précédente partie, nous avons vu que l'intérét du pompage a avalanche pour
les lasers thulium émettant a 2,3 ym a l'aide de sources ytterbium comme pompe
« externe » était limité. Les puissances de sortie sont basses et les lasers peu
efficaces en raison d'une absorption faible de la pompe a 1 um. Or comme on I'a dit,
cette absorption peut difficilement étre augmentée en changeant les parametres du
cristal. Partant de ce constat, nous avons souhaité pomper un laser thulium a l'intérieur
d'une cavité a base de cristaux dopés au néodyme. En effet, le pompage en intracavité
résout un grand nombre des problemes du pompage a avalanche. Premiérement, il est
possible d'atteindre de tres fortes intensités de pompe a 1 um a l'intérieur d'une cavité.
Nous avons vu au chapitre 2 que l'utilisation de pompe de forte intensité était
nécessaire pour obtenir un pompage a avalanche efficace. Deuxiemement, le pompage
en intracavité permet d'augmenter considérablement |'efficacité de pompage. Méme
avec de faibles absorptions dans les cristaux, la puissance a 1 uym reste confinée dans
la cavité et finira par étre absorbée par le thulium au bout d'un certain nombre de
passages. Cette technique est donc prometteuse pour avoir des lasers efficaces a 2,3
MM via un pompage a avalanche.

Par le passé, des pompages analogues en intracavité ont déja été réalisés pour des
lasers a colorant [Kohn 1971] ou des lasers néodyme [Herault 2008]. Ce pompage est
principalement utilisé aujourd’hui pour pomper de I'holmium a partir de cristal dopé
au thulium [Stoneman 1992] [So 2006].

4.2.2 Le Néodyme : union adaptée pour pomper le Tm:YLF dans la méme cavité

Les cristaux dopés au néodyme sont particulierement intéressants pour le pompage en
intracavité. Les forts gains de cet ion rendent possible I'insertion de cristaux dopés au
thulium venant créer quelques dizaines de pourcents de pertes dans la cavité a 1 um.
Par contraste, cela aurait été plus difficile avec des cristaux dopés a I'ytterbium ou le
gain est notablement plus faible. Le second avantage du néodyme est sa finesse
spectrale. Il est ainsi possible d'adresser précisément un pic d'absorption du thulium
dont la largeur est de I'ordre de quelques nanometres. Cela aurait été plus difficile avec
de I'ytterbium dont le large spectre d'émission peut permettre au laser de se décaler
facilement du pic ou les pertes sont maximales.
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4.2.3 Pompage intracavité haute puissance et haute efficacité

Nous nous sommes intéressés dans cette partie au pompage en intracavité a I'aide de
deux matrices différentes dopées au néodyme. En premier lieu, le Nd:ASL permet
d'adresser précisément un pic d'absorption du Tm:YLF autour de 1051 nm. En second
lieu, le Nd:YVOa4 permet d'avoir des puissances de pompe intracavité plus importantes
mais a 1064 nm et donc en dehors du maximum du pic d'absorption. Ces deux études
fournissent une comparaison entre le pompage résonnant et non résonnant a 1 ym.

4.2.3.1 Pompage résonnant a l'aide de Nd:ASL : des premiers résultats prometteurs

Comme matériaux a gain pour cette premiere démonstration de principe du schéma
de pompage avalanche en intracavité, nous avons utilisé un cristal Tm:YLF dopé a 2,5%
(8 mm d'épaisseur) et un cristal d'aluminate de strontium-lanthanum de formule
suivante Sri«NdyLax-yMgxAl12xO19 dopé a 3 % en Nd** (abrégé : Nd:ASL). Ce cristal fait
10 mm de longueur et est conditionné pour étre pompé a forte puissance dans la
mesure ou son diamétre est petit (1 mm) et qu'il est brasé dans une monture en cuivre
pour un trés bon contact thermique. Ce choix a été fait compte tenu aussi des
performances prometteuses précédemment obtenues pour le Tm:YLF dans le cadre
d'un pompage a avalanche [Guillemot 2021] et de la correspondance intéressante
entre le spectre d'absorption du Tm3* dans le YLF et la longueur d'onde d'émission
laser du Nd:ASL (1051 nm), voir Fig. 11. Les sections efficaces d'absorption par I'état
excité correspondantes sont de 0,32x10%° cm? pour la polarisation o et de 0,04x10%°
cm? pour la polarisation 1t & 1051 nm. La section efficace d'émission stimulée des ions
Nd3* dans I'ASL & 1051 nm est de 0,32x10°2° cm? pour la polarisation o avec une forte
anisotropie en faveur de cette polarisation qui impose une polarisation linéaire du laser
selon I'axe o de I'ASL.
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Fig. 11 : Sections efficaces d'absorption par I'état excité du Tm:YLF et spectre d'émission du
Nd:ASL autour de 1050 nm. Deux émissions laser du Nd:ASL sont représentées selon |'orientation
du cristal de Tm:YLF : orienté pour avoir une absorption selon son axe 1 ou o. L'émission du
Nd:ASL est quant a elle toujours polarisée selon I'axe o du cristal Nd:ASL grace a |'anisotropie des
sections efficaces de ce cristal. On notera que I'émission laser du Nd:ASL reste fixée autour de

113



1051 nm quelque soit la forme spectrale des pertes dans la cavité.

Dans la présente expérience, le cristal de Nd:ASL est brasé a I'indium dans une monture
en cuivre refroidie a I'eau et maintenue a 18 °C. La source de pompage primaire est
une diode laser haute puissance avec une ouverture numérique de 0,22 et un diamétre
de cceur de fibre de 106 uym, émettant jusqu'a 43 W a 785 nm. Le cristal Nd:ASL est
placé apres un miroir plan dichroique dans une cavité laser en forme de V concue pour
incorporer un second waist de rayon 45 pym.

‘Jc;qg;;,,m7 Coupleur

R =200 mm

Laser diode
@ 785 nm

R =300 mm

Fig. 12 : Schéma expérimental du pompage en intracavité du Tm:YLF par du Nd:ASL

Le cristal Tm:YLF est positionné au niveau de ce deuxieme waist, ou la pompe résiduelle
a 0,8 um est inférieure a 1 mW. Il est également serré entre deux feuilles d'indium dans
une monture en cuivre refroidi a 18 °C. Nous avons la possibilité de tourner ce cristal
de 90° pour adresser avec le laser a 1 um soit I'absorption du Tm:YLF selon la
polarisation o soit selon 7. Pour le laser a 2,3 um, une cavité en forme de V est mise en
place. Elle est composée de deux miroirs dichroiques (traités pour une transmission
élevée a 1,05 um et une réflectivité élevée a 2,3 um) : I'un est un miroir plan et l'autre
est un miroir plan-concave avec un rayon de courbure de 200 mm. Les deux miroirs
sont situés a l'intérieur de la cavité du laser néodyme. Les angles des deux miroirs
plano-concaves sont d'environ 5° pour minimiser I'astigmatisme. Le coupleur de sortie
a 2,3 um a une transmission de 2,5 %. Le miroir plan-concave fonctionne comme une
lentille plano-concave a l'intérieur de la cavité a 1 ym, ce qui a été pris en compte lors
de la conception de cette derniere. Les deux cristaux laser ont été recouverts d'un
revétement antireflet (AR) a 1,05 um. Le Tm:YLF est également revétu d'une couche AR
a 23 um. Les lentilles thermiques des deux cristaux sont compensées
expérimentalement par I'optimisation des cavités. Les faisceaux de 1,05 um et de 2,3
pm sont TEMoo.

Dans cette configuration originale, une puissance de 1,81 W a 2,3 um a été obtenue

pour une puissance de pompe de diode laser de 42 W (Fig. 13). Cela correspond a une
puissance intracavité avant le Tm:YLF de 30 W a 1051-nm calculée sur la base de la
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fuite du premier miroir plano-concave dont la transmission est de 0,27% (expliquant
les grandes barres d'erreurs de mesures sur I'absorption fig. 14). Le rayonnement de la
pompe a 1,05 um est polarisé linéairement, ce qui correspond a polarisation o dans le
cristal Tm:YLF.
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Fig. 13 : (a) Puissance a 2,3 um vs. la puissance incidente de diode lorsque la pompe a 1 um
adresse la polarisation w ou g. (b) Puissance a 1 um vs. la puissance incidente de diode lorsque
la pompe a 1 pm adresse la polarisation m ou a.

L'absorption de la pompe a 1051 nm dans le Tm:YLF est de 20 % par passage. A tres
basse puissance de pompe, I'absorption est faible et correspond majoritairement a
I'absorption par I'état fondamental car l'intensité est trop faible pour remplir
suffisamment le niveau 3F4 et accéder a la forte absorption par I'état excité. L'absorption
augmente dans ce cas la avec l'intensité de pompe. Or, nous ne sommes plus du tout
dans le méme régime d'absorption que dans le cas du pompage extra-cavité réalisé
avec I'Yb:CaF.. En pompage intracavité la puissance devient tres vite importante et on
se situe bien au-dela du régime ou l'intensité est trop faible pour remplir le niveau 3F4
et ou I'absorption augmente avec la puissance de pompe. Pour le pompage a haute
puissance, l'absorption sature méme vers 30 % voire commence a décroitre
légerement. Ceci peut étre expliquée par la relaxation croisée et |'upconversion comme
le montre la bonne adéquation avec le modele numérique simulant les équations des
populations. Modifier les coefficients de la relaxation croisée et de |'upconversion nous
a en effet permis de valider leur importance dans cette saturation de I'absorption. La
puissance maximale a 2,3 um obtenue est limitée par la lentille thermique dans le cristal
de Nd:ASL qui devient difficiles a compenser pour des puissances de pompe a 0,8 um
supérieures a 42 W.

A notre connaissance, cette puissance de sortie constitue a ce jour un premier record

de puissance a 2,3 um pour le pompage a avalanche tous matériaux confondus, fibres
et cristaux. A titre de comparaison, [Guillemot 2019] a obtenu 0,10 W a 2,30 pm en
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pompant un cristal Tm:YLF avec 0,8 W de puissance de pompe absorbée a 1,04 um et
[Morova 2020] a réalisé un laser Tm:KYF délivrant 0,12 W a 2,34 um pour 2,36 W de
puissance de pompe incidente a 1,06 um. L'architecture laser développée permet
également d'obtenir, pour tout type de pompages confondus, la puissance de sortie
continue la plus élevée a 2,3 um en utilisant un cristal Tm:YLF. Jusqu'a présent [Kifle
2020] détenait le record de puissance en continu de 1,7 W en pompage diode, leur
source pouvant également délivrer 2,11 W a 2,30 um mais en quasi-continu a cause
des limitations thermiques. Ainsi, le schéma de pompage en intracavité améliore non
seulement ['efficacité du pompage a avalanche d'un ordre de grandeur, mais le rend
également clairement compétitif avec rapport au pompage direct par diode.
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Fig. 14 : Puissance absorbée pour un passage dans le cristal de Tm:YLF pour un pompage en
intracavité ou a l'aide d'une source néodyme extérieure pour les faibles puissances de pompe.
Une simulation reprenant le modéle développé au Chap. 2 a été tracée.

De ce point de vue, I'un des avantages du pompage a avalanche par rapport au
pompage direct par diode repose sur la gestion de la thermique répartie notamment
sur les deux cristaux. Le chauffage important di au pompage par diode a haute
puissance est localisé dans le cristal de Nd:ASL et la disponibilité commerciale de
cristaux dopés au Nd3* et refroidis de maniére optimale permet une gestion thermique
simple. De plus, la charge thermique résiduelle des lasers néodyme est nettement
meilleure que celle des lasers thulium fonctionnant a 2,3 uym. Cela implique que, dans
notre cas, I'échauffement du cristal Tm:YLF reste modéré méme a ce niveau élevé de
puissance de pompe primaire. En effet, lorsque le cristal Tm:YLF est aligné pour étre
pompé a 1 uym en polarisation g, le gradient de température mesuré a la surface de ce
cristal n'est que de 15 °C. En I'absence d'émission laser a 2,3 ym, ce gradient est de 7
°C. Les notions de thermiques seront discutées en détail au chapitre 5.

Un point essentiel a considérer dans le pompage laser intracavité concerne la forte
interaction entre |'absorption du Tm:YLF et la puissance intracavité de 1,05 um, puisque
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le premier effet peut étre considéré comme des pertes intracavité pour le laser
néodyme. Ce point peut étre facilement vérifié en utilisant le fait que les sections
efficaces d'absorption des ions Tm3* dans le YLF sont différentes pour les polarisations
o et 1. Le cristal peut étre tourné de 90° pour l'aligner selon I'une ou l'autre de ses
polarisations avec le laser a 1 ym. Lorsque I'on oriente le cristal Tm:YLF pour un
pompage en polarisation T, I'absorption a 1,05 um diminue drastiquement ainsi que
les pertes pour le laser néodyme. L'absorption mesurée a 1,05 um passe en effet de 20
% a seulement 8 % par passage et la puissance intracavité augmente jusqu'a 40 W dans
cette derniere configuration (pour une puissance laser-diode de 42 W). In fine, ces deux
effets se compensent et la puissance de sortie a 2,3 um ne chute que de maniere
marginale. On obtient 1,51 W pour le pompage en polarisation 1. Ainsi, malgré les
fortes différences d'absorption entre les polarisations T et o, leur effet sur I'émission
laser a 2,3 pym est assez limité. Ces résultats mettent en évidence |'adaptabilité du
schéma de pompage intracavité par rapport a I'absorption du cristal Tm:YLF. Lorsque
I'absorption de la pompe a 1,05 ym diminue, les pertes a 1 ym diminuent et la
puissance intracavité a cette longueur d'onde tend a augmenter. La tolérance a
I'absorption du thulium est considérablement améliorée car diminuer I'absorption ici
revient a augmenter la puissance de pompe a 1 um. Cette grande adaptabilité a
I'absorption du thulium est un avantage clé du schéma de pompage a avalanche en
intracavité par rapport au pompage externe a 1 ym. En effet, ce dernier schéma est tres
sensible aux variations de I'intensité de la pompe et a la concentration du dopage Tm3*,
et le choix du cristal laser est donc particulierement critique. Ce n’est plus vraiment le
cas avec le pompage en intracavité.

On peut noter que le fait d'utiliser un laser dopé au Nd permet de fixer la longueur
d'onde d'émission et que méme pour un cristal (I'ASL) dont la largeur d'émission est
considérée comme « large » pour un Nd [Lin 2024], la variation correspondante de la
longueur d'onde centrale est faible avec un décalage de 0,7 nm. Cependant, le spectre
autour de 1051 nm et donc I'absorption de la pompe a cette longueur d'onde sont
sensibles a la variation de polarisation et a l'alignement. Cette auto-adaptation, peut
amener dans notre processus d'optimisation basée sur la puissance du laser a 2,3 ym
a une grande variabilité sur les performances du laser a 1,05 ym car le laser a 2,3 um
peut donner des puissances similaires avec plusieurs configurations (id est puissance a
1 um et absorption : une diminution de I'absorption pouvant étre compensée par une
augmentation de la puissance intracavité). Ces variabilités sont visibles dans le tracé de
I'absorption (Fig. 14) ou des variations rapides d'absorption sont visibles correspondant
a de légere variation de longueur d'onde. L'effet sur les performances du laser a 2,3
um est néanmoins limité.

Qui dit pompage intracavité, implique aussi un couplage entre les lasers et de
potentielles sources d'instabilités. Or, dans notre cas, aucune instabilité temporelle ni
aucun décalage de la longueur d'onde du laser a 1,05 ym n'est observée dans le temps
pour des valeurs de pompes et un alignement fixé. Le laser a 2,3 ym est stable
également.
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Fig. 15 : Puissance a 2,3 ym et a 1 ym lorsqu’une 1/2 est ajoutée et tournée dans la cavité
néodyme avant le premier passage dans le cristal de Tm:YLF. (Cf Fig. 12)

L'adaptabilité du pompage en intracavité peut également étre observée en
introduisant une lame demi-onde avant la lentille de focalisation (f = 80 mm) dans la
cavité du laser néodyme. Dans ce cas, nous avons mesuré une polarisation linéaire
inchangée apres le cristal Nd:ASL. Avant le Tm:YLF, une polarisation est linéaire et
devient une combinaison linéaire des absorptions sur les axes de polarisation propres
m et ¢ du Tm:YLF. La polarisation m du Tm:YLF et I'axe neutre de la lame d’'onde se
confondent pour un angle de rotation de 0°. Lorsque I'angle augmente, la rotation de
la polarisation a 1,05 um tend a réduire la puissance intracavité a 1,05 ym de 25 % dans
le pire des cas en raison d'une plus forte absorption du Tm:YLF. Dans le méme temps,
la puissance a 2,3 um augmente de 19 %. Notez que la variation de la lentille thermique
due aux variations de puissance a 1,05 um et 2,3 ym n'est pas compensée pendant la
rotation de la lame d'onde.

Une autre question clé liée au schéma de pompage intracavité ou l'intensité du laser a
1,05 um est trés élevée, concerne la population des niveaux excités de 'D; et 'Ga. En
effet, a des niveaux aussi élevés d'intensité laser a 1,05 uym dans le cristal, on observe
une fluorescence visible intense aux longueurs d'onde de 300 a 500 nm (Fig. 16). Celle-
ci était d'une intensité bien moindre dans les précédents pompage. La possibilité d'une
absorption a 1 ym significative depuis le niveau 3Ha n'est pas négligeable, et on peut
se demander si cet effet peut limiter les performances du laser a 2,3 pm. Nous avons
donc mesuré cette fluorescence avec et sans émission laser a 2,3 um pour obtenir des
informations sur la population des niveaux 'D,, G4 et 3Ha. La figure 16 montre les
correspondances entre les longueurs d'onde de fluorescence et les transitions de I'ion
thulium. Ce schéma indique également les rapports de branchement (en pourcentages)
et les durées de vie de fluorescence des états excités, d'apres [Guillemot 2021] [Walsh
1998]. Les principaux pics de fluorescence y sont attribués.

118



Absorption Transfert Temps
E (eV) - Fluorescence 5 ;
(a) Pompe energie devie

[

3.5 L LDy (70 us)
% 10 29 LGy (837 ps)
ESA HE qE e i
1pm 4 = 13 . ' .FQ / ' F; ( ~ T'I.S)
<6 I~ | <P |0 {1 ’
== : SHy (2.3 ms)
26 2.3 '
ESA 1um il i SHs (~ ns)

1.5 pum

—
SO0 hm

¥ *Fy (11 ms)

GSA

(
e 1.9 um

J SH,

(B) 100

—  With laser(x10)
—— No laser

3I{4 > z][(;

Intensité (u.a.)

16;4 oo 3H6

104 - 3F4

A ) e e

400 600 800
Longueur d'onde (nm)
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Pour estimer la population de ces niveaux, nous supposons que la puissance (P)
henNV

At
transition de fluorescence donnée, 3 est le rapport de branchement, 2 estlalongueur

d'onde centrale, t est la durée de vie de I'état émetteur, n est sa population en
pourcentage, N est la densité totale d'ions Tm3* exprimée en cm, et V est le volume
de la région pompée. Cette équation est une relation proportionnelle, elle ne donne
donc que le rapport des populations entre plusieurs états excités. Cependant, la
population du niveau 3Hs en conditions du laser a 2,3 pm est connue grace a la
condition « le gain égale les pertes » (G.L=1). La population du niveau 3Hs est alors
estimée a environ 1 % en régime laser. Ainsi, en mesurant les rapports d'intensite entre

collectée par le spectrometre a réseau est définie comme P « 8 , OU, pour une
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plusieurs lignes de fluorescence, ainsi que celles avec et sans laser a 2,3 um, on peut
calculer les populations pour les niveaux d'énergie. En présence de laser a 2,3 pm, les
populations 'D,, 'Ga et 3Ha sont respectivement de 1x10 %, 0,03 % et 1 %. Sans laser
a 2,3 um, elles s'élevent a 0,08 %, 0,3 % et 10 %, respectivement. Bien que la population
du niveau 'Gs ne soit pas négligeable sans laser & 2,3 uym, sa population diminue
considérablement sous l'action du laser, ce qui réduit son impact négatif potentiel.
Cette diminution est due a la diminution de la population du niveau 3Hs depuis laquelle
se faisait I'absorption & 1 um vers le niveau 'Ga.

En conclusion, les résultats obtenus mettent en évidence le potentiel du schéma de
pompage en intracavité pour I'émission laser dans le Tm:YLF a 2,3 ym. Il a été montré
que l'adaptabilité du schéma de pompage en intracavité par rapport a I'absorption a
du Tm:YLF joue un rOle important dans I'amélioration des performances du laser.
Comme la puissance intracavité s'adapte a I'absorption a 1,05 um, le probléeme de la
faible absorption dans les cristaux de Tm:YLF pompés a 1 um observée en pompage «
extracavité » n'apparait plus comme une limitation. Il s'agit la d'un avantage essentiel
du schéma de pompage avalanche en intracavité. La puissance de sortie obtenue dans
le présent travail, qui constitue non seulement la premiéere preuve de concept, mais est
d'ores et déja compétitive par rapport aux lasers Tm:YLF a 2,3 ym pompés directement
par diode. De plus, comparé a ce dernier schéma de pompage, le chauffage du cristal
Tm est relativement faible et ne représente pas de limitation pour I'augmentation de
la puissance, ce qui ouvre de nouvelles perspectives intéressantes pour les lasers de
forte puissance a 2,3 um basés sur la technologie du thulium.
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4.2.3.2 Pompage non résonnant a l'aide de Nd:YVOy : I'efficacité d’un cristal a fort gain

Il a été vu dans la précédente partie qu'il n'était pas forcément nécessaire d'avoir une
bonne absorption dans le cristal de Tm:YLF pour avoir un pompage efficace en
intracavité. En effet, dans le cadre du pompage a 1051 nm a l'aide du Nd:ALS, de fortes
puissances moyennes ont été obtenues méme lorsque la pompe a 1051 nm n’est pas
selon la polarisation @ du Tm:YLF. Partant de ce constat, il est alors légitime de se
demander s'il n'est pas plus intéressant de pomper a 1 um en dehors des maximums
des pics d'absorption, notamment a 1064 nm. En effet, les cristaux dopés au néodyme
émettant a 1064 nm ont des gains plus élevés que le Nd:ASL et ont I'avantage notable
d'étre tres facilement disponibles commercialement. Parmi ces cristaux, les vanadates
ont des gains particulierement élevés qui permettraient de compenser la plus faible
absorption du thulium par des puissances trés élevées a l'intérieur de la cavité. De plus,
c'est un cristal anisotrope, ce qui favorise le contrdle de la polarisation de la pompe a
1 gm en intracavité.
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Fig. 18 : Section efficace d'absorption par I'état excité et spectre d'émission du Nd:YVO4 a 1064
nm.

Des cristaux de Tm:YLF dopé a 2%, 2,5%, 3% et 6% avec respectivement une longueur
de 10 mm, 8 mm, 8 mm et 5 mm ont été utilisés. Un cristal de Nd:YVO4 dopéa 1 % (5
mm d'épaisseur) a été pris dans ce cas. Les sections efficaces d'absorption a 1064 nm
par I'état excité correspondantes sont de 0,08x10°%° cm? pour la polarisation o et de
0,04x102° cm? pour la polarisation Tt. Ces derniéres valeurs sont largement plus faibles
qu’a 1050nm, cf. Fig. 18. La section efficace d'émission stimulée des ions Nd** dans le
YVO4 a 1064 nm est de 12x107"° cm? pour la polarisation  avec une forte anisotropie
en faveur de cette polarisation qui impose une polarisation linéaire du laser selon |'axe
7 du YVOa.
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Fig. 19 : Schéma expérimental du pompage en intracavité du Tm:YLF par du Nd:YVO,

Le schéma expérimental est analogue au précédent. Les points de différence sont les
suivants. La source de pompage primaire est ici une diode laser haute puissance avec
un diametre de coeur de fibre de 200 pm, émettant jusqu'a 40 W a 805 nm (légerement
décalée par rapport au pic d'absorption du Nd :YVOa). Le miroir de pompe du Nd:YVO4
est directement placé sur I'une des faces du cristal via un traitement haute réflexion a
1064 nm et haute transmission a 0,8 um. Les faisceaux de 1,05 um et de 2,3 um sont

TEMoo. Différents coupleurs de sorties peuvent étre utilisés a 2,3 um.
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Fig. 20 : (a) Puissance a 2,3 um lorsque la pompe a 1 um adresse la polarisation = ou o du Tm:YLF.
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Dans un premier temps, un coupleur de 3 % a 2,3 pm a été utilisé. Dans cette nouvelle
configuration, une puissance de 2,23 W a 2,3 um a été obtenue pour une puissance de
pompe de diode laser de 19 W (Fig. 20). La pente par rapport a la puissance incidente
de diode est de 13%. Cela correspond a une puissance intracavité avant le Tm:YLF de
70 W a 1064-nm calculée sur la base de la fuite du premier miroir plano-concave dont
la transmission est de 0,1%. Le rayonnement de la pompe a 1,05 um est polarisé
linéairement, qui correspond a polarisation o dans le cristal Tm:YLF. L'absorption est
alors mesurée a 6 + 2% a pour une puissance de pompe de 19 W. Lorsque le cristal de
Tm:YLF est tourné de 90° pour que la pompe a 1 um soit selon la polarisation 7, une
puissance de 0,72 W a 2,3 um a été obtenue pour une puissance de pompe de diode
laser de 14,5 W. Cela correspond a une puissance intracavité avant le Tm:YLF de 120 W
a 1064-nm avec une absorption dans le Tm:YLF de 2 + 1%.
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Fig. 22 : (a) Puissance a 2,3 um lorsque la pompe a 1 um adresse la polarisation ¢ du Tm:YLF pour
différents dopage en thulium (b) Température au centre du laser en face arriére du cristal de
Tm:YLF pour différents dopage. (c) Puissance de sortie a 2,3 pm en présence ou non d'une cascade
laser a 1,9 um pour un Tm:YLF 3%.

Nous avons, dans un second temps, cherché a savoir quel était le dopage optimal pour
le pompage en intracavité. L'ensemble des cristaux de Tm:YLF présenté a ainsi été
étudié avec une pompe a 1 um. Le pompage se fait selon I'axe ¢ ou |'absorption a 1,06
um et I'efficacité laser a 2,3 um sont les plus fortes. Le coupleur utilisé pour cette étude
est de 3,1 %. On mesure des absorptions de 6+2%, 7+2%, 9+2%, 10+2% pour des
cristaux respectivement dopés a 2%, 2,5%, 3%, 6%. On peut noter que pour les dopages
les plus élevés a partir de 3 % typiquement, il était possible d'avoir une cascade laser a
1,9 um Fig. 22 (c). Or pour le pompage a avalanche, le laser a 1,9 um s'avere négatif
pour I'émission laser a 2,3 um. Cela s’explique par le fait que le laser a 1,9 pm vient
limiter I'absorption (ESA) & 1,06 um en vidant le niveau >Fa. Pour éviter ce second laser
délétere, nous avons placé avant le coupleur de sortir un miroir plan avec une haute
transmission a 1,9 um et une haute réflexion a 2,3 pm. Une fois ce probleme résolu, il
a pu étre remarqué que plus le dopage était élevé, plus il était difficile d'obtenir de
fortes puissances a 2,3 um (pour une méme puissance de pompe). Par ailleurs, plus le
dopage en thulium est important, plus I'échauffement local du cristal est fort Fig. 22
(b) et le risque de fracture élevé. Dans la mesure ou le cristal dopé a 2% permet
d’'obtenir les plus fortes puissances de sortie a 2,3 um avec I'échauffement le plus faible,
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ce cristal est donc celui utilisé dans la suite de I'étude.

Nota bene : La thermique est présentée ici sous la forme d'une optimisation
expérimentale. Les raisons de la corrélation entre I'échauffement et la puissance a 2,3
um et l'influence du dopage sur cet échauffement seront détaillées plus précisément
au chapitre 5 liant points de vue théorique et expérimental.
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Fig. 23 : (a) Puissance a 2,3 pm lorsque la pompe a 1 pm est polarisée selon ¢ du Tm:YLF dopée
a 2% pour différents coupleurs de sorties (b) Puissance a 1 um pour les mémes conditions. (c)
Température maximale mesurée a la surface du cristal en fonction de la puissance a 2,3 um et
pour différents coupleurs utilisés.

La puissance a 2,3 um a été, dans un second temps, optimisée en testant différentes
transmissions pour les coupleurs de sortie a 2,3 um. Trois coupleurs de sortie calibrés
ont ainsi pu étre utilisés de transmission 0,85%, 2,2% ou 3,1%. Les coupleurs de plus
hautes transmissions ont été réalisés en combinant plusieurs de ces coupleurs de sortie
tel que présenté a la Fig. 19. Les puissances de chaque sortie ont été sommées. Pour
un coupleur équivalent de 5,2% une puissance de 2,70 W a ainsi été obtenue pour une
puissance incidente de diode de 20,4 W et une pente de 17%. En plagant une lame de
germanium d'épaisseur 1T mm avant le coupleur de sortie, un gain de 1,7 par passage
dans le Tm:YLF a été mesuré pour cette méme puissance de pompe.

Nous avons, dans un second temps, observé que I'augmentation de la transmission du
coupleur de sortie permettait de diminuer I'échauffement du cristal (en plus de
permettre une optimisation de la puissance de sortie). En effet, I'échauffement du
Tm:YLF est fortement liée a la puissance intracavité a 2,3 um et donc au coupleur. Pour
un échauffement constant, augmenter la transmission du coupleur nous a ainsi permis
de pomper plus fort sans prendre de risque pour le cristal. Notre recherche de coupleur
optimal ne s'est pas fait comme classiquement a puissance de pompe constante.
L'optimisation du coupleur s'est ainsi faite de fagon a augmenter la puissance a 2,3 um
tout en diminuant la charge thermique dans le cristal, et ceci jusqu'a que ce soit la
thermique dans le Nd:YVO4 qui devienne le facteur limitant. Pour éviter tout risque
d’endommagement, nous nous sommes donc limités a une température maximale
autour de 100°C a la surface des deux cristaux.

Nota bene : Des notions de thermique spécifiques a I'émission laser a 2,3 um et utiles
pour la montée en puissance seront développées dans le Chapitre 5 qui est dédié a la
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thermique.

Les puissances obtenues a 2,3 um ainsi que le gain a 2,3 pym, tout autant que les fortes
pentes caractéristiques rendent ce pompage en intracavité particulierement
intéressant comparé aux précédents résultats avec le Tm:YLF. Des puissances obtenues
sont notablement plus élevées que ce qui avait été obtenu en pompage intracavité
avec le Nd:ASL et sont également bien au-dela de ce qui avait été obtenu en pompage
direct par diode laser.

Des améliorations technologiques supplémentaires concernant le refroidissement
permettrait sans doute de gagner encore en puissance. Il est a noter également que
I'utilisation de Nd:YVO4 a la place de Nd:ASL réduit considérablement ['effet
particulierement limitant de la lentille thermique du néodyme que nous avions observé
avec I'ASL. Cependant ce cristal dopé au Nd devient aussi une cause de limitation dans
notre cas et son conditionnement pourrait étre lui aussi amélioré.

4.2.3.3 Conclusion sur le pompage en avalanche en intracavité : une voie privilégiée pour la
monté en puissance

Les deux expériences réalisées précédemment permettent de montrer l'intérét du
pompage en intracavité pour la montée en puissance des lasers a 2,3 pym. Cette
méthode est clairement compétitive par rapport au pompage diode direct. Dans ce
cas, il n'est méme pas nécessaire de pomper sur un pic d'absorption du Tm:YLF. Pomper
a 1064 nm a l'aide de cristaux néodyme a fort gain permet d'obtenir de tres fortes
efficacités de pompage pour I'émission laser a 2,3 pm.
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424 Les cavités couplées: une alternative au pompage en intracavité compatible
avec les lasers néodyme commerciaux
4.2.4.1 Pompage résonnant a l'aide de Nd:YLF : des puissances records a 2.3 um au prix d’une
plus faible efficacité

Nous nous intéressons dans cette partie au fait d'utiliser un autre cristal dopé au
néodyme communément utilisé et facilement disponible: le Nd:YLF. Une de ces
émissions laser a 1053 nm (selon la polarisation o) est en effet proche du pic
d'absorption a 1050 nm du Tm:YLF. Des gains élevés peuvent étre obtenus, mais ils
restent néanmoins inférieurs a ceux des vanadates dans des conditions similaires. La
section efficace d'émission stimulée selon la polarisation o des ions Nd3* dans le YLF
est de 10x102° cm? & 1053 nm. Néanmoins |'émission a 1047 nm étant plus favorable
et sur la polarisation 7, il est nécessaire de placer un polariseur dans la cavité pour
sélectionner I'émission a 1053 nm. La section efficace d'absorption par I'état excité
correspondantes dans le Tm:YLF est de 0,22x102° cm? pour la polarisation o et de
0,05x1072° cm? pour la polarisation 1t & 1053 nm.
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Fig. 24 : Section efficace d'absorption par I'état excité et spectre d'émission du Nd:YLF a 1053 nm.

Contrairement aux pompages en intracavité précédents, le laser que nous utilisons ici
utilise une téte de pompage avec un barreau de YLF dopé au néodyme pompé
transversalement avec des diodes de puissances. C'est une technologie assez répandue
dans l'industrie permettant de pomper les cristaux avec de tres fortes puissances. Ainsi,
nous avons pu profiter du démantélement d'un laser « Jade » de la société Thales -en
vu d'en faire un TP a L'lOGS- pour avoir acces a ce type de technologie industrielle.
L'idée était de voir si le pompage intracavité est aussi compatible avec les technologies
qui ont déja été largement développées pour les lasers a base de néodyme.

D’un point de vue expérimental, cette téte-laser comprend un barreau de Nd:YLF de 8

cm de long et de 5 mm de diametre. Il est pompé transversalement par 6 barrettes de
diode pouvant émettre jusqu'a TkW de pompe a 808 nm. L'ensemble est refroidi a eau.
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Un cristal de Tm:YLF dopé a 2% (15 mm d'épaisseur) a été utilisé. Il est orienté pour
que la pompe a 1,05 um soit selon la polarisation a. La cavité laser a 1 um est composée
(dans l'ordre) d'un premier miroir plan-concave de rayon de courbure 300 mm, d'un
barreau de Nd:YLF placé proche de ce miroir pour maximiser le recouvrement entre le
milieu amplificateur et le mode fondamental de la cavité, d'un polariseur placé pour ne
laser qu'a 1053 nm, d'une lentille de focalisation de 40 mm pour permettre de créer un
second waist ou vient se positionner le cristal de Tm:YLF, d'une seconde de 80 mm
pour recollimater le faisceau a 1053 nm et d'un miroir plan de fond de cavité (cf. Fig.
25). A l'intérieur de cette cavité a 1 ym, une cavité en V a 2,3 uym a été placée avec un
coupleur de 3%.

Coupleur 0.5 %
Coupleur 3%
/ —
Tm:YLF
f=40mm _ =80
Diode stack R=200mm f mm
——1
| Coupleur 1.05 pum

%ﬂlan’seur

Fig. 25 : Schéma expérimental d'une cavité couplée a 1 um a base de Nd:YLF servant pour pomper
un Tm:YLF.

Nous avons remarqué que pomper les cristaux de néodyme sur les cotés rajoutait une
difficulté. Par rapport aux cristaux qui sont pompés longitudinalement ou le mode
TEMoo est facile a obtenir, il était dans notre cas plus dur d'avoir une émission
monomode avec ce pompage transverse. |l a pu étre observeé visuellement a la carte-
IR au niveau des sorties des miroirs de fond de cavité que le faisceau laser a 1,05 um
était spatialement fortement multimode. De méme, la puissance intracavité restait
faible de I'ordre du watt malgré une puissance de pompe élevée de |'ordre de 200 W
et un seuil largement dépassé. Nous n'avons pas réussi a augmenter cette puissance.
Nous pensons que ce probleme vient du fait que le Tm:YLF vient favoriser davantage
encore les modes d'ordres élevés du laser Nd :YLF. En effet, comme I'absorption dans
le Tm:YLF dépend de l'intensité, le Tm:YLF a tendance a favoriser les modes d'ordre
élevés moins intenses. Ceci conduit a un faisceau intracavité largement multimode de
plutot faible brillance. En ce sens, le pompage en intracavité n'a pas été une réussite.

Dans la mesure ou nous avions cette téte pour une durée limitée, je préférais chercher
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une solution pour rendre ce systeme plus efficace plus que de faire des mesures sur un
pompage intracavité qui ne semblait pas aboutir. Pour pallier le probleme du faisceau
multimode a 1,05 uym, un coupleur intermédiaire de 20% a été inséré apres le barreau
de Tm:YLF. Il vient imposer le mode de la cavité a 1 ym quasi-indépendamment de la
réaction du Tm:YLF. De la méme maniere qu’en intracavité, la puissance de pompe a 1
pum reste recyclée dans la cavité couplée jusqu’'a étre absorbée. Les puissances sont
néanmoins bien plus faibles qu’en intracavité pure. A titre d’exemple dans notre cas,
une puissance de 34 W pour 300W de pompe a été obtenue avant le cristal de Tm:YLF
tandis que nous avons obtenu une puissance de 40 W a 1,05 um pour 40 W de pompe
avec le Nd:ASL en intracavité a une longueur d'onde proche.

100 , .
(a)
— 80} 4
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Fig. 26 : (a) Absorption du Tm:YLF 2% 15mm en simple passage (b) Profil du faisceau au waist
dans le Tm:YLF en cavité couplée.

Dans cette configuration, le rayon du waist au point focal est de 2w = 160 um. Malgré
I'ajout d'un coupleur intermédiaire, le faisceau reste légerement multimode Fig. 26 (b).
Ce mode n'est pas sans impact sur la courbe d'absorption dans la mesure ou il réduit
l'intensité de la pompe. La saturation de I'absorption observée dans les expériences
précédentes en intracavité n'est donc pas présente dans la mesure ou l'intensité est
notablement plus faible ici. L'absorption maximale tend vers 40% par passage. La
puissance a 2,3 um est alors de 3,29 W pour une puissance de diode de 0,3 kW. La
puissance a 1053 nm avant le cristal est de 34 W.
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Fig. 27 : (a) Puissance a 2,3 pm vs. la puissance des diodes (b) Puissance a 1 ym avant le Tm:YLF
vs. la puissance des diodes.

Le cristal s'est néanmoins fracturé au-dela de cette puissance et il n'a donc pas été
possible d'optimiser davantage I'expérience. Un coupleur plus élevé a 2,3 uym aurait
néanmoins permis de limiter les problemes thermiques dans le Tm:YLF comme nous
I'avons vu précédemment mais ces recherches ont été faites a posteriori. De méme,
augmenter la valeur du coupleur intermédiaire a 1053 nm aurait pu permettre
d'augmenter la puissance a l'intérieur de la cavité couplée. Mais comme ces premiers
résultats restaient décevants en termes d'efficacité avec une pente de 5% par rapport
a la puissance de pompe des diodes, nous n‘avons pas voulu prendre le risque de
casser un nouveau cristal pour une efficacité finale aussi faible. Nous avons décidé d'en
rester ici.

Malgré tout, cette expérience a permis d'obtenir les plus fortes puissances jamais
obtenues a 2,3 ym dans le Tm:YLF, au prix certes d'une efficacité nettement dégradée.
Nous avons ainsi démontré avec succes que des tétes laser néodyme industrielles
pouvaient étre utilisées pour réaliser du pompage a avalanche. Il a aussi été montré
que des cristaux de Nd:YLF pouvaient étre utilisés pour réaliser un pompage a
avalanche. L'utilisation d'une cavité couplée a 1 ym nous a permis de pallier des
problemes de qualité de faisceau lié au pompage en intracavité.
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4.3 CONCLUSION SUR LE POMPAGE A AVALANCHE

Un pompage a avalanche a été utilisé pour pomper des cristaux dopés au thulium dans
différentes configurations. En utilisant un pompage a l'aide de pompes ytterbium a 1
MM (en extra-cavité classique), de faibles puissances a 2,3 uym ont été obtenues
n'‘excédant pas quelques centaines de mW. Un double pompage a été tenté pour
améliorer I'absorption des cristaux dopés au thulium mais les performances n'ont pas
été améliorées significativement. Partant du constat qu'il était nécessaire d'utiliser des
sources de pompe de tres forte intensité et de forte puissance, un pompage intracavité
a été développé a base de cristaux dopés néodyme a 1 um. Ce pompage nous a permis
d'atteindre une puissance de 2,7 W dans du Tm:YLF avec des efficacités compétitives
avec le pompage direct par diode laser. Ces puissances sont de plus bien au-dela des
derniers résultats de la littérature utilisant le pompage diode dans ce méme cristal. Ces
premiers résultats rendent le pompage intracavité particulierement attractif pour la
montée en puissance a 2,3 um par rapport au pompage direct utilisant des diodes de
puissance. Partant de ces bons résultats, nous avons cherché a savoir s'il était possible
d'utiliser des tétes de pompages industrielles néodyme pour atteindre de tres fortes
puissances a 2,3 um. Les spécificités du pompage transverse utilisé dans ces tétes nous
ont invité a utiliser une cavité couplée a 1 uym plutdét qu'un pompage en intracavité.
Une puissance record de 3,3 W a alors été obtenue.
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5 BREVES CONSIDERATIONS THERMIQUES : UNE LIMITE POUR LA
MONTEE EN PUISSANCE

Les problématiques liées a la gestion de la thermique sont un sujet transverse, présent
dans chaque partie de cette thése. Sans y étre central, ce point revét une importance
non négligeable. Quel que soit le régime laser ou le pompage utilisé, une partie de la
puissance de la pompe va étre dissipée sous forme de chaleur dans le cristal. C'est a ce
dépot de chaleur et a ses impacts déléteres que nous allons nous intéresser ici.

Cette énergie thermique conduit d'une part a une élévation globale de la température
et induit une dilatation de I'ensemble du cristal. Elle est aussi a I'origine de contraintes
et de stress qui contribuent au risque de fracture du cristal. Pour éviter ces problemes,
nous avons systématiquement placé les cristaux entre deux plaques de cuivre
thermalisées a 18°C. Ces plaques permettent d'évacuer efficacement la chaleur du
cristal. Une feuille d’'indium molle conductrice a été insérée entre le cuivre et le cristal
pour lui permettre de se dilater dans un milieu mou et pour permettre un bon contact
thermique afin d'évacuer au mieux la chaleur.

Front d'onde incident plan
‘

(a ) / Indice fajble ( b) r?lc::t Idérormées par
K Indice élevé

Front d'onde incident plan

/ Front d'onde déformé en sortie
I

— .y
| 1O
' 1 i H H |
' i 1 i |
i / — -

Valeur de f,,

/ Front d'onde déformé en sortie

A . Valeur de f,,
Cristal pompé Cristal pompé

Fig. 1: Effet d'un dn/dT positif dans un cristal laser. (b) Effet du coefficient de dilatation positif
dans un cristal laser. [Didierjean 2007]

D’autre part, I'émission de chaleur due au pompage va conduire a une élévation locale
de température. Les faisceaux de pompe tout comme les faisceaux lasers sont
gaussiens dans notre cas, c'est-a-dire qu'il y a davantage d'intensité au centre du
faisceau que sur les bords. La source de chaleur étant au centre du cristal et I'évacuation
de chaleur par conduction se faisant sur le bord, il va donc y avoir un gradient de
température radial dans le cristal. Ce phénomene a deux conséquences. D'une part, la
dilatation sera plus forte au centre de la pompe et les faces du cristal vont Iégerement
se bomber pour créer une lentille convergente Fig. 1(b). De méme, I'indice optique
dépend également de la température du cristal. La variation d'indice est plus forte au
centre que sur les bords, ce qui va conduire également a la création d'une lentille qui
peut étre positive ou négative selon le signe du coefficient thermo-optique Z—:.
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Dans le cas général, il est possible d'estimer la lentille thermique sous cette forme
[Didierjean 2007] [Chenais 2002] :

1 _ nthPabs

dn
7= 2wk ﬁ_i_ n—-10-v)a

Ou v est le coefficient de poisson du matériau, 1., est la charge thermique (ie le
pourcentage de puissance absorbée qui est convertie en chaleur), k est la conductivité,
Z—: est la coefficient thermo-optique, a est le coefficient de dilation thermique, n est

I'indice optique. Les unités sont rappelées dans la table des notations et les valeurs de
ces parametres sont données pour différents cristaux en annexe.

Cette lentille thermique change la stabilité des cavités. Il est ainsi possible de laser pour
de faibles puissances de pompe puis de ne plus laser pour des puissances de pompe
plus élevée parce que la lentille thermique du cristal nous fait sortir de la zone de
stabilité de la cavité. La lentille thermique peut néanmoins étre compensée en adaptant
le design de la cavité en fonction de I'échauffement prévu pour le fonctionnement
nominal.

Nota Bene : on peut se poser la question quant a la linéarité de la dioptrie thermique
par rapport a la puissance absorbée ou de maniere équivalente de l'invariance de 71,
en fonction de cette méme puissance. En effet, dans le cas du thulium certains
échanges d'énergie entre ions rendent les équations de taux non-linéaires avec un
impact sur la charge thermique. n., n'est donc pas évident a estimer dans notre cas.
Nous négligerons donc les non-linéarités et nous montrerons expérimentalement plus
tard que I'échauffement suit bien une loi linéaire en fonction de la puissance absorbée
dans notre cas.
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5.1 CONSIDERATIONS THEORIQUES : UNE CHARGE THERMIQUE AMPLIFIEE PAR
L'EMISSION LASER A 2,3 MICRON

D’'un point de vue thermique, les lasers a 2,3 um a base de thulium sont un peu
particulier. En effet, il existe de nombreuses voies de désexcitation possibles par
fluorescence et par laser, ce qui rend les équations de charges thermiques plus
complexes que pour I'ion ytterbium, par exemple ou le défaut quantique est facile a
calculer.

4% 86%10% 3
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23 um 1 2,30 }Hnl 156 um
3
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[,9um J0,80 pm l,g(iun
kv 3
H6

Fig. 2 : Spectroscopie du thulium avec les facteurs de branchement exprimés en haut de chaque
transition (en %) pour le Tm:YLF.

Il est facile de se rendre compte de ce probleme en calculant la charge thermique avec
et sans laser a 2,3 um. En premiére approximation, celle-ci correspond a la différence
d'énergie entre un photon de pompe et un photon de fluorescence divisée par
I'énergie d'un photon de pompe. Dans la mesure ou il y a plusieurs chemins de
fluorescence possibles avec des facteurs de branchement g, il faut considérer
I'ensemble de ces chemins dans le calcul. Les échanges d'énergie entre ions sont, on le
rappelle, négligés ici par soucis de simplification. Nous nous plagons aussi dans le cas
simple du pompage direct. On obtient :

1 1 1 1 1
Nth,sans laser = A780nm [ﬁ41 ( ) + Baz ( )

A780nm ASOOnm /1780nm /11500nm /11900nm

ny ( 1 1 1 >]
43 A780nm 12300nm Al900nm

Dans le Tm:YLF on obtient une charge thermique de 4%. Cette charge thermique est
relativement faible et est a nuancer. En effet, dans notre cas, les désexcitations non-
radiatives n‘ont pas été prises en compte. Elles peuvent s'expliquer par la désexcitation
de plusieurs phonons. Elles sont ainsi plus probables dans les matrices a fortes énergies
de phonon ou moins de phonons sont nécessaires pour désexciter la transition
[Riseberg 1977]. Les désexcitations non-radiatives peuvent aussi s'expliquer par la
présence d'impureté dans le cristal et vont conduire a des désexcitations thermiques
qui contribueront également a I'échauffement. Ce calcul illustratif de la charge
thermique peut ainsi étre compris comme un minimum permettant de se rendre
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compte de I'élévation de la température induite par le laser.

En régime laser, le chemin de désexcitation de l'ion est radicalement différent. La
fluorescence a 0,8 um et a 1,5 uym est négligeable en comparaison du flux qui part vers
le niveau 3Hs via la transition laser & 2,3 um. De plus, la transition de I'état 3Hs vers le
niveau 3F4 se fait uniquement par relaxation multi-phonons que ce soit dans les oxydes
ou les fluorures. La charge thermique s'écrit alors sur la forme :
1 1 1
Nth,avec laser = A780nm - -

/1780nm /12300nm /11900nm

Dans le cas du Tm:YLF, la charge thermique pour un photon absorbé passe a 25%. La
différence de charge thermique en présence de laser et sans laser est donc
considérable et va conduire au développement de stratégies spécifiques pour réduire
I'impact du laser a 2,3 ym sur I'échauffement du cristal.

Dans notre cas, I'échauffement vient donc essentiellement de I'émission laser a 2,3 ym
davantage que de la puissance de la pompe seule, ce qui est un changement de
paradigme important par rapport aux lasers développés par le passe.

5.2 MISEEN EVIDENCE DE L'INFLUENCE DU LASER A 2,3 MICRON SUR L'ELEVATION
DE LA TEMPERATURE DANS LE CRISTAL

L'influence du laser a 2,3 um sur la charge thermique dans les cristaux peut étre vue
dans le cadre du pompage direct avec une cascade a 1,9 ym. Le schéma expérimental
des lasers en cascade en pompage diode développé au chapitre 3 a été rappelé ci-
dessous. Dans ce cas, pour une pompe de 15 W, la puissance a 1,9 ym était de 2,5 W
et la puissance a 2,3 pm était de 408 mW en présence de cascade et de 362 mW sans
cascade. Le coupleur de sortie est de 3%.

—_ 9 tm 7 Coupleur de sortie
~_/ R =200 mm

Ry s/ I
e @HOL HD ,._j OH

Tm:YLF

| Afocal de couplage
R =200 mm

Fig. 3 : Schéma expérimental d'un schéma de pompage direct avec une émission en cascade

Les cristaux ont, on le rappelle, été montés dans une monture en cuivre refroidie a eau
a 18°C. Une feuille d'indium molle de 1 mm d'épaisseur a été introduite entre le cuivre
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et le cristal pour augmenter le transfert de chaleur et amortir la dilatation thermique
du cristal. Une carte des températures permettant de visualiser le schéma de

refroidissement est présentée Fig. 4. Elle a été obtenue a I'aide d'une caméra thermique
a bolométres sensible entre 8 et 12 um.
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Fig. 4 : (a) Profil spatial de I'élévation de température en face arriere (c'est-a-dire a I'opposé de
la source de pompe : seule face visible par la caméra thermique) du cristal de Tm:YLF 2,5 % pour
une pompe fixe de 15 W (b) Carte des températures pour Tm YLF 3% avec émission laser a 2,3
pum (c) Vue d'ensemble de la carte des températures pour le méme cristal qu’en (b).

Le profil spatial de température peut étre extrait a I'aide du logiciel de la caméra
thermique. L'élévation de température absolue maximum au centre des faisceaux peut
étre mesurée et comparée aux températures en bord de cristal Fig. 4(a). Cette
comparaison revint a mesurer le gradient de température. Ce gradient est intéressant
dans la mesure ou il permet d'avoir une idée de la charge thermique subie par le cristal,
de la lentille thermique potentielle et également des contraintes thermiques a

I'intérieur du cristal. Ce gradient de température a été mesuré dans différentes
configurations par la suite.
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Fig. 5 : Gradient de température en face arriere du cristal de Tm:YLF (a) pour une pompe fixe de
12 W et différentes configurations laser (b) Pour différentes puissances extraites a 2,3 pm avec et
sans cascade pour un coupleur fixe de 2,5 % (c) pour différentes puissances de pompe.

Dans un premier temps, une puissance de pompe constante de 12 W a été appliquée
pour différentes configurations laser au cours du temps. L'élévation du gradient de
température a été mesurée Fig. 5(a). Il est possible de remarquer que |'élévation de
température reste assez faible en absence de lasera 2,3 um et a 1,9 ym. Lorsque qu'une
émission a 1,9 um seule est autorisée, le gradient passe alors de 8°C a 11°C (il est donc
toujours faible). Cette tres légere augmentation peut en partie s'expliquer dans la
mesure ou le laser a 1,9 um permet d'augmenter la puissance de pompe absorbée en
vidant le niveau 3Fa. En présence de laser a 2,3 um, comme on s'y attendait, le gradient
augmente de facon bien plus importante, passant de 8°C a 17,5 °C. L'impact du laser a
2,3 um est bien plus important thermiquement que celui du laser a 1,9 ym, d'autant
plus que la puissance extraite a 2,3 um est bien plus faible qu'a 1,9 um. De méme,
I'absorption n‘augmente pas de fagon significative avec le laser a 2,3 um. Ces premiéeres
mesures permettent de se rendre compte de l'influence cruciale du laser a 2,3 pm sur
la charge thermique notamment par rapport a I'émission a 1,9 um.

L'influence de la puissance absorbée sur la charge thermique a aussi été regardée dans
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différentes configurations laser Fig. 5 (c). Elle ne semble néanmoins pas étre le terme
prépondérant pour I'échauffement bien qu’elle semble quand méme jouer un réle. Par
exemple, le cristal chauffe moins avec 6 W absorbés sans effet laser a 2,3 um qu’avec
4 W absorbés mais avec effet laser a 2,3 um. Par opposition, une forte corrélation entre
I'élévation du gradient thermique et la puissance a 2,3 um a été observée. En mesurant
la puissance a 2,3 um en présence de cascade ou non et en la comparant au gradient,
il a pu étre observé que la charge thermique était en grande partie corrélée a la
puissance a 2,3 um.

Ces premieres mesures permettent de se rendre compte de l'influence négative du
laser a 2,3 um dans les cristaux dopés au thulium. Ainsi, pour éviter de trop chauffer un
cristal dopé Tm3*, le mieux c'est d'éviter I'émission laser a 2,3 um, ce qui n'est pas
vraiment une bonne nouvelle pour nous...

5.3 REDUIRE LA CHARGE THERMIQUE DUE AU LASER A 2,3 MICRON POUR LA
MONTEE EN PUISSANCE

La charge thermique additionnelle due au laser a 2,3 um était également un parametre
limitant lorsque nous avons tenté de monter en puissance avec le pompage en
intracavité Chapitre 4. Le schéma expérimental est rappelé ci-dessous.

200 1, 7 Coupleur

R =200 mm

f=80mm
% iy 0 2y
/ 2
Laser diode @ ' . D

@ 785 nm

Nd:YVO, o
= mm

Fig. 6 : Schéma expérimental d'un schéma de pompage en intracavité et spot a 2,3 um.

Ce schéma expérimental permet d'obtenir les puissances a 2,3 um les plus importantes
jamais obtenues avec le Tm:YLF. D'apres la discussion précédente (chap. 5 1.2), il est
donc évident que les problemes thermiques vont étre présents. Pour cette raison, nous
avons cherché a réduire l'influence du laser a 2,3 ym sur la charge thermique. Le
gradient de température a de nouveau été mesuré pour différents coupleurs de sortie.
Comme dans la partie précédente, I'élévation de température en absence de laser a 2,3
Mm est assez faible autour de 7 °C (Fig. 7 (c) - points noirs). L'élévation de température
ne semble pas non plus corrélée directement a la puissance de pompe a 1 um. Pour
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s'en convaincre, I'élévation du gradient thermique a également été mesurée en
fonction de la puissance a 2,3 um extraite et intracavité. Nous avons, dans le cas de la
puissance extraite a 2,3 uym, remarqué une assez faible corrélation entre la puissance
extraite et la charge thermique, Fig. 7(b). En effet, pour une méme puissance il peut y
avoir presque un ordre de grandeur de différence sur I'échauffement selon le coupleur
utilisé. Au contraire, il semble assez clair que I'élévation de la charge thermique est liée
a la puissance intracavité a 2,3 um Fig. 7 (a) car toutes les courbes se superposent. Cette
information est une tres bonne nouvelle dans notre cas. Elle signifie qu'augmenter la
transmission du coupleur de sortie (ce qui revient a diminuer la puissance en intracavité
pour une méme puissance extraite) permet de diminuer significativement la charge
thermique. C'est grace a cette idée qu'il nous a été possible de monter en puissance a
2,3 um a I'aide du pompage en intracavité sans risquer d'endommager notre cristal. En
effet, contrairement au cas classique, ici, la puissance de pompe n’est pas constante
pour optimiser le laser a 2,3 ym mais peut augmenter pour les plus forts coupleurs.
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Fig. 7 : Gradient de température dans un Tm:YLF 2% pour différents coupleurs de sortie (a) en
fonction de la puissance en intracavité a 2,3 um (b) de la puissance extraite a 2,3 um (c) et de la
puissance de pompe a 1 um avant le Tm:YLF. Les points noirs correspondent a une absence de
laser a 2,3 um.

Il'y a également été remarqué que I'élévation du gradient thermique dépendait aussi
de la polarisation que la pompe Fig. 8. Pour 10 W de puissance intracavité a 2,3 ym,
quand bien méme la puissance absorbée est de 4,2 W selon la polarisation ¢ contre
seulement 3,2 W selon la polarisation 7, I'élévation de température est plus forte
lorsqu’on pompe selon cette derniere polarisation (10°C contre 4°C). Cette plus forte
élévation de la température peut éventuellement s'expliquer par le fait que la puissance
incidente, lorsqu‘on pompe selon la polarisation 7, est bien plus importante Fig. 8(b)
pour une méme absorption. La fraction de puissance dissipée sous forme de chaleur
di au rendement quantique et liée aux défauts du cristal étant constante, elle prend
une part plus importante lorsque le cristal absorbe peu (a cause d'une faible section
efficace) et, dans notre cas, une puissance a 1 ym plus importante est donc dissipée
par cette voie purement non-radiative lorsque I'on pompe selon la polarisation . De
plus, dans la mesure ou le cristal a été tourné dans la monture de cuivre pour effectuer
cette mesure, le contact thermique n’est pas le méme ce qui peut également avoir une
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influence sur I'échauffement sur cristal.
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Fig. 8 : (a) Gradient de température dans un Tm :YLF 2% en fonction de la puissance intracavité a
2,3 um lorsque la pompe est selon la polarisation ¢ ou 7 (b) Puissance incidente a 1 um pour les
deux polarisation du cristal.

5.4 COMPARAISON DES POMPAGES

De méme, il a pu étre observé dans les précédentes parties que I'échauffement était
plus faible dans le cas du pompage a avalanche par opposition au pompage direct par
diode a 0,8 pm. Pour une puissance émise a 2,3 pym de 300 mW, le gradient de
température est de 20°C en pompage diode et d'environ 5° en pompage intracavité
pour le méme coupleur de sortie de 2,5 % (Fig. 9). Les meilleures performances
thermiques du pompage a avalanche s'expliquent par la plus grande efficacité du
pompage a 1 um (puissance laser a 2,3 uym versus puissance de pompe absorbée)
comparée au pompage direct par diode a 0,8 yum. Pour une méme puissance émise de
300 mW, la puissance absorbée en pompage diode est de 7,5 W contre seulement 2,4
W en pompage a avalanche. Ainsi, le pompage a avalanche, implique moins de photons
absorbés donc I'échauffement di a la puissance absorbée est moindre. Bien que nous
ayons montré précédemment que I'échauffement était principalement da a I'émission
laser a 2,3 um, la puissance de pompe absorbée contribue néanmoins a I'échauffement
mais de maniére un peu moins importante. Cet échauffement di uniquement a la
puissance absorbée est en particulier visible Fig. 5, ou pour une puissance de pompe
de diode a 0,8 um de 12 W, gradient 8°C a été obtenu en absence de laser a 2,3 pm.
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Fig. 8 : Gradient de température dans un Tm :YLF 2% en fonction de la puissance intracavité a 2,3
pm lorsque la pompe est selon la polarisation ¢

5.5 INFLUENCE DU DOPAGE SUR L'ECHAUFFEMENT DES CRISTAUX

Nous nous sommes également intéressés a l'influence du dopage en thulium sur
I'échauffement des cristaux. Le schéma expérimental précédent Fig. 6 a été repris avec
différents cristaux de Tm:YLF ayant des dopages de 2%, 2,5%, 3% et 6% avec des
longueurs de 10 mm, 8 mm, 8 mm et 5 mm respectivement. Ces cristaux ont été
pompés a 1,06 um selon la polarisation ¢. L'échauffement a la surface du Tm:YLF a été
mesuré a l'aide d'une caméra thermique (8-12 um) en fonction de la puissance extraite
a 2,3 um pour un coupleur de sortie fixe de 3.1 %, cf. Fig. 9(a,b).

Nota Bene : En utilisant le méme coupleur, la puissance extra-cavité garde toujours le
méme coefficient de proportionnalité avec la puissance intracavité, ce qui permet de
les comparer.

Nous remarquons que plus le dopage en thulium est élevé, plus I'échauffement est
important. En particulier, le gradient de température croit |égerement pour les dopages
de 2% a 3% et devient particulierement important pour un dopage de 6%. L'influence
du dopage sur I'échauffement global du cristal est clairement visible Fig. 9(a,b). Plus le
cristal est dopé, plus I'échauffement au niveau de waist du laser a 2,3 um est important.
Pour une puissance extraite de 0,8 W a 2,3 um, une température de 130°C a été atteinte
avec un dopage de 6% tandis que I'échauffement n’était que de 50°C pour le cristal
dopé a 2%. Ces mesures mettent en évidence l'intérét d'utiliser de faibles dopages pour
obtenir des lasers de puissances a 2,3 ym. Moins |'échauffement sera important, plus il
sera possible de pomper fort pour atteindre de fortes puissances.
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Fig. 9 : (a) Gradient de température pour différents cristaux en fonction de la puissance a 2,3 pm.
(b) Température maximale a la surface pour différents cristaux. (c) Evolution de la conductivité
thermique maximale (axe extraordinaire) dans le Tm:YLF en fonction du dopage dans le thulium,
I'ytterbium ou le néodyme en utilisant le modele de Gaumé [Gaumé 2002].

Cette évolution de I'échauffement en fonction du dopage peut en partie s'expliquer
par le fait que doper des cristaux tend a réduire leur conductivité thermique. Ainsi, plus
ils sont dopés, plus leur capacité a évacuer la chaleur est faible. Ce phénomene a été
en particulier montré dans des cristaux de YAG [Sato 2009] [Gaume 2002] et a été
théorisé dans la these de Romain Gaumé [Gaume 2002] comme suivant la relation :

1 |[2kgvk(C =0) k(C =0)6

k(C) = — 5 arctan (ma T

Avec § = Zi Cl-(MiI\;M) et M = Zi CL'ML' eta= ZS’ﬁg

)

D'une maniére générale, la vitesse du son dans un cristal tourne autour de
v~7000 m. s~ [Gaume 2002]. Dans le YLF, qui est la matrice qui nous intéresse dans
cette étude, la conductivité est de k(C = 0) =7.2 W.m 1K~ selon |'axe extraordinaire
en absence de dopage (C = 0) [Zelenogorskii 2010]. La masse molaire de I'yttrium qui
est substitué dans le YLF est de 88,8 g.mol™! tandis que la masse molaire des dopants
tels que le thulium, I'ytterbium et le néodyme est de 168,9 g.mol™%, 173,1 g.mol™?,
144,2 g.mol~1. Le volume de la maille est de 2,8 x 10728m3 [Guillemot 2021].

Dans le cadre de ce modeéle, la conductivité chute fortement a 3,8 W.m™*K~! pour un
dopage de 6% contre 50 W.m ™ 1K~! pour un dopage de 3% Fig. 9(c). Cette chute
permet d'expliquer au moins en partie I'échauffement plus important des cristaux les
plus dopés. Elle est d'autant plus marquée dans notre cas que les ions thulium sont
particulierement lourds comparés aux ions d'yttrium qu'ils substituent. L'influence
d'ions plus légers tels que le néodyme est plus faible a titre de comparaison.

D'autres phénomenes viennent s'ajouter et peuvent également expliquer

I'échauffement plus important des cristaux plus fortement dopés. En particulier, les
échanges d'énergie entre ions peuvent aussi exercer une influence sur la thermique.
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Cet effet est néanmoins difficile a quantifier.

En conclusion, nous avons remarqué dans cette partie que I'utilisation de cristaux
faiblement dopés autour de 2% permet de limiter I'échauffement et ainsi d'atteindre
de plus fortes puissances a 2,3 um en limitant les risques de fracture pour les cristaux.

5.6 CONCLUSION

Dans ce chapitre, il a été possible de montrer que I'échauffement dans les lasers a 2,3
MM a base de thulium pouvait en grande partie étre attribuée a I'émission laser a 2,3
um elle-méme. Cet échauffement excessif est d a la désexcitation non-radiative entre
le niveau du bas de la transition laser 3Hs et le niveau 3F4 qui méne a un défaut
quantique beaucoup plus fort avec le laser a 2,3 uym par rapport au cas d'une
désexcitation uniquement par fluorescence. Il a été montré que I'échauffement est
corrélé a la puissance a 2,3 pym en intracavité et ceci pour différents pompage. Afin de
limiter les effets thermiques déléteres lors de la montée en puissance, des coupleurs
de sortie ayant des transmissions plus élevées peuvent étre utilisés. De méme, les
cristaux faiblement dopés ayant une meilleure conductivité, leur utilisation permet de
limiter I'échauffement.
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6 REGIME IMPULSIONNEL : LA ROUTE VERS LE CHAOS

Le présent chapitre traitera du régime déclenché dit « Q-switch » a 2,3 ym a l'aide de
cristaux dopés au thulium sur la transition 3Ha vers 3Hs. Dans la littérature, il est courant
de voir des trains d'impulsions a 2,3 um comportant de fortes instabilités temporelles
(Fig. 1) et un régime chaotique récurant a pu étre observé dans I'ensemble de nos
expériences en régime déclenché. Ce chapitre s'intéresse ainsi a I'étude de ce régime
déclenché et explore des pistes de stabilisation. Nous allons majoritairement décrire
avec pragmatisme cette dynamique chaotique en émettant quelles pistes permettant
de l'expliquer, mais en raison du grand nombre de paramétres mis en jeu, il est
actuellement difficile de comprendre précisément I'ensemble de la physique en jeu.

Le plan est le suivant. Pour montrer le potentiel systémique du chaos dans le thulium,
des régimes déclenchés ont été étudiés pour différentes cavités et schémas de
pompage : premierement, a I'aide d'un pompage utilisant un Ti:Saphir, deuxiémement,
a l'aide d'un pompage diode et, pour finir, a I'aide d'un pompage a avalanche. Dans
I'ensemble de ces expériences, une description du chaos observé a été réalisée et des
propositions ont été faites pour stabiliser le train d'impulsions. La derniere partie sur le
pompage a avalanche cherche davantage a comprendre I'origine physique du chaos
observé.
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Fig. 1: (a) Train d'impulsions utilisant un Tm:YVO4 [Yu 2024] (b) un Tm:YAP [Dong 2021] (c) un
autre Tm:YAP [Chu 2022] (d) un guide d’'onde en Tm:YLF [Loiko 2020]
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6.1 ETAT DE L'ART DES REGIMES CHAOTIQUES DANS LES LASERS

De nombreux régimes chaotiques ont été observés dans les lasers en particulier dans
les diodes laser ou ces régimes sont particulierement aisés a réaliser, a contrOler et a
étudier [Sciamanna 2015]. De méme, une personne souhaitant avoir acces a des
régimes chaotiques peut coupler ensemble deux oscillateurs [Donati 2012]. Le chaos
est ici voulu et il est possible de I'éviter. Il existe également des cas ou les instabilités
dues au chaos sont involontaires et donc négatives si on souhaite réaliser des lasers
stables et fiables. C'est notamment le cas dans certains lasers a verrouillages de mode
ou ce type de dynamique a été étudiée [Kovalsky 2004] [Chemla 1995] [Morgner 1996]
[Mozdy 2000]. Les prochaines parties se focaliseront sur les chaos observés dans les
régimes Q-switch.

6.1.1 L'influence du spectre sur les régimes chaotiques

Dans les lasers solides, les régimes chaotiques s'expliquent dans la trés grande majorité
des cas par linteraction entre les différents modes de la cavité qu'ils soient
longitudinaux ou transverses [Bracikowski 1991]. La présence de deux longueurs
d'onde d'émission bien distinctes peut conduire a des instabilités [Yao 2010] bien que
cette condition ne soit ni nécessaire, ni suffisante [Liu 2017].

6.1.1.1 Compétition de modes pour le gain

La premiere explication des régimes chaotiques des lasers multimodes en régime
déclenché vient de la compétition des différents modes pour le gain laser. Dans la
mesure ou |'émission laser a une longueur d'onde tend a réduire le gain pour la
seconde, les deux émissions sont fortement couplées par le gain, ce qui favorise
I'apparition de régimes chaotiques [Liang 2018] [Larotonda 1999] [Zhang 2004].

6.1.1.2 Battement entre les modes

L'interférence entre plusieurs longueurs d'onde proches est également de nature a
créer des instabilités en introduisant des battements [Goldsborough 1964] [Kervevan
2007] [Luo 2017]. Ces battements sont néanmoins fortement liés a la longueur de la
cavité qui vient changer l'intervalle spectral libre entre les modes longitudinaux. De
méme, les parametres de stabilité de cavité sont aussi de nature a changer l'intervalle
entre les modes transverses et longitudinaux. Sous certaines conditions de stabilité, il
est ainsi possible de ne pas avoir de battements avec les modes transverses [Chen
2004]. Dans la mesure ou les modes transverses sont liés a la stabilité de la cavité, leurs
fréquences sont directement reliées a la lentille thermique et de forts couplages ont
pu étre démontrés entre la thermique et les battements de modes transverses [Ozygus
1995] [Chen 2004].
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6.1.2 Un chaos spectroscopique ?

Un article explore également la possibilité d'avoir un chaos d’origine spectroscopique
[Valcarcel 1995]. Valcarcel et al. ont utilisé un modele théorique de laser a 3 niveaux en
cascade pour obtenir un régime chaotique. Les hypotheses de calcul sont néanmoins
éloignées de nos cas expérimentaux (lasers continus, polarisation variable, ...). Bien que
ce type d'instabilités n'ait jamais été observé expérimentalement dans d'autres lasers,
il n'est pas a exclure que de telles dynamiques puissent étre observées. En particulier,
d'autres instabilités spectroscopiques tres exotiques ont été observées dans le thulium
en cas de régime Q-switch en cascade a 1,9 uym et a 2,3 ym en méme temps [Huang
2019]. L'influence réciproque des impulsions a 1,9 um sur ceux a 2,3 um a été étudiée.
Il s'agit néanmoins d'instabilités relativement faciles a éviter dans la mesure ou frustrer
le laser a 1,9 um suffit a réduire l'influence délétere des impulsions a 1,9 um sur le train
d'impulsions a 2,3 um.
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Fig. 2 : (a) Train d'impulsions en régime déclenché et (b) populations des niveaux calculées a
I'aide des équations mentionnées ci-dessous.

Prenant acte de ces deux précédents articles, nous avons cherché a savoir si les
équations de niveaux du thulium conduisaient systématiquement a des régimes
chaotiques. Les équations de niveaux du chapitre 2 ont été reprises en régime non-
stationnaire dans le cas du pompage direct (qui est notablement plus rapide a résoudre
numeériquement que le pompage a avalanche) :

dng, L 2 i n,
(1) W = 0-14n1cDO,8 um - 0'4.3'”,4,(1)2’3 pm + CETUN nz —_ CRCN ‘n4n1 —_ T_
4
dn, n, n, ,
@) dr 94374 P23 m — T, t Bas+2) T, 2CsryN*ny” + 2CpeN*nyny
2 4

B)ny+n,+n, =1

L'équation laser a 2,3 pym a été rajoutée :
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dd, 3 c
(4)Tum = 2043N(ny — 5)(132,3 umlz

Ou [ correspond a la longueur du cristal, L correspond a la longueur de la cavité, §
correspond au taux d'inversion de population pour compenser les pertes de la cavité.
Les valeurs spectroscopiques sont les mémes que dans le chapitre 2. La longueur du
cristal est de 1 cm et la longueur de la cavité de 10 cm ici. Pour les pertes, nous avons
considéré un absorbant tres rapide dont les pertes passent de 3% a 1% si l'intensité
photonique @, 5 ., st supérieure a 102° m~2s~* et inversement. Ces équations ont été
résolues en régime temporel a l'aide de la méthode de Runge Kutta avec pour
condition initiale, une population dans I'état fondamental uniquement et @, 3 ,,,(t =
0) = 1s~ L Bien que ces équations fassent apparaitre des termes couplés, aucun
régime chaotique comparable a ce que nous avions expérimentalement n'a été observeé
sur des temps allant jusqu’a la seconde. Nous nous sommes également assuré d'avoir
un échantillonnage important des impulsions pour ne pas créer de bruit
d'échantillonnage trop important. Le train d'impulsions comme les populations sont
stables dans tous les cas. Cela signifie que, seul, ce systeme d'équations constitué des
populations et d'un laser monomode a 2,3 pm ne conduit pas a un systeme
fondamentalement chaotique. D'autres équations ou termes sont donc nécessaires
pour faire apparaitre un régime chaotique.
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0 35 40 45 50 3%.0 38.5 39.0 39.5 40.0
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Fig. 3 : (a) Train d'impulsion avec des instabilités de 3% et (b) populations des niveaux calculés a
l'aide des équations mentionnées ci-dessous avec des pertes modulées a 20kHz, sur une

profondeur de 1%.

Néanmoins, lorsque les pertes sont modulées activement, il est possible d'observer des
instabilités sur le train d'impulsions Fig. 3. Ces fluctuations des pertes peuvent illustrer
divers phénomenes tels quel du bruit électrique, mécanique, des battements, I'ajout
d’'équations (thermique, dépolarisation, ...). Ce calcul permet seulement d'illustrer avec
les mains comment I'ajout de perturbations ou d’équations supplémentaires inconnues
peuvent rendre aisément le systeme chaotique.
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6.2 UN CHAOS POSSIBLEMENT SYSTEMIQUE : DESCRIPTION DE LA DYNAMIQUE
POUR DIFFERENTES CONFIGURATIONS

6.2.1 Le pompage Ti:Saphir et les intermittences de type |

Les premiers régimes chaotiques ont été observés a I'aide d'un pompage direct avec
un Ti:Saphir émettant jusqu'a 2 W a 780 nm. Le milieu a gain est constitué d'un cristal
de Tm:LiYF4 dopé a 3 %. Deux cavités imbriquées a 1,9 um et a 2,3 ym partagent ce
méme milieu a gain et sont séparées par un miroir dichroique. Dans le bras a 2,3 um,
I'absorbeur saturable utilisé est un cristal de Cr?*:ZnSe dopé a 2,76.10*® cm™3 sur une
épaisseur de 1,2 mm. Ses pertes saturables sont de 4,1%. La puissance du laser a 1,9
MM peut étre ajustée voire réduite a zéro en bloquant la cavité correspondante a I'aide
d'un diaphragme. La transmission du coupleur de sortie a 2,3 ym est de 1% ou 3%,
alors que pour la ligne laser a 1,9 ym, la transmission du coupleur est fixée a 2%.

Pulse a 2,3 pm

(b)

100
80
60 |
w T

o ] 4.7 ps [~ Coupleur de sortie
% "_é/ 10 15 \2-(':’ 25 :

Temps (us)

Intensité (%)

Ti:Sapphire laser
780 nm

N
(a) lame /2 M

Fig. 4 : Schéma expérimental d'un régime déclenché pompé a l'aide d'un Ti:Saphir

Pour la configuration laser décrite, avec ou sans laser en cascade a 1,9 ym, un train
d'impulsions avec une cadence allant de 1 a 30 kHz a été obtenu avec une durée
d'impulsion constante d'environ 4,7 us (Fig. 5(b)). Le taux de répétition des impulsions
augmente de maniere monotone avec la puissance de la pompe (Fig. 5 (b)(c)). Les
« barres d'erreur » ne sont pas des incertitudes de mesures mais indiquent la valeur de
la déviation standard du taux de répétition mesurée sur quelques secondes (quantifiant
ainsi la gigue temporelle). Les zones chaotiques peuvent étre clairement identifiées
lorsque la dispersion du taux de répétition diverge [Kovalsky 2010]. Les zones stables
varient en fonction des différentes configurations laser. Avec le coupleur de sortie de
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1 % a 2,3 um, elles se situent dans les plages de 8,9 - 10,9 kHz et 13,2 - 16 kHz en
I'absence de laser en cascade, et dans les plages de 9,5 - 12,3 kHz et 14,6 - 19,4 kHz
avec le laser en cascade. Le laser a cascade n'est pas une condition préalable pour
obtenir un régime chaotique puisque des observations similaires sont faites avec ou
sans laser a cascade. Les comportements chaotiques sont équivalents et le chemin vers
le chaos passe toujours par des intermittences. Une telle route vers le chaos avait déja
été observée dans des lasers CO, mais était d'origine électrique [Kim 1993].
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40 25 : :
I | Cascade (a) I 1 cascade 5 (b)
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I 30 N
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Fig. 5 : (a) Cadence du train d'impulsion en fonction de la puissance de pompe un coupleur de
1%. Les lettres correspondent a la position des spectres et des trains d'impulsions des Fig. 6 et 7.
(b) Cadence du train d'impulsion en fonction de la puissance de pompe un coupleur de 3%. Les
barres d'erreurs correspondent au valeur rms des cadences mesurées. (c) Puissance de sortie a
2,3 um pour un coupleur de 1% et (d) pour un coupleur de 3%.

Il est a noter qu'en présence d'un régime chaotique, le spectre contient plusieurs
fréquences largement séparées Fig. 6 (a) (spectre B et y). Néanmoins, lorsque la
puissance de pompe augmente et qu'une nouvelle zone stable est atteinte, le spectre
n'a plus qu'un seul pic (spectre § et ¢). Il semblerait ainsi dans notre cas que ces
différents pics spectraux soient davantage une conséquence qu'une cause de notre
régime chaotique. Dans le cas contraire, ses pics multiples n'auraient pas disparu
lorsqu’un nouveau régime stable est atteint. Néanmoins, une éventuelle compétition
de mode pour le gain ne peut pas étre exclue ici.
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Fig. 6 : (a) Spectre du laser a 2,3 um pour différentes puissances de pompe conduisant a différents
régimes placés sur la Fig. 5(a). Le coupleur était de 1%. Il n'y avait pas de cascade a 1,9 um. Les
spectres sont acquis sur 1s, ces longueurs d’'onde ne sont donc pas forcément présentes a chaque
impulsions.

Nous allons maintenant concentrer notre étude sur les différentes dynamiques
impliquées dans la route vers le chaos. Nous considérons tout d'abord la géométrie du
laser sans cascade (émission a 2,3 um seulement) avec un coupleur de 3%. Pour une
analyse précise du comportement temporel, nous utilisons un oscilloscope avec une
grande mémoire (jusqu'a 134 Mpts) permettant une acquisition sur de longues durées
avec un bon échantillonnage et une détection précise de la puissance créte. L'étude
portera sur le chemin vers le chaos d'un train d'impulsions autour de 20 kHz. Pour cette
analyse, les puissances crétes des impulsions ont été extraites. Cela permet d'avoir
accés a des parameétres intéressants pour I'étude du chaos tels que l'entropie’ des
puissances pics et les cartes de Poincaré. Pour analyser les différents régimes, les
oscillogrammes ont été présentés sur la premiere ligne de la Fig. 7. En seconde ligne,
les cartes de Poincaré, correspondant a la valeur de la puissance pic en fonction de la
puissance pic précédente, ont été tracées. Cette carte de Poincaré permet d'identifier
des corrélations déterministes entre les pics en les différentiant du bruit blanc ou du
jitter qui sont aléatoires. Concernant la sample entropie?, cette grandeur quantifie la
prédictibilité d'une valeur connaissant les m valeurs précédentes. Elle a pour parametre

T L'entropie est une valeur permettant de quantifier le chaos d'un train d'impulsions. Des outils existent
dans la librairie « nolds » de python permettant de la calculer. Ces outils sont utilisés par exemple pour
étudier les problemes de régularité du rythme cardiaque souvent annonciateurs de crise.

2 Ou « Sampen » dans la librairie nolds de Python. Cette grandeur permet de caractériser le niveau de
chaos d'une série de point. Elle est définie par Sample entropie = —In (ﬁ). A est le nombre vecteur

respectant la condition d[{xi, wr Xigm b {xj, s Xjgm }] <r, d[]étant un opérateur de distance
(euclidienne dans notre cas) et B est le nombre de vecteur tel que d[{xi s eees Xitme1 b {xj s e Xjpm—1 }] <
r.r et m sont des paramétres variables.
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r qui est la distance en dessous de laquelle deux listes de points de longueur m sont
considérés comme identiques [Richman 2000]. Une entropie nulle correspond a une
suite prévisible et des valeurs supérieures ou divergentes correspondent a une suite

tres peu prévisible.
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Fig. 7 : Oscillogramme en régime (a) stable (b) avec des intermittences (c) chaotique. Les carte de
Poincaré présentant la puissance pic normalisée en fonction de la puissance pic précédente sont
placés au-dessous.

Des régimes tres stables ont pu étre obtenus Fig. 7(a). Une transition vers le chaos par
intermittence a été observée (suivant le scénario de Pomeau-Manneville [Bergé 1997]).
L'intermittence est précédée par une longue période de comportement presque
régulier appelé phase laminaire interrompue par un sursaut chaotique limité dans le
temps. Dans notre cas, les intermittences consistent en des périodes successives
laminaires, principalement d'une durée d'environ 7 a 8 impulsions telles que présenté
a la Fig. 7(b). Ces intermittences sont les prémisses des régimes chaotiques et
représentent, dans notre cas, la transition (route) observée vers ces derniers. Pour
chacun de ces trains d'impulsions, la sample entropie a été calculée. Pour les régimes
stables, le comportement est prévisible. La sample entropie est alors de 0 pour m = 3
et une tolérance r de 2%3. Lorsque les intermittences se produisent, |'entropie se
dégrade a 0,547 et atteint 1,551 pour le régime chaotique. Cette valeur caractérise bien

3 Pourquoi 2% ? Comme nous effectuons les calculs d’entropie a partir de mesures et que nous voulons
éviter que cette valeur soit perturbée par le bruit, nous avons choisi de paramétrer une tolérance de 2%
(dans la fonction Sampen)
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une suite de points tres peu prévisibles.

Sur les cartes de Poincaré, pendant la "phase laminaire", les fonctions I,,; = I, - ou
I, est l'intensité de la n-ieme impulsion laser - sont au-dessus de la ligne bissectrice
dans le cas de la transition par intermittence selon le modele de Pomeau. Ce
comportement est typique de la route vers le chaos par intermittence [Bergé 1997].
Pour conclure sur la signature du type d'intermittence [Tang 1992], nous avons tenté
d'ajuster I'évolution de la phase laminaire dans la carte de Poincaré [Bergé 1997]. Les
points de la phase laminaire (observés avant la chute de l'intensité maximale)
s'approchent tangentiellement de la bissectrice, ce qui est compatible avec une
intermittence de type I. Il est possible de modéliser I'évolution des pics de phase
laminaire I,,,; = f(I,,) avec une fonction polynomiale. Cette fonction permet d'estimer
que la courbe de Poincaré s'approche tangentiellement de la bissectrice avec une
distance ede 0,0165. Pour aller plus loin dans le raisonnement, il est également
possible d'évaluer la dépendance exponentielle entre la longueur de la phase laminaire
L et cette distance €. Dans le cas d'une longueur laminaire moyenne mesurée d‘environ
7 a 8 impulsions (dans notre cas <L> = 7,75), on trouve L = e~* avec 1 = 0,49 : valeur
proche de la valeur théorique de 0,5 pour des intermittences de type I. Au vu de la
dispersion des points au niveau de la bissectrice, ceci ne constitue pas une preuve
irréfutable, cependant ceci tend quand méme a corroborer ['hypothese
d'intermittences de type I.

= Fitted Curve
e Data Points
Bissectrix

1.001 <+ Error Bars

0.80 0.85 090 0095 1.00 1.05
I, (%)

Fig. 8 : Carte de Poincaré de différentes phases laminaires accompagnée d'un fit polynomial
cubique issu du modeéle de Pomeau utilisé pour extraire «.

Le chemin vers le chaos peut également étre observé en régime transitoire. La figure 9
représente ce régime dans lequel nous avons fait quelques zooms intéressants. Pour
obtenir ce régime transitoire, la cavité laser a 2,3 uym est ouverte puis fermée et le train
d'impulsions est enregistré pendant un quart de seconde. Avant d'atteindre le régime
chaotique, un train d'impulsions stable est observé a un taux de répétition de 19,4 kHz
correspondant a celui attendu pour cette puissance de pompe (Fig. 5). Cependant, ce
régime stable n'est pas accessible dans le régime stationnaire. En effet, apres un court
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laps de temps le régime devient chaotique en passant par une phase d'intermittences.
Ce phénomene transitoire peut permettre I'obtention d'un train stable. C'est une
hypothése intéressante a prendre en compte pour permettre de stabiliser des régimes
Q-switch lorsque la pompe est hachée [Kifle 2021] car, en hachant le signal de pompe,
le laser est constamment ramené dans une phase transitoire. Des considérations
thermiques peuvent éventuellement expliquer ce phénomeéne transitoire. Lorsque
I'émission laser a 2,3 pm apparait, I'absorption change dans le Cr:ZnSe. Nous avons
mesuré son élévation de température a environ 26 °C a I'aide d'une caméra thermique
(et en considérant une émissivité de 0,05 [Zhang 1997]). Durant la thermalisation cette
légere variation permet de passer d'un régime stable a un régime chaotique en passant
par un régime d'intermittences. Cette expérience nous montre et corrobore bien la
route déja observée vers le chaos.
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Fig. 9 : Pour la colonne (1), régime transitoire observé sur un quart de seconde. Colone (2) : zoom
sur le régime stable. Colone (3) : zoom sur les premieres intermittences (4) zoom sur le régime
chaotique. Ligne (A) : oscillogramme en régime transitoire. Ligne (B) : Cartes de Poincaré des
oscillogrammes correspondant a la méme colonne et issu de |'oscillogramme de la ligne (A)

Rajoutons maintenant a notre étude I'observation du régime temporel du laser a 1,9
um. Pour cela, nous débloquons simplement la cavité a 1,9 um. Pour rappel, lorsque le
laser a 1,9 uym opere seul (sans co-laser a 2,3 ym) le régime temporel est totalement
continu, car rien dans la cavité a 1,9 ym ne module temporellement les pertes. Lorsque
le laser en cascade opere, une impulsion a 2,3 ym donne lieu a des oscillations de
relaxation a 1,9 uym. Celles-ci peuvent s'expliquer dans la mesure ou I'impulsion a 2,3
um vient brutalement remplir le niveau 3F4 qui est le haut du niveau laser a 1,9 um. Le
gain est légerement augmenté conduisant a la mise en place d'un régime transitoire
pour le laser a 1,9 um et pour la population du niveau métastable 3F,, prenant la forme
d'oscillations de relaxation faiblement amorties de type « laser ringing ». Celles-ci
dépendent principalement des taux de pompage et des pertes de la cavité. Ces
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oscillations de relaxation sont caractéristiques des lasers trés faiblement perturbés
[Siegman 1986]. Dans notre cas en effet, les perturbations sont trop faibles pour
prendre la forme d'oscillation de relaxation sous la forme de « laser spiking » - que
nous observerons néanmoins plus tard pour des impulsions de plus forte énergie-.
Ces oscillations de relaxation sont facilement visibles a tres basses cadences (quelques
kHz) et Fig. 10 il semple y avoir un probleme de synchronisation entre les deux lasers :
le laser a 2,3 um n'arrivant pas systématiquement a la méme phase de cette oscillation
de relaxation. Ceci conduit a des instabilités en intensités (sur les deux lasers) et une
dispersion des points dans le diagramme de Poincaré.
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Fig. 10 : (a) Laser a 2,3 um au seuil et oscillation de relaxation du laser a 1,9 um. (b) Carte de
Poincaré du train a 2,3 ym.

Pour les régimes stables a plus haute cadence, il est possible de remarquer que la
cadence a 2,3 um est en phase avec les oscillations de relaxation du laser a 1,9 um.
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Fig. 11 : Exemple de régimes stables avec synchronisation des lasers en cascades.
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Cet effet de synchronisation est particulierement visible lorsqu’on trace la puissance
laser a 2,3 um en fonction de la puissance a 1,9 um. En régime stable, la boucle
« Puissance a 2,3 um vs. puissance a 1,9 um » passe systématiquement par la méme
trajectoire. Ce n'est plus le cas quand le régime devient instable a 2,3 ym en subissant
une intermittence. Le laser a 1,9 um perd la synchronisation (fig. 12) : le Q-switch a 2,3
MM semble se restabiliser mais pas le laser a 1,9 um. Les boucles ne suivent plus la
méme trajectoire et se dispersent selon |'axe des « puissances a 1,9 um ».
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Fig. 12 : Trains d'impulsion stable ou comportant des intermittences et leurs map « Puissance a
2,3 um vs. la puissance a 1,9 um » respectives.

En conclusion, cette partie offre la premiere description empirique d'un régime
chaotique observé en régime déclenché dans le thulium. Une route vers le chaos
prenant la forme d'intermittence de type | a pu étre observée, ce qui est atypique pour
ce type de régime déclenché. Afin de savoir s'il s'agit d'un chaos systémique, le régime
déclenché va également étre étudié dans d'autres configurations, notamment le
pompage par diode.

De méme, dans ces premieres mesures, le laser a 1,9 ym apporte une nouvelle
composante mesurable a I'étude du chaos méme si la nature du régime chaotique
observé ne peut pas étre totalement expliquée. En effet, le laser en cascade complexifie
le systeme en rajoutant une équation mais ne semble pas modifier les régimes
observés : chaos et intermittences sont toujours les mémes avec ou sans ce parametre
supplémentaire.
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6.2.2 Le pompage diode : vers des trains d'impulsions bi-stables a forte énergie

Les régimes chaotiques ont également été obtenus en pompage diode avec des
impulsions de plus fortes énergies. L'influence des pertes saturables du Cr:ZnSe, sur la
stabilité et le type de régime chaotique observé, est étudié dans ce chapitre.

—— Cr:ZnSe

i Coupleur i

Coupleur R = 200 mm
Laser diode @

@079 pm ! § T

Tm:YLF

Systéme afocal
R =200 mm

Fig. 13 : Schéma expérimental du régime déclenché a 2,3 pm en pompage diode.

Une cavité en Z pompée par une diode de puissance fibrée émettant jusqu'a 90 W a
790 nm a été implémentée. Le diametre de la fibre est de 106 pym et I'ouverture
numérique de 0,22. La pompe est focalisée dans le cristal de Tm:YLF via un montage
2f-2f constitué de deux lentilles triplet de focale 72 mm. On rappelle qu'afin d'étudier
I'influence du Q-switch sur le laser a 1,9 um, une cavité optionnelle en V imbriquée
permettant de laser a 1,9 um sur la transition 3F4— 3He a été rajoutée. Les deux cavités
imbriquées possedent en commun le miroir de pompe, le cristal dopé thulium ainsi
gu'un miroir plan-concave de rayon de courbure R = 200 mm. Les deux cavités se
séparent sur un miroir dichroique HR (R>99.95 pour 2.15 -2.4 uym) and AR (T>99.5 pour
1.7-2.1 um). Elles sont fermées par deux coupleurs de sortie indépendants. Le miroir
de pompe est traité HR pour 1.8-2.4 um. La longueur entre le miroir de pompe et le
miroir plan concave est de 120 mm et est ajustée en fonction de la lentille thermique
induite par le cristal. La longueur entre le coupleur a 2,3 um et le miroir plan-concave
est 105 mm. De méme, la longueur entre les deux miroirs plan-concaves est de 360
mm. Pour la cavité a 2,3 ym, |I'absorbant saturable composé d'un cristal de Cr:ZnSe est
rajouté au niveau du coupleur de sortie. Nous avons la possibilité d'utiliser un coupleur
a 1% sur la plage 2,1-2,4 pm. On rappelle que, concernant I'absorbant saturable, le
temps de vie du niveau supérieur du Cr:ZnSe est de 5 ps et sa section efficace
d'absorption a 2,3 um est de 1.24x107"® cm?. Trois cristaux de Cr:ZnSe ont pu étre
utilisés d'absorption saturable 2.7%, 4.1, et 8.5% pour des longueurs respectives de
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1,12, 1,12 et 2,58 mm. Tous les cristaux sont traités AR afin de minimiser les pertes
dues aux réflexions de Fresnel a la surface du cristal.
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Fig. 14 : (a) Puissance moyenne a 2,3 en fonction de la puissance de pompe pour différentes
pertes saturables. (b) Energie moyenne des impulsions a 2,3 um en fonction de la puissance de
pompe pour différentes pertes saturables. (c) Cadence moyenne des impulsions a 2,3 pm en
fonction de la puissance de pompe pour différentes pertes saturables. (d) Trains d'impulsions
chaotiques observé pour des pertes saturables de 8,5 %.

Les trois cristaux différents de Cr:ZnSe ont été placés dans la cavité en Z afin d'étudier
I'influence de I'énergie des impulsions sur les régimes temporels observés. Pour 8,5 %
de pertes saturables, une puissance moyenne maximum de 122 mW a été obtenue
pour une cadence de 7,5 kHz et une énergie de 16 pJ. Pour des pertes saturables de
4,1% et 2,7%, des puissances moyennes de 33 mW et 15 mW ont été obtenues avant
de blanchir continlment I'absorbant saturable pour de plus grandes puissances de
pompe et avoir un régime continu. Pour ces puissances, les cadences sont de 21 kHz
et 16 kHz respectivement pour des énergies de 1 pJ et 2 pJ.

La durée des impulsions est de 1 us, 2 us et 10 ps pour des pertes saturables de 8,5%,
4,1% et 2,7% respectivement. Les différences importantes de puissances moyennes
entre le Cr:ZnSe absorbant 8,5% et les deux autres peut s'expliquer par une qualité de
traitement de surface différente induisant les pertes passives plus fortes pour les
Cr:ZnSe absorbant 4,1% et 2,7%. Pour chacun des absorbants saturables utilisés, les
trains d'impulsions observés avaient un comportement chaotique, réduisant
grandement la prédictibilité de la puissance pic émise d'un pulse a l'autre.
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Fig. 15 : (a) Train d'impulsion bi-stable d’entropie 0,03 (b) Carte de Poincaré du précédent
oscillogramme (c) Route vers le chaos prenant la forme d'apériodicité et cartes de Poincaré au
cours du temps

Les chemins vers le chaos menant aux régimes chaotiques se sont néanmoins avérés
significativement différents suivant I'absorbant saturable utilisé. Pour des énergies de
16 uJ, un chemin vers le chaos prenant la forme d'apériodicités plus ou moins régulieres
a été observé Fig. 15. Ce chemin a également été observé plus rarement pour des
impulsions de 2 pJ. Pour des énergies de 1 pJ et de 2 pJ, un chemin vers le chaos
prenant la forme d'intermittence a été observé de facon prépondérante Fig. 16.

Comme dans la partie précédente, pour quantifier et identifier les différentes formes
de régimes chaotiques, deux outils ont été réutilisés. En premier lieu, un diagramme de
Poincaré consistant a tracer la puissance pic normalisée I,,; en fonction de la
puissance pic normalisée précédentes I,. Un autre outil utilisé est I'entropie qui permet
de quantifier a quel point le pulse m+1 est prévisible par rapport a ce qu’on sait des m

pulses précédant avec une marge r prise a 3% dans notre cas. La valeur utilisée dans la
suite sera m=2.

Aucun régime stable pulse a pulse sur une durée significative n'a été observé pour les
impulsions de 16 plJ. Des périodes de bistabilités récurrentes entre les périodes
chaotiques ont néanmoins été observées. Dans le cas des trains bistables, I'entropie
calculée sur les puissances créte et sur une période de 5 ms Fig. 15(a) est de 0,03, allant
dans le sens d'un train d'impulsion plutot prévisible bien que bistable. Le diagramme
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de Poincaré permet également de fagon plus graphique encore de mettre en évidence
les deux zones de stabilité. Le train d'impulsions alterne continlment entre des
périodes de fortes instabilités et ses périodes de bistabilité sur une échelle de temps
de l'ordre de quelques minutes. Entre ces deux périodes, des chemins vers le chaos
peut étre observé, prenant la forme d'apériodicité Fig. 15(c) ou le nombre de zones de
stabilité augmente progressivement sur le diagramme de Poincaré avant d'atteindre
un chaos plus poussé d'entropie 0,7 ou plus. Cette derniere phase dure en général
plusieurs secondes.

Cependant, des périodes relativement stables pulse a pulse sur une durée significative
de quelques dizaines de ms ont pu étre observées pour les impulsions de 2 pJ et 1 pJ
Fig. 16 (c). Une entropie de 0,14 a été mesurée sur 201 impulsions d’'énergie 2 pJ pour
une fenétre de 20 ms. De méme, des périodes de bistabilité ont également été
observées mais plus rarement pour les impulsions de 2 uJ que de facon similaire a ce
qui a été observé avec les impulsions de 16 pJ.
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Fig. 16 : (a) Train d'impulsions contenant des intermittences d’entropie 0,4 (b) Carte de Poincaré
du précédent oscillogramme, on peut noter la encore une adéquation avec I'hypothese de
Pomeau concernant les intermittences de type | dans la transformation du boulanger ( [Bergé
1997]), (c) Route vers le chaos via des intermittences commencant avec une entropie de 0,03 pour
la premiére zone en rouge pour aller vers une entropie de 0,8 pour la seconde zone contenant
des intermittences.
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Ces régimes stables se situent toujours d'un point de vue temporel entre des trains
d'impulsions chaotiques d'entropies plus élevées. Entre les deux, des chemins vers le
chaos peuvent étre observés, prenant la forme d'intermittences successives Fig. 16(c)
avant que le systeme ne devienne totalement chaotique Fig. 14(d). Dans ce cas, la
puissance pic ne cesse de croitre avant de s'effondrer brutalement, ce qui dans le
diagramme de Poincaré se matérialise par une courbe venant approcher la bissectrice,
la encore sans la croiser ce qui est similaire au régime observé en pompage par
Ti:Saphir.

Comme précédemment, l'ajout du laser a 1,9 ym permet de mettre en évidence des
oscillations de relaxation du laser a 1,9 um. Cependant contrairement au pompage par
Ti:saphir, les perturbations sur le laser a 1,9 ym sont de natures différentes comme on
peut le voir Fig. 17 pour des impulsions de 16 pJ a 2,3 pym.
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Fig. 17 : Pulse a 2,3 uym en présence d'un laser continu a 1,9 ym sans modulation de la
pompe.

Dans la mesure ou l|'énergie des impulsions est plus importante qu'en pompage
Ti:Saphir (ou elle était de 0,7 pJ), le laser a 1,9 uym est davantage perturbé par
I'impulsion a 2,3 um et les oscillations de relaxation ressemblent davantage a des spikes
plus classiques. L'impulsion du laser a 2,3 um n’est donc plus faiblement perturbative
comme pour le Ti:Saphir et des oscillations de relaxation monofréquences ne sont plus
observées a 1,9 ym.
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Fig. 18 : (a) Pulse a 2,3 ym en présence d'un pompage impulsionnel. La diode est représentée
en noir. Une rampe constance est imposée par I'électronique de puissance sur une durée 7, avant
que la puissance ne diminue lentement a cause de |'électronique. La cadence de la pompe est
également imposée. (b) Impulsions a 2,3 pm pour une puissance de pompe en régime non
continu. (c) Double pulses a 2,3 um et laser spiking a 1,9 um en raison de la perturbation induite
par les pulses a 2,3 um. Train d'impulsions a 2,3 um pour une pompe hachée a la cadence f, (d)
400 Hz (e) 600 Hz (f) 1,5 kHz

J'ai pensé que la durée de relaxation de ce laser a 1,9 um pouvait étre similaire a la
durée nécessaire pour que I'ensemble des grandeurs pertinentes dans I'établissement
du chaos reviennent a |'état stationnaire. En effet, ces grandeurs finissent tét ou tard
par quitter leur régime transitoire pour rejoindre un état stable en absence d'impulsion
(méme si ces parametres ne sont pour I'heure pas clairement identifiés). Si la durée
entre chaque pulse est suffisante pour quitter le régime transitoire, alors chaque pulse
repart du méme régime stationnaire qui est unique et connu. La mémoire de ce qui
s'est passé au pulse précédent n'est plus présente dans les grandeurs physiques en
régime stationnaire (contrairement au cas du régime transitoire) et il n'y a donc plus
d'influence du pulse précédent sur le pulse étudié. J'ai testé cette hypothése afin de
tenter une stabilisation du train d'impulsion. Différentes durées entre les impulsions
ont été imposées pour observer pour quelles cadences un régime stable pouvait étre
observé. La cadence des impulsions a été progressivement augmentée jusqu'a ce que
les régimes transitoires se recouvrent a nouveau et qu'un régime chaotique soit a
nouveau observé. Cette mesure nous permet d'obtenir ce qui pourrait s'apparenter a
une « durée de décohérence entre pulse » a partir de laquelle il n'y a plus de chaos
possible entre deux pulses successifs.
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D’un point de vue expérimental, la diode laser a été utilisée en régime impulsionnel sur
une durée variable t,, avec une cadence f, et une rampe de 0,11 Wus~! (imposée par
I'électronique de la diode) (Fig. 18 (a)). La cadence de la diode impose la durée entre
chaque pulse a 2,3 um, la durée t,. permet d'avoir un (Fig. 18 (a)) ou plusieurs pulses
(Fig. 18(b)) chaque fois que la rampe est appliquée. La durée de relaxation du laser a
1,9 um est de 0.97 ms imposant une limite en cadence a 1 kHz avant que le laser a 1.9
um ne repasse en continu. Concernant la stabilité, aucun régime stable n'a été observé
lorsque plusieurs impulsions sont émises dans un créneau de pompe. A contrario, des
régimes tres stables ont pu étre obtenus lorsqu’'un seul pulse était émis a la fois,
confirmant I'hypothese précédente. Pour des cadences de 400Hz, 600Hz, 800Hz, 1kHz
les entropies mesurées étaient de 0,01; 0,02; 0,03 et 0,17 respectivement sur 1s de
mesure. Plus la cadence augmente, plus I'entropie augmente jusqu'a obtenir des
régimes bien moins stables a 1 kHz Fig. 18(e) et a nouveau des régimes bistables pour
des cadences de 1,5 kHz a la pompe Fig. 18(d). Pour une puissance moyenne de pompe
de 7,03 W et une cadence de 800 Hz, une puissance moyenne en sortie de 6 mW a été
obtenue correspondant a une énergie par pulse de 7,5 pJ.

En conclusion, plusieurs types de régimes chaotiques ont pu étre observés en régime
laser Q-switch en utilisant la transition a 2,3 ym du thulium et trois absorbants
saturables de Cr:ZnSe différents ayant des pertes passives de 2,7%, 4,1% et 8,5%. Les
impulsions les plus énergétiques de 16 pJ prenaient un chemin vers le chaos passant
par I'apparition de trains de plus en plus apériodiques tandis que les trains d'impulsions
avec une énergie de 1 pJ par pulse rejoignaient le chaos par des intermittences
similaires a celles observées avec le pompage en Ti:saphir. En utilisant la pompe en
régime impulsionnel, des régimes stables ayant des entropies inférieures a 0.03 ont pu
étre mesurés sur des périodes de 1 seconde, démontrant ainsi une forte augmentation
de la stabilité et de la fiabilité des lasers thulium émettant a 2,3 um. Ce gain en termes
de stabilité se fait néanmoins au prix d'une réduction significative de la cadence des
impulsions a 2,3 um.
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6.2.3 Chaos en pompage a avalanche : identification de quelques parametres
signifiants

Le régime chaotique a également été observé en utilisant le pompage a avalanche.
Dans notre cas, le schéma de pompage en intracavité du chapitre 5 utilisant un
Nd:YVOs a été utilisé pour pomper une cavité utilisant un cristal de Tm:YLF dopé a 2,5
%. Cette cavité contient un cristal de Cr:ZnSe conduisant a des pertes saturables de
8.5%. Un coupleur de 1% a été utilisé. Une puissance moyenne maximale de 0,2 W pour
une cadence de 16 kHz et une énergie de 12 pJ a été obtenue. Les régimes chaotiques
observés sont tres similaires a ceux étudiés en pompage diode pour une énergie de 16
uJ. Pour cette raison, nous nous sommes davantage concentrés ici sur I'identification
des parameétres physiques pouvant conduire au chaos.
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Fig. 19 : Schéma expérimental laser Q switch a 2,3 pm pour un pompage a avalanche.

6.2.3.1 Stabilité de la pompe a 1 um en pompage intracavité

Dans un premier temps, la puissance de la pompe a 1 ym a été mesurée en méme
temps que le train d'impulsion pour vérifier que la cavité couplée a 1 um ne conduise
pas intrinsequement a un régime chaotique. Les variations de la puissance de pompe
a 1 um observées aprés une impulsion a 2,3 um sont assez faibles, de I'ordre de 0,3%.
De méme, le temps caractéristique du régime transitoire a 1 um est de 7 ps, ce qui est
bien trop rapide pour avoir une influence sur la stabilité du prochain pulse a 2,3 ym
Fig. 20 (b) qui arrive plus de 100 us apres le précédent. La pompe a 1 ym ne semble
ainsi pas contribuer au chaos que nous observons.
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Fig. 20 : Laser a 1 pym et a 2,3 ym en régime impulsionnel ramené en % de leur puissance
maximale en fonctionnement nominal sur (a) 25 ms et (b) sur 0,4 ms

6.2.3.2 Des instabilités qui dépendent de I'alignement : quantification et comparaison avec le
régime continu

Au cours de l'alignement, il a été observé que la profondeur du chaos dépendait
grandement de l'alignement de la cavité a 2,3 ym. Pour une puissance nominale,
lorsque le miroir de pompe est charioté sur une distance de 1 mm, deux régimes
chaotiques plus ou moins intenses ont été obtenus Fig. 21. Lorsque le miroir est le plus
loin du cristal, I'écart-type des puissances pics est de 13 % avec une valeur pic-to-valley

(PV) de 53%. Lorsque le miroir est rapproché, |'écart-type passe a 6% pour un écart pic-
to-vallée de 32%.
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Fig. 21 : Train d'impulsions pour une puissance de pompe a la diode de 15 W. Entre les graphs

(@) et (b) le miroir de pompe est reculé de 1T mm sans que les performances ne soient
significativement changées.
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Ces instabilités liées a I'alignement sont similaires a ce que j'avais observé brievement
en régime continu sur la méme cavité lorsque I'absorbant saturable est retiré. Dans ce
cas, des battements avaient été observés pour un « mauvais » alignement Fig. 22(a) et
le spectre RF de ses instabilités avait été mesuré Fig. 22(b). L'alignement peut devenir
« mauvais » lorsqu’on tilt ou qu’on recule le miroir dichroique proche du cristal. Cela
ne modifie quasiment pas la puissance moyenne, mais peut affecter le régime
temporel. Une bosse large centrée a 0,07 MHz de demi-largeur 0,02 MHz a -3dB est
détectée pour une pompe de 14 W. Sa forme, sa largeur et sa position varient
légerement en fonction de la puissance de pompe. Lorsque l'alignement était
davantage optimisé, ces instabilités n'étaient pas observées Fig. 22(c).
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Fig. 22 : (a) Instabilité temporelle en fonction du temps en continue due a un mauvais alignement.
(b) Instabilité fréquentielle (RF) due au méme mauvais alignement pour différentes puissances de

pompe (c) Stabilité fréquentielle (RF) pour un meilleur alignement. Le bruit mesuré est d{ au bruit
de notre électronique de mesure.

Il est possible que ces instabilités en régime continu soient d'origine thermique au vu
des temps caractéristiques observés. Lorsque I'alignement est trop pres de la limite de
stabilité géométrique de la cavité, le laser a 2,3 um peut induire une lentille thermique
qui peut faire sortir la cavité de sa zone de stabilité. Dans ce cas, la puissance a 2,3 um
diminue et la cavité redevient stable conduisant a une augmentation de la puissance a
2,3 um qui refait sortir la cavité de sa zone de stabilité et ainsi de suite... Pour savoir si
nous sommes face au méme phénomene, le spectre RF en régime Q-switch a
également été mesurée afin de le comparer a ce que nous avions en régime continu.
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Fig. 23 : Spectre RF d'un train d'impulsions a 2,3 ym pour une durée d'acquisition d'une dizaine
de minute. Le laser fonctionne au point nominal.

Plusieurs pics correspondant a des multiples de 14 kHz ont été observés, ils
correspondent a la cadence des impulsions a 2,3 um lors de l'acquisition. Une bosse
large centrée a 0,1 MHz de demi-largeur 0,05 MHz a -3dB est détectée, faisant penser
au méme type d'instabilité. La fréquence centrale de la bosse est néanmoins dans ce
cas un peu plus élevé qu’en continu. Il est possible que son origine physique soit la
méme.

En changeant I'alignement, il est possible d'atteindre plusieurs cadences a 2,3 um. Plus
cette cadence est élevée, plus la profondeur du chaos observé est importante. Ainsi,
pour une cadence de 17 kHz, la profondeur du chaos est de 13% PV tandis qu’elle est
de 40% pour un alignement conduisant a une cadence de 22 kHz. Les seules stabilités
possibles se trouvent donc loin du maximum de la bosse, aucune explication physique
compléte concernant l'existence de cette bosse n'a pour I'heure été trouvée. Des
considérations thermiques sont probables mais aucune mesure que nous avons faite
jusqu’alors en lien avec la thermique n‘a permis de conclure clairement.
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Fig. 24 : Train d'impulsions pour une cadence de (a) 17 kHz et de (c) 22 kHz. Spectre RF pour une
cadence de (b) 17kHz et de (d) 22kHz

Influence des longueurs d’onde d’émission multiples a 2,3 um sur la stabilité

Dans la continuité des précédents questionnements, j'ai cherché a regarder si le spectre

d'émission a 2,3 um et si le nombre de raies d’émission avait une influence sur la

stabilité du train d'impulsion a travers une éventuelle compétition pour le gain entre
les différentes raies d’émission. Pour ce faire, la cavité a été étendue avec un prisme en
YAG et une fente réglable permettant d'ajuster la largeur spectrale a 2,3 pm. Le faisceau
a 2,3 uym est alors focalisé dans le méme cristal de Cr:ZnSe a I'aide d'un miroir de rayon
de courbure de 200 mm (fig. 25).
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Fig. 25 : Schéma expérimental laser Q switch a 2,3 um accordable avec un pompage a avalanche.
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Fig. 26 : Train d'impulsions a 2,3 ym pour un fonctionnement nominal avec |'expérience de la
figure 25. La fente est pleinement ouverte.

Avec une fente largement ouverte, une puissance moyenne de 180 mW pour une
cadence de 8 kHz a été obtenue pour une pompe de 15 W. L'écart type des puissances
pics était de 3,3 % pour un écart PV de 17%. Ce premier résultat constitue déja une
amélioration significative en termes de stabilite.

NB : A titre de comparaison, une stabilité identique a été obtenue lorsqu’'un prisme est
introduit dans la cavité et que le faisceau a 2,3 um n'est pas focalisé sur le Cr.ZnSe,
comme dans la précédente expérience Fig. 19. J'ai observé que cette focalisation sur le
Cr:ZnSe n’avait pas d'impact significatif sur la stabilité.
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Fig. 27 : (a) Train d'impulsions d'un faisceau monofréquence et spectre correspondant : (b) (c)
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Train d'impulsions d'un faisceau multifréquence et spectre correspondant : (d)

Le spectre du laser a 2,3 ym a ensuite été mesuré tandis que nous fermions la fente
pour affiner le spectre d’émission et n'autoriser qu’un seul pic a laser (dans la précision
du spectrometre). Néanmoins, aucune corrélation n'a été observée entre le nombre de
pics isolés dans le spectre et la stabilité du train d'impulsion a 2,3 ym. Tandis qu'une
variation PV de 10% a pu étre observée pour une fente permettant a 5 pics de laser,
une instabilité sur les puissances pic de 14% PV a été observée lorsqu’un seul pic est
observé dans le spectre a 2,3 pm... L'hypothese d'une compétition entre les différents
pics d'émission distincts a 2,3 um peut donc a posteriori étre exclu dans notre cas
puisqu'un chaos est observé méme en présence d'un seul pic. Cette mesure n'exclut
néanmoins pas de la compétition de mode entre plusieurs modes a l'intérieur d'un pic.
La question de savoir pourquoi rajouter un prisme permet de réduire la profondeur du
chaos est donc difficile a expliquer dans la mesure ou la largeur du spectre ne semble
pas avoir d'influence. Le prisme peut éventuellement exercer une influence sur la
dépolarisation ou sur la stabilité de la cavité. L'influence positive du prisme a également
été observée lorsque le faisceau est collimaté au niveau du Cr:ZnSe.

6.2.3.4 Influence de la population du niveau >Ha sur la stabilité

Ayant exploré différentes hypothéses sur I'origine du chaos, je me suis ensuite intéressé
a l'influence des populations du thulium sur la stabilité du train d'impulsion dans le
schéma expérimental précédent. La fluorescence a 0,8 um a ainsi été mesurée au cours
du temps a l'aide d'une photodiode. Dans la mesure ou elle provient du haut du niveau
laser, elle nous permet d'avoir directement acces a la variation de l'inversion de
population. Figure 28, cette fluorescence a été mesurée en méme temps que le train
d'impulsions. Il a été observé que les pics temporels les plus intenses étaient dus a une
augmentation globale de l'inversion de population expliquée par le fait que les pics
précédents avaient de plus faibles énergies. Cet exces d'inversion de population se vide
en quelques pics. Cette mesure permet d'affirmer qu'il est nécessaire de prendre en
compte les populations si nous voulons comprendre l'origine du chaos, bien que ce
parameétre ne soit pas suffisant a lui seul pour expliquer le chaos.
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Fig. 28 : (a) Train d'impulsions sur 50 ms et fluorescence a 0,8 ym du cristal de Tm:YLF. Le bas des
impulsions a 2,3 um a été coupé dans un souci de visibilité. (b) Zoom sur une durée de 5 ms (b)

L'ensemble des mesures précédentes nous a permis de poser les premieres pierres afin
d'explorer la physique autour du régime chaotique des trains d'impulsions a 2,3 ym
dans le cas d'un pompage a avalanche. Des hypothéses sur |'origine du chaos ont pu
étre mises de cOté et quelques parametres importants pour la compréhension du chaos
ont pu étre isolés. Notamment, I'hypothése d'une compétition entre les différentes
fréquences distinctes du spectre a 2,3 uym a pu étre exclue dans ce cas précis.
Néanmoins, il a pu étre montré que la cadence du train d'impulsions et la population
du niveau 3H4 sont des paramétres importants pour comprendre I'origine du chaos.
L'ajout d'un prisme dans la cavité permet aussi de modifier la profondeur des
instabilités.

174



6.3 CONCLUSION

En conclusion, des régimes Q-switch chaotiques ont été observés dans diverses
configurations de pompage et de cavité que ce soit en pompage direct ou en pompage
a avalanche. La nature du chaos observé est néanmoins différente selon I'énergie des
impulsions : une route vers le chaos semblable a des intermittences a été observée
pour des énergies extraites inférieures au pJ, tandis que pour des énergies plus
importantes des régimes bistables ont été observés. Ces régimes chaotiques sont
certainement systémiques, mais rien ne permet de conclure sur le fait qu'il soit de
nature totalement identique ou non.

Diverses méthodes de stabilisation ont été testées. Pour le pompage a l'aide d'un
Ti:Saphir, un régime stable peut étre obtenu lors du régime transitoire ou entre des
régimes chaotique. Pour le pompage diode, des trains d'impulsions extrémement
stables a tres basses cadences ont pu étre obtenus en réduisant la cadence a 2,3 ym
en hanchant la diode de pompe. De méme, en pompage a avalanche, I'ajout d'un
prisme ou la modification de parametres de cavité permet de diminuer légerement
I'écart-type des puissances pics.

Diverses expériences ont été réalisées pour déterminer I'origine du comportement
chaotique des trains d'impulsions a 2,3 um. Des paramétres signifiants ont pu étre
isolés pour essayer de comprendre le régime chaotique, tel que la cadence des
impulsions et la population du niveau 3Ha. Ces travaux ont donc simplement entrouvert
une porte vers ce monde du chaos et mériteraient d'étre approfondis.
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CONCLUSION GENERALE

Une grande partie de ce manuscrit porte sur les stratégies d'optimisation les plus
pertinentes pour obtenir des sources efficaces a 2,3 um a l'aide de cristaux dopés au
thulium. Apres avoir étudié d'un point de vue théorique, dans le chapitre 2, les
différentes possibilités qui s'offraient a nous, les différentes pistes les plus
prometteuses que nous avions envisagées, ont été testées dans les chapitres 3 et 4.

— 'y
Laser 3H4
2,3 um 3H
GSA >
0,8 um _ 3F4

Laser
1,9 um
- 3H6

Fig. 1: (Rappel) Spectroscopie de l'ion Tm3*. CR: relaxation croisée (cross relaxation), ETU :
Upconversion (Energy transfert upconversion), GSA : absorption par I'état fondamental (ground
state absorption), ESA : absorption par un état excité (excited state absorption).

Dans le chapitre 3, l'intérét d'utiliser le pompage direct a 0,8 um a été exploré dans les
cristaux de Tm:YLF, Tm:YAG, Tm:CALGO et Tm:KLuW. En particulier, I'émission laser a
2,3 um a été obtenue pour la premiere fois a I'aide de Tm:CALGO avec un potentiel
pour la génération d'impulsions femtoseconde. Pour les cristaux de Tm:YAG et de
Tm:KLuW, la forte énergie de phonon de ces cristaux décale le spectre vers les basses
longueurs d'onde en raison d'une transition vibronique depuis le niveau 3F4 vers le
niveau 3He. Des problémes de stabilité ont également été soulevés dans le Tm:YAG
rendant ce cristal difficile a utiliser. Parmi tous ces cristaux, I'efficacité du Tm:YLF est
nettement supérieure a celle des concourants précédemment nommeés (hors vanadate)
: une puissance de 0,8 W a été obtenue a 2,3 um pour 15 W de pompe.

Nous avons donc poussé I'étude sur le Tm:YLF en s’intéressant a I'ajout d’'un éventuel
laser en cascade a 1,9 um dans l'optique d'améliorer I'efficacité du laser a 2,3 um. Pour
les faibles dopages, le gain en efficacité est important pour le laser a 2,3 um que ce
soit en pompage Ti:Saphir ou en pompage diode. Dans certaines conditions, les pentes
caractéristiques peuvent méme étre doublées. Néanmoins, pour des cristaux plus
fortement dopés, I'ajout d'une cascade peut s'avérer négatif pour les performances du
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laser a 2,3 ym. Un modele semi-empirique permettant de prédire l'intérét de la cascade
a ainsi été développé. Il permet de quantifier I'influence opposée sur les performances
a 2,3 um de I'augmentation de I'absorption et de la diminution du flux d'upconversion
induite tous les deux par I'ajout d'un laser en cascade a 1,9 ym.

Pour les oxydes, les matrices a forte énergie de phonon comme le Tm:YAG ou le
Tm:KLuW ont des transitions vibroniques autour de 2,1-2,25 um. Il a été montré que
cette transition non souhaitée peut étre supprimée en rajoutant un laser en cascade a
1,9 um.

L
= 3| cavité couplée Pompé intracavité .
~ Nd:YLF avec Nd:YVO, e
£
3
2-. 2t . POmpé intracavité Pompé diode
. [ ]

8 avec Nd:ASL [Kifle 2020]
=1 |
& | Pompé Yb:CaF,
g / o PompéTi:Saphir e e Pompage avalanche
o [Guillemot 2021] | ¢ * Pompage direct |

0 e Il 1 .-______—________—_T ____________________ -

0 5 10 15 20

Pente vs. puissance diode (%)

Fig. 2 : Puissance laser en continu et efficacité obtenues dans cette thése et dans la littérature a
I'aide de cristaux de Tm:YLF émettant a 2,3 um.

Dans le chapitre 4, l'intérét d'utiliser le pompage a avalanche a 1 ym a été exploré pour
le Tm:YLF principalement. La démonstration de ce pompage étant plus récente, les
performances dans la bibliographie au début ma these étaient assez faibles (autour de
0,1 W). Nous avons cherché a améliorer I'efficacité de ce type de pompage. La piste du
double pompage (direct a 0,8 um + avalanche a 1 ym) a été explorée avec des résultats
mitigés. Dans la mesure ou le pompage a avalanche nécessite de tres fortes intensités
de pompe pour étre efficace et que I'absorption est assez faible, un pompage en
intracavité a I'aide de cristaux dopés au néodyme a été exploré. Des puissances et des
efficacités record ont été obtenues et dépassent largement les précédentes
performances du pompage direct a l'aide de diode de puissance dans le Tm:YLF. En
particulier, lorsqu’'un Nd:YVO4 est utilisé en intracavité pour pomper un Tm:YLF, une
puissance record de 2,7 W a été obtenue pour une pente de 17% par rapport a la
puissance de diode. Ces résultats rendent le pompage intracavité particulierement
attractif pour la montée en puissance a 2,3 um par rapport au pompage direct utilisant
des diodes de puissance. La figure 2 montre |'état de I'art des résultats laser a 2,3 ym
obtenu avec le Tm:YLF
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A la fin de cette conclusion, jai fait des rappels a l'aide de tableaux récapitulatifs
permettant de comparer |'efficacité des lasers a 2,3 um en fonction du cristal utilisé et
des conditions de pompage. Il ressort de ces tableaux que le meilleur moyen a ce jour
d'obtenir des sources efficaces et de fortes puissances est soit d'utiliser un Tm:YLF
pompé a 1 um en intracavité, soit d'utiliser un pompage direct de cristaux Tm:GdVOa.

Ayant réalisé les études préliminaires permettant d'augmenter |'efficacité des lasers a
2,3 um, les recherches menées se sont ensuite arrétées sur |I'étude du régime déclenché
« Q-switch » et sur sa stabilité. Des régimes chaotiques récurrents ont été observés et
décrits. Des méthodes de stabilisations ont été proposées. En particulier, pour les
impulsions de faibles énergies, un régime transitoire stable est observable lorsque la
pompe est hachée. Pour les plus fortes énergies, il est possible d'utiliser la diode laser
de pompe en régime impulsionnel pour réduire la cadence et obtenir des régimes
stables. Lorsqu’'un pompage a avalanche est utilisé, placer un prisme dans la cavité
permet de réduire légerement I'écart-type sur les puissances crétes a 2,3 ym.

Pour conclure, les recherches menées durant ce doctorat ont permis d'optimiser le
pompage des lasers solides a 2,3 ym utilisant du thulium en partant de considérations
spectroscopiques. La stabilité du régime déclenché reste a comprendre avec plus de
finesse afin d'optimiser la stabilité et la fiabilité de ces sources. De méme, les gains qui
sont actuellement obtenus nous permettent de considérer I'émission a 2,3 um du
thulium pour la réalisation de laser a verrouillage de modes plus efficaces que les
précédents lasers qui ont été réalisés par le passé.
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MEILLEURES PERFORMANCES

Les records de puissances ou d'efficacité pour différents types de pompage ont été
reportés ici. Dans la mesure ou les gains des cristaux n'étaient pas toujours mesurés, la
cavité utilisée a également été précisée. Il est effet bien plus facile d'avoir de fortes
efficacités avec des cavités élémentaires comme des plan-plan ou des plan-concave
qu'avec des cavités en V ou en Z. Ces deux dernieres sont néanmoins nécessaires si on
veut réaliser des lasers déclenchés ou a verrouillage de mode. Pour se rendre compte
de l'influence des cavités sur les efficacités, un premier tableau comparatif a été fourni.

Cavité simple vs. Cavite plus etendue

Source de Puissance Pente Cavité Avantage Réf
pompe/ max. en /inconvénient

Cristal continue

Pompe : 0,5W 22% vs. puissance  Plan- Non adapté pour  Chap. 3
Ti:Saphir incidente de concave du verrouillage de

A 780nm modes

= 780nm 5% vs. la

M? =1 puissance de 532

Cristal : nm pour pomper

Tm:YLF 3,5 le Ti :Saphir

% 8mm

Pompe: 0,2W 10 % EnV Plus de pertes Chap. 3
Ti:Saphir 2% vs. la dans la cavite

A puissance de 532 donc moins de

= 780nm nm pour pomper puissance en

M? =1 le Ti :Saphir sortie

Cristal :

Tm:YLF 3 %

8mm
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Pompage direct

Source de Puissance Pente Cavité Avantage Réf
pompe / max. en /inconvénient
Cristal continue
Pompe: 0.5wW 22% vs. Plan- Tres faible Chap. 3
Ti:Saphir puissance concave efficacité a la
A =780nm incidente de prise compte tenu
M? =1 780nm des faibles
Cristal : 5% vs. la rendements du
TmYLF 3,5 % puissance Ti:Saphir
8mm de 532 nm
pour
pomper le
Ti :Saphir
Pompe : 0.8W 47% vs. Plan- Tres faible [Guille
Ti:Saphir puissance concave efficacité a la mot
A=773nm incidente de prise compte tenu 2020]
M? =1 773nm des faibles
Cristal : rendements du
Tm:KYF 3,5 % Ti;Saphir
8mm
Pompe : 1.7W 13,5% vs. la [Kifle
Diode puissance Plan- Systéeme compact  2020]
A=789nm (2 1Wen incidente de concave - pas de montée
¢ =105pum  qygasi diode en puissance en
M?* = 45 continu) continu
Cristal :
Tm:YLF 3.5 %
8mm
Pompe : 1.3 W 22% vs. la Plan- Systeme compact  [Kifle
Diode puissance concave - transition 2020]
A =789nm (2,7 W en incidente de vibronique
¢ =105pum  qgasi diode probable - pas de
M?* = 45 continu) montée en
Cristal : puissance en
Tm:YAP 2.5 % continue
8mm
Pompe: 6W 22% vs. la Plan- Systeme compact [Yu
Diode puissance plan - 2023]
A =1789nm incidente de Bonne thermique
¢ =200 pm diode - transition
NA =0.22 vibronique
Cristal : probable — Cavité
Tm:GdVO4 2,5 plan-plan avec
% 8mm

une mauvaise
qualité de
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faisceau (M?=1.3)

Comparaison pompage direct avec et sans cascade

Source de Puissance Pente Cavité Avantage Réf
pompe / max. en /inconvénient
Cristal continue
Pompe: Sans Sans EnZ Chap. 3
Diode cascade:  cascade: Systéme
A=789nm 036 W 3.6% compact
¢ =105um
NA =0.22 Avec : Avec
. 041W cascade :
Cristal : 41 %
Tm:YLF 2,5 %
8mm
Pompe: Sans Sans Plan-plan  Systéme [Huang
Diode cascade : cascade : compact 2019]
A =789nm 0,20 W 1%
¢ =400 um
NA =0.22 Avec : Avec
. 06 W cascade :
Cristal : 4.6 %
Tm:YAP 1,5 %
8mm
Pompe: Sans Sans EnV Tres faible Chap. 3
Ti:Saphir cascade cascade : efficacité a la
A=780nm  0,09W 4,5 % prise compte
M? =1 Avec : tenu des
Cristal : 0,18W Avec faibles
Tm:YLF 2,5 % cascade : rendements du
8mm 9% Ti:Saphir
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Pompage a avalanche

Source de P. max. Pente Cavité Avantage Réf
pompe / en /inconvénient
Cristal continue
Pompe: 0,12W 8% vs.la  Plan- Faible Chap. 4
Yb:CaF, puissance  concave efficacité — Résultat
A incidente faible similaire
= 1050nm de 1 um absorption a
M? =1 [Guillem
Cristal : ot 2019]
Tm:YLF 3
% 8mm
Pompe: 0,12 W 5% vs. la Plan- Faible [Morova
Yb fibre puissance  concave efficacité — 2020]
A incidente faible
= 1064nm aluym absorption
M? =1
Cristal :
Tm:KYF 8
%
Pompe: 1,8 W 5% vs. la Cavité en  Bonne gestion Chap. 4
Nd: ASL puissance V dela
en incidente thermique -
intracavité de diode facile a aligner
A= — systeme
:/IOZS_O 1nm compact -
- Cristaux de

. Nd:ASL non
Cristal : commerciaux
Tm:YLF 2,5
% 10 mm
Pompe: 27 W 17% vs.la  Cavité en  Bonne gestion Chap. 4
Nd:YVO, puissance V dela
en incidente thermique -
intracavite de diode facile a aligner
A= — systeme
1064 nm compacte
M? =1
Cristal :
Tm :YLF 2
% 10 mm
Pompe: 33W 2% vs. la Cavité en  Repose surun  Chap. 4
Nd: YLF puissance V pompage
en cavités incidente industriel -
couplées de diode facile a aligner
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A=
1053 nm
Multimode

Cristal :
Tm:YLF 2
% 15 mm
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ANNEXE A : PROCEDURE D'ALIGNEMENT DES CAVITES

Contrairement aux cavités laser visibles ou proche-infrarouges, les cavités a 2,3 um
posent un certain nombre de difficultés d'alignement. Le faisceau laser n'est pas visible
a I'ceil nu et peu de diagnostics permettent de « voir » le faisceau. En outre, ils sont
souvent de moins bonne qualité que dans le proche infrarouge quand ils existent. Pour
rajouter a cette difficulté, le gain des laser thulium étant relativement faible,
I'alignement des cavités doit étre particulierement précis pour minimiser les pertes
dues a un mauvais alignement et ainsi espérer atteindre le seuil laser. Diverses
techniques ont été développées afin d'aligner ces cavités le plus précisément possible.
Et j’ai trouvé intéressant d'en faire part de ces astuces, car c’est un point expérimental
important de cette thése.

ALIGNEMENT PAR AUTO-COLLIMATION

Une méthode simple pour aligner la cavité est d'utiliser un laser externe qui servira
d'axe optique de référence pour notre cavité. |l peut s'agir d'un laser indépendant (type
He,Ne ou diode monomode) ou, dans le cadre d'un pompage longitudinal, ce peut étre
simplement le laser de pompe. Cette derniere méthode a I'avantage de superposer
automatiquement le faisceau de pompe et le mode de la cavité. Le point de passage
du faisceau est alors localisé a I'aide d’au moins un diaphragme. Lorsqu’on ajoute le
miroir 1 a la figure 1, une partie du faisceau laser d'alignement est réfléchie. Le miroir
est aligné géométriquement lorsque cette partie réfléchie, passe a nouveau dans le
diaphragme. Lorsque le laser est visible, on peut contréler ce retour a I'ceil nu. Lorsque
le laser est dans le proche infrarouge, une carte ou un viseur infrarouge doivent étre
utilisés.

Diaphragme Miroirs 1 Miroirs 2

Figure 1 : Alignement par auto-colimation des différentes interfaces. En 1, alignement
grace a un diaphragme. En 2, utilisation de la fluorescence visible du cristal pour
visualiser la zone de gain. Dans le cadre d'un pompage longitudinal et lorsqu’on utilise
un systeme optique (miroirs 2) qui refocalise la pompe dans le cristal dopé au thulium,
il est possible d'utiliser le cristal de thulium comme capteur. En effet, une fluorescence
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visible est émise lors des deux passages de la pompe. En les superposant, on s'assure
que le systeme optique refocalisant est bien aligné. Cette méthode a I'avantage d'étre
utilisable a I'ceil (a I'aide de lunette ne coupant que I'IR).

ALIGNEMENT PAR OPTIMISATION DU LASER A 2,3 uM

L'alignement par autocollimation a I'avantage d'étre facile a mettre en ceuvre mais elle
reste globalement assez grossiere et n'est pas optimale lorsqu’on cherche a aligner des
cavités plus complexes. Une autre solution consiste a aligner une cavité laser plan
concave simple en atteignant I'effet laser a 2,3 um (Etape 1). Ensuite, en utilisant un
puissance métre on va optimiser a la puissance de sortie a 2,3 ym. A ce moment-Ia, le
cristal de thulium, la pompe et le miroir 1 sont alignés avec une grande précision.
Ensuite, a I'étape 2, on va pouvoir étendre la cavité en alignant uniquement le miroir 3
par auto-collimation. Cette méthode d'alignement est particulierement utile lorsqu’on
a des gains particulierement faibles.

Puissance
Tm:XX ﬂ métre Tm:XX X
[] ﬁ > ]
L] M I L]
(1)

Miroirs 1 Miroirs 2

Miroirs 1

\

Diaphragme

Miroirs 2

Miroirs 3

Figure 2 : 1, alignement de précision du bloc « miroir 1 — Tm :XX — pompe » grace a un
puissance metre. En 2, extension de la cavité avec un premier bloc parfaitement aligné.

ALIGNEMENT PAR AUTO-COLLIMATION EN PROFITANT DU FORT GAIN A 1,9 uM

Une autre stratégie consiste a aligner les cavités plus complexes par auto-collimation
en utilisant le fort gain du thulium a 1,9 um. Pour ce faire, il faut utiliser des miroirs
n'entrainant pas de fortes pertes a 1,9 um. Le gain étant fort a 1,9 um, on peut atteindre
le seuil laser en étant grossierement aligné (comme avec un laser néodyme). On
optimise alors la puissance a 1,9 uym pour obtenir un alignement d'une grande
précision. On peut alors échanger le coupleur de sortie a 1,9 um par un coupleur de
sortie a 2,3 um et aligner celui-ci par auto-collimation. Si on veut supprimer le laser a
1,9 um, il suffit que le nouveau coupleur de sortie ait de fortes pertes a 1,9 um.
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ALIGNEMENT UTILISANT UN LASER INTERMEDIAIRE

Les alignements par auto-collimation utilisant la pompe ou un laser extérieur sont
parfois difficiles a mettre en ceuvre, notamment dans le cas de cavités comportant un
grand nombre de miroirs ou d'optiques. Aprés étre passé sur plusieurs miroirs, le
faisceau est grandement atténué et n'est donc plus détectable. Il est alors possible
d'utiliser un laser intermédiaire a 2,3 um qui sera utilisé comme référence pour une
nouvelle auto-collimation. La question est alors de savoir comment voir le faisceau
laser a 2,3 ym. On va principalement s'intéresser ici a I'échauffement que produit le
laser a 2,3 pym sur le diaphragme en utilisant une caméra thermique sur la gamme 8
pum-10 um. On pourra alors superposer I'échauffement dG au laser a 2,3 um avec le
trou du diaphragme. Le faisceau a 2,3 um peut également étre localisé en utilisant une
carte thermique prévue a cet effet. Une fois que le faisceau a 2,3 uym est auto-collimaté,
une surpuissance sera visible sur la puissance a 2,3 um qu’on va tenter de la maximiser
pour affiner I'alignement. Le coupleur de sortie intermédiaire peut alors étre retiré pour
laser sur la cavité laser plus étendu. Un exemple d'alignement est présenté ci-dessous.

Puissance
metre

Miroirs 4 )
Diaphragme

/

Coupleur 2
Coupleur 1

Miroirs 5
Miroirs 1
Miroirs 2

Figure 3 : Une cavité en papillon simple est étendue pour pouvoir focaliser sur le miroir
5. La cavité est alignée avec deux coupleurs de sortie. La sortie du coupleur 1 est
renvoyée dans la cavité grace au miroir 4 et 5. Le re-couplage grossier se fait par auto-
collimation. Une surpuissance est alors mesurable au puissance-metre qu’on va
maximiser pour aligner les miroirs 4 et 5 le plus précisément possible. Le coupleur 1
est alors retiré est la cavité papillon est ainsi étendue.
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ANNEXES B : DONNEES SPECTROSCOPIQUES ET THERMIQUES

NOTATION ET UNITES SPECIFIQUEMENT UTILISEES DANS LE TABLEAU :

Numérotation des niveaux du thulium :
1: niveau 3He

2 : niveau 3F4

3 : niveau 3Hs

4 : niveau 3Ha

a : coefficient de dilatation thermique (107K 1)

Bxy: facteur de branchement, proportion de fluorescence du niveau X vers le niveau Y
(%)

Cery - coefficient d'upconversion a partir du niveau 3F4 (10737 cm®s™1)
Ccr : coefficient de relaxation croisée vers le niveau 3F4 (10737cm®s™1)
D : Dureté de Mohs (Koops)

A: FWHM de la section efficace (nm)

dn/dT : Coefficient thermo-optique Mohs (107¢ K1)

E: Module d'Young (GPa)

E, : Energie de phonon maximal (cm™)

n: Indice optique

N : dopage en ion thulium dans le milieu héte pour un dopage de 1% ( 10%2%¢cm™3)
Ny : population du niveau X (m™3)

k : Conductivité thermique (W.m™1K™1)

axy(A) : section efficace pour la transition X vers Y (1072* m~2)

Ty : temps de vie du niveau X (ms)
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