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Introduction

La détection rapide d’espéces chimiques en faibles proportions est une problématique
importante, dans les domaines militaire, civil, et industriel. Parmi les techniques exis-
tantes, la spectrométrie laser infrarouge est une technique de choix, car elle permet la
détection a distance, et ce de maniére non intrusive et sélective. Des systémes de détection
fondés sur la spectrométrie laser infrarouge ont déja porté leurs fruits sur des polluants
atmosphériques, des gaz a effet de serre, ou encore pour des besoins industriels [1-5]. Par
ailleurs, les lidars, pour light detection and ranging, permettent d’effectuer des mesures
résolues spatialement le long de la ligne de visée. A ce titre, I'unité Source Laser et Mé-
trologie du département Physique, Instrumentation, Environnement, FEspace de I’Onera
travaille depuis de nombreuses années sur le développement de lidars & absorption diffé-
rentielle. Ces systémes ont des applications aussi variées que la détection du CO, et de la
vapeur d’eau depuis l'espace 6] ou en site industriel 7], la détection de méthane dans le
cadre du projet Naomi pour Total, ou encore la détection d’agents chimiques de guerre
initiée par la thése de Quentin Clément [8], et poursuivie dans cette thése.

Dans le domaine infrarouge, la gamme spectrale 6-14 pum, aussi appelée long-wave
infrared en anglais, est particuliérement intéressante, car elle contient les bandes de vi-
bration les plus intenses et les plus caractéristiques de nombreuses espéces chimiques. Ce
n’est pas le cas de la gamme 3-4 pum par exemple qui contient sourtout les bandes des
liaisons C-H, O-H, ou encore N-H communes a de trop nombreuses espéces organiques
(FIGURE 2). Au sein de cette gamme, la troisiéme bande de transparence de I’atmospheére,
aussi appelée bande III, qui s’étend de 8 & 12 pum, permet a la lumiére de se propager sur
plusieurs kilomeétres. L’observation des propriétés de 'atmosphére peut alors s’effectuer
sur différentes espéces chimiques comme : CHy, HyO, O3, NH3, CO,, SO, NO, et bien
d’autres encore. A titre d’exemple, la détection de SFg, qui présente une bande d’absorp-
tion intense centrée autour de 10,55 pum, est d’un intérét majeur pour la détection de
fuites sur des installations hautes-tension |9]. La détection de HNOj3 permet de caractéri-
ser les propriétés des nuages d’acides, grace a deux raies d’absorption intenses autour de
7,3 et 11,3 pm. La détection de HyS, autour de 8 um, est d’un intérét particulier dans le
domaine pétrochimique pour I'exploration géologique de gisements d’hydrocarbures [10].
Dans le domaine militaire, la détection de gaz de combat, aussi appelés CWA pour chemi-
cal warfare agents, de substances chimiques industrielles toxiques, appelées TIC pour toxic
industrial chemicals, d’explosifs et de leurs précurseurs est un sujet de recherche grandis-
sant, tant pour les mesures locales qu’a distance [11-18]. Pour toutes ces applications, les
propriétés des sources laser infrarouges sont cruciales, car elles impactent directement les
performances finales du systéme de détection. La FIGURE 2 présente les spectres d’ab-
sorption des principaux agents chimiques de guerre, la transmission de ’atmosphére sur
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deux kilomeétres, ainsi que les liaisons chimiques mises en jeu pour certaines bandes d’ab-
sorption. Le gaz moutarde, par exemple, présente des bandes d’absorption autour de 8,3 et
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FIGURE 2 — Spectre d’absorption des principaux agents chimiques de guerre. Le spectre
d’absorption de ’atmosphére est représentée en gris. Les espéces chimiques représentées
sont : GB pour le gaz sarin, HD pour le gaz moutarde, VX qui est un agent innervant
organophosphoré, L pour la lewisite, et HN3 pour 'acide azothydrique.

14 pm, tandis que le gaz sarin présente une bande d’absorption intense autour de 9,8 pm.
Le VX, qui est un agent innervant organophosphoré, présente quant a lui plusieurs bandes
d’absorption intenses distribuées dans la bande III. Bien que ces bandes soient larges, ty-
piquement de l'ordre de 50 cm ™!, elles se recouvrent peu en bande III, comme le montre
la FIGURE 2.

Les systémes lidars existants développés pour la détection de CWA et de TIC ont des
détectivités proches du besoin opérationnel |13, 14, 19] mais offrent une couverture de la
menace insuffisante. En particulier, la détection du gaz moutarde n’est pas possible, faute
de source laser émettant a la bonne longueur d’onde. Plus généralement, les sources lasers
disponibles & 1'heure actuelle sont limitées en termes d’accordabilité en longueur d’onde
ou de puissance créte. Les lasers a COs, par exemple, qui ont souvent été utilisés dans les
lidars en bande III, sont limités notamment en accordabilité en longueur d’onde, et donc
en sélectivité spectrale et en nombre d’espéces simultanément détectables. En effet, les
longueurs d’onde d’émission du laser & CO, ont des valeurs discrétes qui correspondent aux
branches de vibration P et R de la molécule de CO,. Les lasers a cascade quantique, quant
a eux, posseédent ’accordabilité en longueur d’onde requise pour la détection d’espéces
chimiques dans la bande III. Cependant, leur faible puissance créte limite la portée de
détection a quelques dizaines de métres.



A Theure actuelle, seules les sources optiques non linéaires paramétriques ont le po-
tientiel d’allier une large plage d’accordabilité en longueur d’onde et une énergie suffisante
pour la mesure a grande distance en bande III. Toutefois, le spectre d’émission des sources
énergétiques est trop large pour la détection de certaines espéces [20], tandis qu’a plus
faible énergie le spectre est suffisamment étroit, mais la portée s’en trouve diminuée [21].
En résumé, la détection a distance d’espéces chimiques requiert ’existence de sources
émettant un rayonnement : i) largement accordable dans toute la bande IIT; ii) fin spec-
tralement afin de minimiser I'influence des interférents atmosphériques, comme la vapeur
d’eau; et iii) dont I'énergie est suffisamment élevée pour effectuer des mesures a longue
portée, typiquement de ’ordre de la centaine de meétres voire de plusieurs kilomeétres. Nous
justifierons ces assertions par une étude bibliographique au chapitre 2.

Ainsi, nous exposons dans ce travail de thése plusieurs concepts innovants de sources
optiques répondant a ces exigences. Pour cela, le manuscrit s’articulera autour de quatre
chapitres. Le chapitre 1 traitera des notions essentielles a la compréhension des processus
paramétriques du second ordre. Nous discuterons en détail de ’amplification paramé-
trique optique, de la différence de fréquences, et de 'oscillation paramétrique optique, qui
sont au centre de cette étude. Puis nous aborderons les concepts d’accord de phase par
biréfringence et de quasi-accord de phase, en nous appuyant sur I’exemple des cristaux
non linéaires utilisés lors de cette thése.

Dans le chapitre 2, nous discuterons de facon plus détaillée de la problématique de la
source optique. Dans un premier temps, nous détaillerons le principe de la mesure lidar,
avant d’établir les spécificités de la source optique requise pour la détection d’espéces
chimiques par mesure lidar en fonction de plusieurs paramétres, comme la portée de dé-
tection et I’énergie. Puis, nous donnerons un apercu des différentes sources optiques et des
architectures existant dans la bande III & travers une revue bibliographique. Enfin, nous
conclurons sur le choix de la source optique idéale pour la détection d’espéces chimiques
a distance.

Dans le chapitre 3, nous nous intéresserons a une architecture optique permettant
I’émission directe vers la bande III. Pour cela, nous détaillerons le principe de fonction-
nement, et les caractéristiques de deux sources innovantes. Dans un premier temps, nous
réaliserons un oscillateur paramétrique optique a cavités imbriquées, aussi appelé Nes-
COPO, utilisant un cristal d’arséniure de gallium orienté périodiquement. Nous caractéri-
serons cette source en détail, puis, nous l'intégrerons dans un banc lidar pour la détection
d’ammoniac. De plus, nous verrons dans ’Annexe A comment une telle source peut étre
utilisée pour pomper de 'ammoniac en tant que milieu a gain dans un laser térahertz.
Dans un second temps, nous détaillerons le principe de fonctionnement d’un oscillateur
paramétrique optique simplement résonnant & I’onde signal, et utilisant un cristal de CdSe
taillé en forme de cylindre partiel. Nous verrons alors I'intérét d’une telle géométrie sur
I’alignement de 'oscillateur, et la mise en forme du faisceau de pompe. Ces deux sources,
compte tenu de I’état de I’art, étant limitées en énergie, nous nous intéresserons ensuite
a une architecture différente afin d’augmenter la portée de détection.

Le chapitre 4 sera consacré aux architectures en cascade pour l’émission dans la
bande III. Dans un premier temps, un NesCOPO a 2 pym est pompé par un laser éner-
gétique et monofréquence a 1 um. Puis les faisceaux signal et complémentaire sont am-
plifiés dans un étage d’amplification paramétrique optique, avant d’étre convertis vers la
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bande III par différence de fréquences. Nous verrons les spécificités chaque étage compo-
sant la source optique. Finalement, la source sera intégrée dans un systéme lidar pour
la détection d’agents chimiques de guerre testés en situation quasi réelle sur un site dé-
dié. Dans une seconde partie, nous présenterons une amélioration de 'oscillateur a 2 pm.
Cette nouvelle architecture consiste & affiner le spectre d’'un NesCOPO utilisant un cristal
de niobate de lithium retourné périodiquement et fonctionnant en quasi-accord de phase
de type 0, grace a un réseau de Bragg en volume. Nous verrons toutes les étapes de la
conception d’un tel oscillateur, ainsi que sa caractérisation.



Chapitre 1

Optique non linéaire appliquée aux
processus paramétriques d’ordre 2

Objectifs du chapitre

L’objectif de ce chapitre est de présenter les concepts d’optique non linéaire qui
seront mis en jeu tout au long du manuscrit. Dans un premier temps, nous abor-
derons quelques rappels sur le mélange a trois ondes ainsi que les processus para-
métriques de différence de fréquences et d’amplification paramétrique optique. Puis,
nous détaillerons le cas spécifique des oscillateurs paramétriques optiques qui sont
au centre de cette étude. Nous discuterons des propriétés des oscillateurs simplement
et doublement résonnants, ainsi que des effets de retour de pompe sur la phase non
linéaire. Nous détaillerons le principe de fonctionnement des oscillateurs paramé-
triques optiques a cavités imbriquées (NesCOPO) qui permettent 'obtention d’un
faisceau monomode longitudinal et largement accordable. Pour finir, nous présen-
terons l'accord de phase par biréfringence, le quasi-accord de phase ainsi que les
cristaux utilisés dans le cadre de cette thése.
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1.1 Généralités sur les processus paramétriques du se-
cond ordre
Les milieux considérés ici sont non centrosymétriques. La susceptibilité électrique y®

associée y est non nulle, de sorte que les mélanges a trois ondes sont possibles. Le champ
électrique est réel et s’écrit comme la superposition de trois ondes aux pulsations wy, wo

et ws :
=3 BT, (1.1)
En)(?,t) = R(ﬁ(r,wn)eiw"t) = %(ﬁ(r,wn)ei“}"t + ﬁ(r,wn)*e’i‘“’lt). (1.2)

En combinant les équations de Maxwell, il est possible de retrouver 1’équation de
Helmholtz satisfaite par le champ électrique dans un milieu non magnétique et sans pertes :

Y4 192¢ _ PP (1.3)
2or Mo '
ol le terme de polarisation B agit comme un terme source pour le champ électrique ? I
s’agit de I’équation de propagation de la lumiére, dont 'intégration permet de connaitre
le champ électrique de la lumiére en tout point de l'espace et a tout instant.
Dans le domaine de Fourier, cette équation s’écrit :
w2

WGMN@WM+§aﬁm:“—<ﬁW (1.4)

0280

avec

B(Pw) = BOY(Pw) + POTPw) +...+ BOP ), (1.5)

Le terme de premier ordre ?(1) correspond & la polarisation linéaire :
PO w) = exP(w) - E(7 w), (1.6)

oit xM(w) est le tenseur de susceptibilité de premier ordre. Il s’agit de la transformée
de Fourier de la réponse impulsionnelle du matériau au premier ordre. La partie réelle
et la partie imaginaire de ce tenseur décrivent respectivement les propriétés linéaires
de propagation et d’absorption d’une onde électromagnétique a la pulsation w dans le
matériau. Le symbole - correspond au produit contracté [22].

Dans le cas linéaire, I’équation de Helmholtz (1.4) s’écrit :

vﬁ&?wy#§u+xmmniﬁﬁwy:a (1.7)

Le nombre de valeurs propres indépendantes du tenseur de permittivé diélectrique relative
6,(w) = 14+ xW(w) permet de déterminer la classe optique du cristal. Pour une valeur
propre triplement dégénérée, le cristal est isotrope, pour deux valeurs propres (dont une
dégénérée), le cristal est uniaxe, et pour trois valeurs propres, le cristal est biaxe.
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Dans le cas du mélange a trois ondes, la relation de conservation de ’énergie s’écrit :
W3 = W1 + way, pour w; < wy < wWs. (1.8)

Pour deux ondes incidentes aux pulsations w; et ws, la pulsation résultant de la polari-
sation non linéaire peut prendre 6 valeurs (TABLEAU 1.1) qui correspondent aux deux
différents processus physiques du mélange a trois ondes : la somme de fréquences qui
comprend le cas dégénéré de la génération de seconde harmonique (& wy ou & wy), et la
différence de fréquences (w; — ws et we — wy) qui comprend le cas dégénéré de la rectifica-
tion optique (w; = ws = w). Dans les sections 1.1.2, 1.1.3 et 1.2, nous discuterons plus en

2
w1 + W, Wi, w2)

Somme de fréquences

)
2) 20&}1,&)1,&)1)
)

2
20&)2, W2, w2)

Différence de fréquences Wy — Wi, W, —W1)

(
(
(
(wl — W2, Wi, —WQ)
(
2(

¢
X
x!
Y@
Y@
Y@

0, w, —w)

TABLEAU 1.1 — Processus physiques mis en jeu lors du mélange a trois ondes.

détail de la différence de fréquences et des cas particuliers de I’amplification paramétrique
optique et de l'oscillation paramétrique optique qui sont les processus clés de cette étude.

1.1.1 Equations couplées

Dans cette section, considérons le cas de trois ondes planes colinéaires aux pulsations
wy, wy et wsy satisfaisant I’équation (1.8), et se propageant dans un cristal non centro-
symétrique (x® # 0) selon la direction z. Ces ondes sont considérées comme polarisées
linéairement selon les vecteurs e_f, e et 3 respectivement. La composante de Fourier du
champ complexe a w,, s’écrit :

Eo(T wn) = An(2)e 7, (1.9)

ou A, est 'amplitude complexe du champ a w,, et ou le vecteur d’onde k,, est donné par :

2
k—>n = Cﬁn(wn) = /\—Wn(wn), (1.10)
c n

avec n(wy,) l'indice de réfraction du milieu « vu » par l'onde a wy,.

Dans le cas des processus non linéaires de second ordre, ?(7,w) est décrite de fagon
satisfaisante par une approche perturbative de la théorie de l'oscillateur anharmonique
[23]. La polarisation induite est alors écrite sous la forme d’une somme de deux termes,

soit :
P(7w) ~ BOT w) + PO w). (1.11)
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L’équation de Helmholtz (1.4) se réécrit de la fagon suivante :

2 2
W W
VE(Pw) + (W) S E(Tw) = - PO ). (1.12)
c2 c2eg
La polarisation non linéaire du second ordre agit alors comme un terme source additionnel
dans I’équation de Helmholtz.
Pour chacune des pulsations considérées, la polarisation non linéaire peut s’écrire :

ﬂ(?,wl) = coxP (w1 = w3 — wy) :E(?,wg) ® E*(?,wg)
m(?,wg) = coxP(wy = w3 — wy) :E(?,wg) ® E*(?,wl)a (1.13)
PO (T a5) = ox@(ws = wn + ws): B(T 1) ® B(7 )

ou les symboles : et ® correspondent respectivement au produit contracté et au produit
tensoriel [22]. Chacune des composantes de Fourier est obtenue par couplage entre les deux
champs restants. Ainsi, la polarisation non linéaire a ws est induite par les composantes
de Fourier des champs & +w; et +ws. De méme, la polarisation non linéaire & w; (ws) est
induite par les composantes des champs & +ws et —ws (w3 et —wy).

Dans 'approximation de I’enveloppe lentement variable, il vient :

DA, 0A,

20k, ——
022 < |2k 0z

(1.14)

La combinaison des équations (1.12), (1.13) et (1.14) conduit alors & un systéme de
trois équations différentielles couplées relatives aux amplitudes des champs électriques
des ondes en interaction. Ce systéme est le suivant :

( 8"41 _ w —1Akz
5 mABAﬂeﬂ"@
9A, —ink
= A A e AR .
0z 2n(w2) 3441 Xeft® (1.15)
8143 Z Ak
il —A A . iAkz
(02— 2nfwg)c RNAC

Le paramétre Ak correspond au désaccord de phase entre la polarisation non linéaire et
le champ qu’elle rayonne. Il est exprimé par la relation :

Ak = ks — ks — k. (1.16)

La configuration de polarisation et la non-linéarité interviennent au niveau des trois pa-
rametres suivants : S @)= oo
X(wi) = el X'V e3 ® €

X(ws) = 3. x? el @ e} (1.17)
X(ws) = e3. X(Q) aee

Dans le cas d’un milieu sans absorption, ces trois termes sont égaux et définissent ce qui
est appelé le coefficient effectif noté y.q, soit :

Xeft = X(w1) = x(w2) = x(w3). (1.18)
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Ces égalités consistuent la symétrie dite I’ABDP [23].
Il est classique d’utiliser les variables réduites dog, x et a,, définies par :

1

deff = §Xeﬁ‘, (119)
K = dog dowpws p (1.20)
N\ e2n(w)n(wy)n(ws) ‘
et A
y = — (1.21)
\/ 2hais
Le systéme (1.15) s’écrit alors :
( O .
% = —jrazaje O
aa? . x —iAkz
e L U (1.22)
9 A
S —jRrajase’™t*
\ Oz

Le paramétre a, permet de définir facilement le courant de photons, qui est donné
par : |a,|?. L’intensité I,, de 'onde a la pulsation w, s’écrit alors :

1
I, = hwyla,|* = §n(wn)EOC|An|2. (1.23)

A partir de I’équation (1.22), il est possible d’établir les égalités suivantes, qui constituent
les relations de Manley-Rowe [24] :
dlai|* _ dfas]* _ dfas]?

dz dz dz

(1.24)

Ces égalités montrent que lors du mélange a trois ondes, ’annihilation d’un photon a ws
est toujours associée a la création de deux photons a w; et wy. De méme, 'annihilation
d’un photon & w; et & wy est associée a la création d’un photon & ws. Ainsi, la quantité
totale de photons n’est pas conservée lors du processus paramétrique, contrairement a
I'intensité totale des trois ondes. La conservation de cette derniére est évidente puisqu’elle
est directement liée a la conservation de l'énergie.

1.1.2 Différence de fréquences

Jusqu’a présent, nous avons considéré trois ondes aux fréquences wy, wo et ws satisfai-
sant 1'équation (1.8). A partir de maintenant, les pulsations de ces ondes seront appelées
wp, ws €t w, respectivement pour les ondes de pompe, signal et complémentaire. La diffé-
rence de fréquences consiste a générer une onde a la pulsation w,. a partir de deux ondes
incidentes aux pulsations w, et ws, comme le montre la FIGURE 1.1. Généralement, les
intensités de ces ondes sont comparables. En utilisant les nouvelles notations, la relation
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W — (’op - Oy
, -
- DFG [
—_— s
W

FIGURE 1.1 — Schéma de principe de la différence de fréquences entre deux ondes a w, et
w, d’'intensité comparable.

de conservation de I'énergie se réécrit :
We = Wy — Wy avee W, < Wy < Wy. (1.25)

L’intensité de 'onde complémentaire générée dans le cristal est gouvernée par le sys-
téme d’équations couplées (1.22). Dans le cas ou lefficacité de conversion est faible, 1'in-
tensité des ondes incidentes peut étre considérée comme constante lors de la propagation
a travers le cristal. Cette hypothése, aussi appelée approximation de la pompe non dé-

peuplée, s’écrit alors :
0) =a,(L
ap( ) ap( )7 (126)
as(0) = as(L)

ou L est la longueur du cristal. Dans ce cas, le systéme d’équations couplées se réduit a
une seule équation qui décrit I’évolution de 'amplitude de 'onde générée a w, :

da,
0z

En sortie du cristal, 'amplitude du champ a w,. s’écrit :

= —ika,(0)as(0)e 2=, (1.27)

a.(L) = —i/fap(O)as(O)Le’iAgL - sinc (%) : (1.28)

De méme, l'intensité s’écrit :

AkL
I(L) = |a.(L)|* = I,(0)I,(0)x*L*sinc? <T) : (1.29)
Cette équation montre que l'efficacité de conversion est maximale lorsque :
e
Ak =k, — ks — k. =0, (1.30)

c’est-a-dire lorsque la polarisation induite & w, est en phase avec le champ qu’elle rayonne.
Cette relation est appelée la relation d’accord de phase. La FIGURE 1.2 montre l'intensité
normalisée de I'onde générée a w,. par différence de fréquences en fonction du désaccord
de phase. La largeur a 40,5 % de l'intensité maximale donne I'acceptance du cristal [22].
Le paramétre Ak dépend de I'indice de réfraction du milieu aux pulsations wy, ws et w,. 11
dépend donc de tout paramétre dispersif de 'indice, comme la fréquence, la température
ou la direction de propagation par exemple. Nous verrons dans la section 3.1 comment
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FIGURE 1.2 — Intensité normalisée de 'onde générée a w. en fonction du désaccord de
phase.

mesurer 1’acceptance spectrale ainsi que I'acceptance en température d’un cristal. L’accep-
tance spectrale est un parameétre important a connaitre que ce soit de maniére théorique
ou expérimentale. En effet selon les applications visées, il y aura un choix a faire vis-a-vis
de la valeur de cette acceptance. Dans le cas d'un OPO fin spectralement par exemple,
c’est plutdt une largeur spectrale étroite qu’il faudra choisir tandis que dans un OPA, cela
sera plutdt une acceptance élevée afin de permettre 'amplification sur toute la plage spec-
trale d’un faisceau, et ce sans pour autant changer la température ou I’angle du cristal.
Il est a noter que pour 'amplification paramétrique, la bande de gain peut s’approximer
a son acceptance spectrale.

1.1.3 Amplification paramétrique optique

L’amplification paramétrique optique correspond au méme schéma de principe que
celui de la différence de fréquences. La seule différence tient au fait qu’on ne s’intéresse
pas a l'onde a w,, celle qui n’est pas incidente, mais a l'onde incidente & w,, qui va
connaitre une amplification d’intensité au cours de la propagation dans le milieu non
linéaire. Ainsi cette interaction est utilisée pour amplifier une onde signal de trés faible
intensité. L’intensité de 'onde de pompe est alors prise trés grande, car c’est elle qui
constituera le réservoir d’énergie. Le schéma de principe de 'amplificateur paramétrique
optique est présenté dans la FIGURE 1.3. Ici, nous faisons ’hypothése que seule 'onde
de pompe n’est pas dépeuplée, c’est-a-dire a,(0) = a,(L). Ainsi, le systéme d’équations
couplées (1.22) devient :

da . -
= = —jray(0)aze
aa; (1.31)
= jray(O)aze

0z
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w. genere

w >
P
——] —
ON w, amplifié

FIGURE 1.3 — Schéma de principe d'un amplificateur paramétrique optique entre deux
ondes a w, et w, avec a, > as,.

En dérivant %‘f et % par rapport a z, il est possible de montrer que a, et a. sont tous

les deux solutions de la méme équation différentielle partielle du second ordre :

32

92 +3Ak8— Vaa, (1.32)

0z

oll g est le gain paramétrique donné par 73 = r%a,(0)? = £? Ihigo)

Lors du processus d’amplification paramétrique, tout comme pour la différence de
fréquences, l'onde a w, est générée a l'intérieur du cristal. Ainsi, a.(0) = a*(0) = 0 a
I’entrée du cristal. Cette condition initiale permet de déterminer les solutions de I’équation
(1.32) :

I, (L) = I,(0) (1 + SlnhQ(’}/L))
R 7’ , (1.33)
1(L) = 1,0)2 B (1)
Ac?
ol v est défini par 42 = 7 — (Ak) Ces équations montrent bien que lors du processus
d’amplification paramétrique, il y a génération de 'onde complémentaire dans le cristal
et amplification de 'onde signal.
Lorsque des miroirs sont placés de part et d’autre du cristal pour former un résonateur
optique, il est possible de réaliser une oscillation paramétrique optique. Ce dispositif,
appelé oscillateur paramétrique optique, fait 'objet de la section suivante.

1.2 Oscillateurs paramétriques optiques

Dans la section 1.1.3, nous avons vu que 'amplification paramétrique optique donne
lieu a I'amplification d’une onde signal incidente a w, et a la génération d’une onde com-
plémentaire & w,.. L’oscillateur paramétrique optique (OPO), quant a lui, est destiné a
générer a la fois ’onde signal et ’'onde complémentaire en pompant un cristal non linéaire
avec une seule onde, & la pulsation w,. Il s’agit en fait d'une double amplification para-
métrique, & w, et w,, ces deux ondes étant générées par les fluctuations quantiques du
vide [25]. Le principe de fonctionnement d’'un OPO est trés similaire & celui d'un laser.
Le milieu a gain est placé dans une cavité résonnante afin d’augmenter artificiellement la
longueur d’interaction par les allers-retours successifs. Lorsque le gain est supérieur aux
pertes, l'oscillation démarre et les ondes résonnantes s’amplifient par passages successifs
dans le cristal. Cependant dans le cas de ’OPO, I’émission ne dépend pas des transitions
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atomiques du matériau, mais de la relation d’accord de phase (1.30), ce qui permet d’ob-
tenir une large accordabilité en longueur d’onde dictée par les propriétés du cristal. En
pratique, cette accordabilité est limitée par la transmission du cristal, par les réflectivités
des miroirs de cavité comme nous allons le voir dans la section 3.2, ou encore par des
limitations sur ’angle de rotation du cristal ou I’excursion en température.

Dans un OPO, et plus généralement dans le cas du mélange a trois ondes, aucune éner-
gie n’est stockée dans le milieu non linéaire. Ainsi contrairement au laser, il est impossible
de « jouer » sur la dynamique de relaxation de 1’énergie pour obtenir des impulsions a
partir d'un pompage continu. Les caractéristiques temporelles du signal et du complé-
mentaire seront d’abord imposées par celles du faisceau de pompe. Ainsi, selon le régime
temporel choisi, 'OPO devra étre pompé en régime continu ou impulsionnel.

Le pompage continu permet d’atteindre naturellement le régime stationnaire. Comme
dans un laser, le mode dont le gain est le plus élevé « écrase » progressivement les autres
modes pendant le régime transitoire. Le spectre émis par un OPO continu est donc géné-
ralement monofréquence, sauf pour des forts taux de pompage ot des instabilités peuvent
apparaitre [26]. A contrario, lors du pompage en régime impulsionnel nanoseconde, le
spectre n’a pas le temps de s’établir définitivement. D’un « tir » a l'autre, 'OPO re-
démarre sur la fluorescence paramétrique spontanée [25]. La faible compétition de mode
implique que ’'OPO émet plusieurs longueurs d’onde simultanément. Ces longueurs d’onde
peuvent étre différentes, et leur intensité peut varier tir a tir. De ce fait, un OPO pompé
en régime nanoseconde est naturellement multimode, ce qui peut rendre la source trés
large spectralement. Il existe alors plusieurs techniques d’affinage du spectre afin d’obte-
nir un faisceau monomode longitudinal, comme l'utilisation d’un étalon de Fabry-Perot
ou d’autres filtres intra cavité, exactement comme cela se fait pour affiner un laser. Mais
dans le cadre de cette thése, nous utiliserons une architecture d’OPO a cavités imbriquées,
qui a été développée et brevetée a 1’Onera, afin d’obtenir une émission monomode lon-
gitudinale et aussi largement accordable. Cette architecture sera abordée plus en détail
dans la section 1.2.3.

Dans le cas des OPO en régime nanoseconde, 'idée consiste a réaliser des cavités
optiques beaucoup plus courtes que l'extension spatiale de la pompe. Ainsi, le signal et
le complémentaire peuvent effectuer plusieurs allers-retours dans la cavité et étre ampli-
fiés par la méme impulsion de pompe a des instants différents. En revanche, pour des
impulsions picosecondes et femtosecondes qui ont une extension spatiale trés courte, ty-
piquement quelques fractions de millimeétres, il est impossible d’utiliser cette technique.
L’oscillation est alors assurée par pompage synchrone : les longueurs de cavités sont ajus-
tées pour qu’apres un aller-retour, 'impulsion signal générée soit synchronisée avec 1'im-
pulsion de pompe suivante [27]. L’OPO émet alors un train d’impulsions dont la durée
est similaire a celui de la pompe.

Dans le cadre de cette thése, nous nous concentrerons uniquement sur les processus
paramétriques en régime temporel nanoseconde.
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1.2.1 Oscillateurs paramétriques optiques simplement et double-
ment résonnants

Dans un OPO, deux ondes a wy et w, sont générées & partir d'une onde de pompe a w,.
La cavité peut étre également choisie résonnante a une ou plusieurs ondes. Il s’agit alors
d’OPO simplement résonnant (SROPO) lorsqu’une seule onde oscille dans la cavité. De
méme, ’OPO est doublement résonnant (DROPO) lorsque le signal et le complémentaire
oscillent tous les deux dans la cavité.

Oscillateurs paramétriques optiques simplement résonnants

Les oscillateurs paramétriques optiques simplement résonnants sont les OPO les plus
simples & concevoir. En effet dans un SROPO, seule une des ondes signal ou complémen-
taire est résonnante, et la cavité se compose de deux miroirs hautement réfléchissants a
I’onde choisie et transparents aux deux autres ondes. Dans I’exemple présenté dans la F1-
GURE 1.4, c’est 'onde signal qui est résonnante dans une cavité formée par deux miroirs
concaves, tandis que 'onde complémentaire est extraite a la sortie de 'oscillateur. Dans

M, M,

p

\ 2B

w

FIGURE 1.4 — Schéma de principe d’'un OPO simplement résonnant a I'onde signal. En
bleu, I'onde de pompe, en vert, I'onde signal, et en rouge, 'onde complémentaire.

I’approximation des ondes planes et lorsque la condition d’accord de phase est respectée,
'intensité de la pompe au seuil en régime continu est donnée par [28] :

cosh (L) ?
VR
Iy, = 1.34
th ( vl ) ( 3 )

ou k est le coefficient défini dans I’équation (1.20), R est le coefficient de réflexion des mi-
roirs supposés identiques pour l'onde signal, et L est la longueur du cristal. Contrairement
au régime continu, la compétition de mode ne suffit pas a atteindre un fonctionnement
monomode dans un SROPO en régime nanoseconde. En effet, en régime pulsé¢, ’'OPO
redémarre sur le bruit quantique de la fluorescence paramétrique d’un tir a 'autre [29].
Les modes émis varient donc tir & tir, rendant ’OPO naturellement multimode. Plusieurs
techniques existent afin de rendre I’émission monofréquence comme l’'insertion d’un étalon
de Fabry-Perot dans la cavité [26], 'utilisation d’éléments dispersifs (réseau de Bragg en
volume ou réseau de diffraction) [30,31], ou encore I'association d'un SROPO et d’une



Oscillateurs paramétriques optiques 15

source d’injection spectralement fine [29,32]. Cependant, ces sources sont souvent com-
plexes, limitées en gamme spectrale, peuvent dégrader la qualité spatiale du faisceau, ou
encore augmenter le seuil d’oscillation dans le cas d’ajout d’éléments intra cavité. Pour la
détection de gaz a distance, ou des sources largement accordables et fines spectralement
sont nécessaires, les SROPO ne sont pas adaptés. Dans cette étude, nous restreindrons leur
utilisation a la caractérisation de cristaux (section 3.1.2) ou d’éléments optiques (section
4.2.5), ainsi que pour établir des preuves de concept (section 3.2).

Oscillateurs paramétriques optiques doublement résonnants

Dans le cas des OPO doublement résonnants, l’onde signal et l’onde complémentaire
oscillent toutes les deux dans la cavité. La FIGURE 1.5 présente un exemple de DROPO
ou les cavités signal et complémentaire sont composées des mémes miroirs concaves M; et
M,. L’intensité de la pompe au seuil en régime continu et dans ’approximation des ondes

M, M,

\ 4

A
A

FIGURE 1.5 — Schéma de principe d’'un OPO doublement résonnant ot les deux ondes a
ws et & w, oscillent dans la méme cavité.

planes lorsque que la condition d’accord de phase est respectée est donnée par [28] :

Iy = <ln(“_§)> , (1.35)

kL

ou R est le coefficient de réflexion des miroirs supposés identiques pour I'onde signal et
I'onde complémentaire. I’équation (1.35) montre que pour un méme systéme optique,
c’est-a-dire méme longueur de cristal, méme longueur d’onde de pompe, et méme coeffi-
cient de réflectivité des miroirs, un DROPO aura tendance & avoir un seuil moins élevé
qu'un SROPO. Par exemple, un DROPO dont les miroirs réfléchissent 90% du signal et
du complémentaire a un seuil au moins 100 fois plus faible qu'un SROPO réfléchissant
90% du signal :

[SROPO 1
th == 5 A 139 = [5ROPO ~ 139 [HROPO (1.36)

LHEOTe Ly (-
cosh( ) - In(55)

Afin de mieux interpréter le spectre d’émission d’'un DROPO, il est nécessaire d’in-
troduire le paramétre de dissociation. Il est défini comme 1’écart relatif entre les deux
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longueurs de cavité, et il s’écrit :

AL L,— L,
— 1.
L L, ' (1.37)

ou L, sont les longueurs de groupe des cavités signal et complémentaire et L = L, par
convention. Dans un DROPO a cavité commune, les peignes de modes émis ont chacun
un intervalle spectral libre légérement différent a cause de la dispersion dans le cristal.
L’équation (1.37) se réécrit alors uniquement & partir des indices de groupe du matériau,

soit :
AL _ Mgs — Nge

1.38
L Ng.s ( )

De plus, au premier ordre et loin de la dégénérescence, la largeur de la bande de gain en

double passage de pompe s’écrit :

B 1
2Lcri(n975 - ngzc>7

Ao (1.39)

ol L est la longueur du cristal. Dans ce cas, le nombre de modes émis est naturelle-
ment limité, et le spectre d’émission est plus fin que dans un SROPO. Cependant, sans
configuration particuliére des cavités et sans asservissement, I’émission est trés instable.
En effet dans un DROPO conventionnel, une légére fluctuation de la longueur de cavité
peut entrainer des sauts de modes. Une application de DROPO & cavité commune est le
« sheet OPO », qui a été développé pendant la thése de Q. Clément [8]. Dans cet OPO, la
longueur du cristal non linéaire est inférieure a la longueur de cohérence des interférences
et les miroirs de cavité sont déposés directement sur les faces du cristal. Cette architecture
permet notamment d’obtenir une bande de gain instantanée plus large que dans les OPO
classiques, et d’émettre des couples de longueurs d’onde a priori interdits par 1'accord
de phase par biréfringence, en conservant le caractére monomode. L’accordabilité peut se
faire par saut de modes, en faisant varier la longueur d’onde de pompe, la longueur de
cavité ou la température du cristal. Un autre moyen de controler le spectre d’émission
d’'un DROPO est d’utiliser des OPO a cavités imbriquées (NesCOPO), comme nous allons
le voir dans la section 1.2.3.

1.2.2 Effets liés au retour de pompe

Pour maximiser la conversion non linéaire et réduire le seuil d’oscillation dans un
DROPO ou un SROPO, il est possible d’effectuer un double passage de pompe. La F1-
GURE 1.6 montre un exemple d’OPO doublement résonant avec double passage de pompe.
Le miroir My est un miroir doré réfléchissant toutes les ondes. L’expression du gain théo-
rique en régime continu, défini comme l'inverse du seuil d’oscillation, d'un DROPO a
double passage de pompe s’écrit [33] :

1 AEL
G = % [1 + R, + 24/ R, cos(Ap + AkL)} sinc? (T) : (1.40)
ol R, est la réflectivité en intensité du miroir M, & l'onde de pompe, L est la longueur
du cristal, Ay = ¢, — ps — ¢, est le déphasage relatif entre les ondes au retour apres
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P

\ 2

FIGURE 1.6 — Schéma de principe d’'un OPO doublement résonnant avec retour de pompe
ol les deux ondes a wy et & w, oscillent dans la méme cavité.

réflexion sur My, et K s’écrit :

WsWe

K = 1287d%; L (1.41)

n(wp)n(ws)n(we)c®

L’équation (1.40) indique que la forme de la bande de gain dépend essentiellement du
coefficient de réflectivité R, et du déphasage relatif entre les ondes Agp.

La FIGURE 1.7 a) montre I'effet de R, sur le gain en fonction du désaccord de phase
pour un déphasage relatif optimal de Ay = 0. Le cas ot R, = 0 correspond au gain en

4_a) A(P:() —RPZO% 4_b) Rp:1 —A([):O
i —szlO% |
3 —Rp:50% 3
—R = 100%

—_
|

e}

1 0 1 2 1 0 1 p
AKL /21 AKL /21

1
[\

Gain normalisé au simple passage
[\
|

[\

Gain normalisé au simple passage
[\
|

FIGURE 1.7 — a) Influence du coefficient de réflectivité R, sur le gain théorique en fonction
du désaccord de phase Ak, pour un déphasage relatif entre les ondes nul (Ag = 0). b)
Influence du déphasage relatif entre les ondes Ap sur le gain théorique en fonction du
désaccord de phase, pour R, = 1.

simple passage, qui est proportionnel au terme en sinus cardinal au carré. Dans le cas limite
inverse, ot R, = 1, le gain est multiplié par un facteur 4. Ceci permet donc de diviser
le seuil d’oscillation par un facteur 4. De plus, le double passage de la pompe permet
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d’affiner 'acceptance spectrale d’'un facteur 2, et donc de réduire le nombre de modes
oscillants dans la bande de gain [33]. Cet aspect du double passage est particuliérement
intéressant afin de rendre 1’oscillation monofréquence.

Comme mentionné précédemment, la forme de la bande de gain dépend aussi du
déphasage relatif entre les ondes. La FIGURE 1.7 b) montre l'effet de Ay sur le gain en
fonction du désaccord de phase pour R, = 1. L’équation (1.40) montre que le terme en
cosinus n’admettra pas les mémes zéros selon la valeur de Ap. Ceci a pour effet de moduler
la bande de gain. Comme indiqué sur la FIGURE 1.7 b), lorsque Ap = 7, les ondes sont
en opposition de phase et la bande de gain présente deux lobes. Leur intensité est deux
fois moins élevée que lorsque ou le déphasage relatif est idéal, c’est-a-dire pour Ay = 0.
Ceci implique un seuil deux fois plus élevé. Dans cette configuration, 1’oscillation est plus
difficile & atteindre, surtout dans le cas ou le seuil de dommage du cristal est proche du
seuil d’oscillation. Il devient donc essentiel de pouvoir controler la phase au retour. Une
technique consiste a polir la face de sortie du cristal sous forme prismatique. Le cristal
agit alors comme une lame de phase variable permettant d’ajuster la phase relative entre
les ondes.

1.2.3 NesCOPO : oscillateurs paramétriques optiques a cavités
imbriquées

Comme nous ’avons vu dans les sections 1.2.1 et 1.2.2, il est possible d’affiner le spectre
d’émission en utilisant un DROPO avec double passage de pompe. Cependant, 1’émission
de ces OPO est trés instable, de sorte qu’il est nécessaire de controler individuellement
les peignes de modes émis. Pour cela, il a été proposé de séparer physiquement les cavi-
tés signal et complémentaire. Cette architecture — appelée NesCOPO — permet d’obtenir
un faisceau monomode longitudinal et largement accordable en ajustant séparément cha-
cune des longueurs de cavités [34]. La FIGURE 1.8 présente le schéma de principe d’un
NesCOPO avec double passage de pompe. Les ondes signal et complémentaire oscillent

M, M;

Y Vv

FIGURE 1.8 — Schéma de principe du NesCOPO en configuration double passage. La
cavité signal est composée des miroirs My — M3 et la cavité complémentaire des miroirs
M; — M.

respectivement entre les miroirs My — M3 et My — M3. Dans le cas du double passage, le
miroir commun Mjz réfléchit aussi 'onde de pompe. Ceci a pour effet de baisser le seuil
d’oscillation de 'OPO et de réduire les effets de Fabry-Perot parasite [35].
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Pour comprendre le mécanisme de sélection spectrale d’'un NesCOPO, il est intéressant
d’introduire le diagramme de Giordmaine et Miller (FIGURE 1.9) [36]. Ce diagramme

Bande de gain
Ak=0

—

T

Partiel Exact Partiel

FIGURE 1.9 — Illustration de la sélection de mode dans un NesCOPO en utilisant le dia-
gramme de Giordmaine et Miller [36]. Les modes signal (vert) et complémentaire (rouge)
sont représentés avec des axes de directions opposées de facon a ce qu'une ligne verti-
cale corresponde a la relation de conservation d’énergie. L’acronyme ISL correspond a
« intervalle spectral libre ».

permet de représenter la répartition des doubles coincidences au sein de la bande de gain
pour un OPO doublement résonnant. Les peignes de modes signal et complémentaire,
respectivement en vert et en rouge, y sont représentés avec des axes de directions opposées
de fagon a ce qu’une ligne verticale corresponde a la relation de conservation de 1’énergie
(1.25) : wp = ws + w,. Alnsi, un mode signal ne peut osciller que s’il est en coincidence
avec un mode complémentaire. Mathématiquement, la condition de double oscillation peut
s’écrire de la fagon suivante :

e
Ws = (qs—7—

L

e (1.42)
We = qCLC

ou L, sont les longueurs optiques des cavités signal et complémentaire, et g ) sont des
nombres entiers. La coincidence est qualifiée d’exacte lorsqu’un mode signal se superpose
a un mode complémentaire avec un recouvrement maximum. Lorsque le recouvrement
n’est pas total, mais suffisant pour initier 'oscillation, c’est-a-dire lorsque le gain est
supérieur aux pertes, alors des modes voisins peuvent osciller. Les coincidences sont alors
dites partielles.

Dans un NesCOPO, le contenu spectral de 1’émission peut étre controlé en ajustant
le paramétre de dissociation donné par I’équation (1.37). En considérant une dispersion
négligeable autour de chaque fréquence porteuse, I’écart entre deux coincidences s’écrit
alors :

L
Aoy~ —— " % 9nISL, 1.43
T AL ngeoL AL TTOHEO (1.43)
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avec Ny, (s l'indice de groupe de I'onde considérée et ou ISL ) est I'intervalle spectrale
libre exprimé en Hz. D’aprés ’équation (1.43), les coincidences sont plus proches lorsque
le paramétre de dissociation est élevé. Dans cette configuration, plusieurs coincidences

a) Bande de gain

— [ ! R

b) i1l

¢ Partiel Exact Partiel

) ol

FIGURE 1.10 — Effet du paramétre de dissociation sur le spectre d’émission. a) Disso-
ciation élevée : plusieurs coincidences exactes existent dans la bande de gain (émission
multimode). b) Faible dissociation : émission de clusters de mode (émission multimode).
c¢) Dissociation intermédiaire : une seule coincidence exacte existe dans la bande de gain
(émission monomode).

exactes peuvent alors osciller dans la bande de gain, ce qui donne lieu & une émission
multimode (FIGURE 1.10 a)). Inversement, une faible valeur du paramétre de dissocia-
tion permet de séparer les coincidences exactes les unes des autres, mais augmente le
recouvrement entre les modes voisins : le NesCOPO émet alors un cluster de modes qui
comprend plusieurs coincidences partielles (FIGURE 1.10 b)). Dans les deux cas, le spectre
d’émission est multimode. Afin d’avoir un fonctionnement monomode longitudinal, il est
nécessaire de choisir une valeur intermédiaire du parameétre de dissociation de fagon a
avoir une seule coincidence exacte dans la bande de gain, et ce tout en s’affranchissant
des coincidences partielles (FIGURE 1.10 ¢)). En pratique, il est possible de détermi-
ner la valeur adéquate du parameétre de dissociation par simulation numérique [37, 38].
Cela revient a calculer l'intégrale de recouvrement maximale entre les modes signal et
complémentaire en tenant compte de la finesse des cavités, de la largeur de la bande de
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gain, et du taux de pompage. Un exemple de simulation est donné dans la FIGURE 1.11
pour les parameétres suivants : coefficients de finesse de 28 et 11 pour les cavités signal et
complémentaire respectivement, bande de gain de 10,5 cm™!, et taux de pompage de 2.

La FIGURE 1.11 (haut) montre l'intégrale de recouvrement entre les modes signal et
leur mode complémentaire le plus proche en fonction du parameétre de dissociation AL/L
et du nombre de modes signal n. Les points en rouge sont ceux pour lesquels le recou-
vrement entre les modes est maximal : il s’agit des coincidences exactes représentées sous
la forme de branches d’hyperboles. Pour déterminer le contenu spectral de 'OPQO, seuls
les recouvrements intervenants dans la bande de gain sont a prendre en compte : dans
cet exemple, 40 modes signal au maximum peuvent osciller dans la bande de gain. Afin
de rendre ce graphe plus exploitable, il est intéressant d’effectuer sa projection sur I'axe
AL/L. La FIGURE 1.11 (bas) représente I'intégrale de recouvrement maximale entre les
modes signal et complémentaire en fonction du parameétre de dissociation pour 40 modes
signal. La ligne rouge représente le seuil au-dela duquel les coincidences partielles peuvent
osciller pour le taux de pompage choisi. Dans cet exemple numérique, le comportement
multimode de la FIGURE 1.10 a) est obtenu dans la zone (3) pour une valeur élevée
du paramétre de dissociation. De méme, le cluster de modes de la FIGURE 1.10 b) est
obtenu lorsque le paramétre de dissociation est faible (zone (1)). Finalement, pour obte-
nir un fonctionnement monomode longitudinal, il est nécessaire de fixer le paramétre de
dissociation & quelques pourcents (zone (2)).

Une fois le paramétre de dissociation fixé afin d’obtenir I'oscillation monomode, il est
possible d’effectuer un accord fin en longueur d’onde en ajustant finement les longueurs
de cavités. D’aprés I'équation (1.42), changer la longueur de cavité revient a changer les
peignes de fréquence émis. Plus précisément, cela revient a dilater l'intervalle spectral
libre de la cavité. Au premier ordre et a 1’échelle de quelques modes, cet effet peut étre
approximé a une translation dans le diagramme de Giordmaine et Miller. Dans le cas du
NesCOPO, 'ajustement fin des longueurs de cavité est obtenu grace a des cales piézo-
électriques montées sur les miroirs M; et M3. Déplacer M, revient a changer la longueur de
la cavité complémentaire, ce qui crée des sauts de mode dans la bande de gain. Ainsi, un jeu
discret de longueurs d’onde peut étre émis. Lorsque M3 est déplacé, les deux longueurs de
cavité changent, ce qui donne accés & un nouveau jeu de longueurs d’onde. Ce mécanisme
est I’équivalent optique de I'effet Vernier. Il est également possible d’étendre I’accordabilité
des NesCOPO en chauffant le cristal non linéaire pour décaler la longueur d’onde centrale
de la bande de gain. Il est intéressant de noter que dans un NesCOPO, tout comme dans
un DROPO conventionnel, la relation d’accord de phase n’est pas stricte, car le mécanisme
de sélection par sauts de modes permet I’émission d’un faisceau monofréquence dans toute
la bande de gain.

Pour des taux de pompage élevés, des phénomeénes de saturation dus a la reconversion
des ondes signal et complémentaire vers la pompe apparaissent, ce qui a pour effet de créer
de nouvelles fréquences. Il est donc difficile d’extraire une énergie élevée d’'un DROPO
tout en restant monofréquence par mélanges croisés. Une technique pour la détection de
gaz a longue distance, ot des énergies de I'ordre du millijoule sont nécessaires, consiste a
émettre un faisceau monomode longitudinal grace & un NesCOPO, puis de 'amplifier dans
des étages d’amplification paramétrique. Dans le cadre de cette thése nous aborderons un
exemple d’une telle architecture dans la section 4.1.
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FIGURE 1.11 — Haut : intégrale de recouvrement entre les modes signal et leur mode
complémentaire le plus proche en fonction du paramétre de dissociation et du nombre de
modes signal. Bas : intégrale de recouvrement maximale entre les modes signal et com-
plémentaire en fonction du paramétre de dissociation AL/L. La ligne rouge correspond
au recouvrement minimal au-dessus duquel les modes voisins peuvent osciller pour un
taux de pompage de 2. Zone (1) : émission d'un cluster de modes, zone (2) : fonction-
nement monomode stable et zone (3) : fonctionnement multimode comprenant plusieurs
coincidences exactes.
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1.3 Accord de phase dans les cristaux non linéaires

Comme nous avons pu le voir précédemment, les ondes qui se propagent dans le milieu
non linéaire doivent vérifier a la fois la relation de conservation de 'énergie (1.8) et la
condition d’accord de phase (1.30). Dans cette section, nous présentons les deux princi-
pales méthodes permettant de réaliser la condition d’accord de phase : ’accord de phase
dit par biréfringence, et le quasi-accord de phase. Pour chacune de ces deux méthodes,
nous aborderons uniquement les concepts théoriques nécessaires a la compréhension des
différents cristaux utilisés pendant cette étude. Le TABLEAU 1.3 (page 35) a la fin de
ce chapitre récapitule tous les cristaux utilisés, leur gamme spectrale d’émission, le type
d’accord de phase utilisé, ainsi que les processus paramétriques dans lesquels ils sont mis
en jeu.

1.3.1 Accord de phase par biréfringence

Dans une direction quelconque d’un milieu anisotrope, l'indice de réfraction peut
prendre dans le cas général deux valeurs différentes, elles sont notées n*(\) ou n=(\)
avec n"(\) > n~(\) par convention. A chacun de ces deux indices correspond un état de
polarisation spécifique noté ET et E~ respectivement [22]. La quantité n™(\) —n~(\) est
appelée « biréfringence ». Dans le cas ot les vecteurs d’onde des trois ondes en interaction
sont colinéaires, la relation d’accord de phase par biréfringence s’écrit [39)] :

ntT(Ap,b,0)  nTT(A,0,0)  ntT(A, 6, 9)

Ak = - - = 1.44
A X, e 0 (1.44)

ou (0, ) sont les angles de coordonnées sphériques de la direction de propagation repérée
dans le repére diélectrique du cristal noté (O, z, y, ). Il existe trois configurations possibles
pour cette équation en fonction de ’état de polarisation des ondes : ils sont appelés types
I, II, et III. Le type I caractérise les interactions pour lesquelles les deux ondes dont les
pulsations sont sommées ou différenciées ont la méme polarisation (+ ou —). Pour des
polarisations différentes, il s’agira d’accord de phase de type II ou de type III, sans qu’il
y ait de convention particuliére pour les distinguer.

Accord de phase par biréfringence dans les cristaux uniaxes : cas de ZGP et
CdSe

Dans le cadre de cette thése, nous nous intéresserons uniquement aux cristaux uniaxes.
Dans ce cas, la surface des indices, qui est la distribution angulaire de 'indice de réfraction,
est une surface de révolution & deux nappes montrée dans la FIGURE 1.12 : la nappe
ordinaire est une sphére de rayon n,, qui correspond a l'indice de réfraction ordinaire. La
nappe extraordinaire est un ellipsoide dont I’équation est :

1 cos’(d) = sin*(0)

n200) w0 (0) (1.45)

n2(\,0) correspond a l'indice de réfraction extraordinaire dans la direction de propagation
considérée faisant un angle 6 avec I'axe Oz du repére diélectrique; n, est 'indice de
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a) A b) A

FIGURE 1.12 — Surface des indices pour : a) un cristal uniaxe positif n, > n,, b) un cristal
uniaxe négatif n, < n,. En vert, la nappe ordinaire, et en orange, la nappe extraordinaire.

réfraction principal extraordinaire. Seul I'angle 6 apparait comme une variable angulaire
dans l'équation (1.45) car ellipsoide est de révolution autour de l'axe Oz. L’axe Oz
est alors appelé « axe optique ». L’équation (1.45) montre que pour # = 0 l'indice de
réfraction extraordinaire est égal a l'indice de réfraction ordinaire. Il n’y a donc pas de
biréfringence selon 'axe Oz. Par contre, ’équation (1.45) montre aussi que la biréfringence
est maximale lorsque 6 = 7/2, ce qui correspond & une propagation dans le plan (zOy)
de la surface des indices. Ainsi, en faisant tourner le cristal dans tout plan contenant
I’axe optique, il est possible de faire varier la biréfringence entre deux valeurs extrémes :
0 et n, — ne ou ne — n, selon que 'uniaxe est de signe optique négatif (n, < n,) ou
positif (n. > n,). C’est de cette fagon qu’est obtenue I’accordabilité angulaire d’un cristal
non linéaire uniaxe. Une direction d’accord de phase pour un triplet de longueurs d’onde
donné (A, As, \.) existera lorsque la biréfringence permettra de compenser la dispersion
en longueur d’onde des indices de réfraction. Les relations correspondantes sont données
dans le TABLEAU 1.2 pour différents types d’accord de phase, et ce dans le cas des deux
signes optiques.

Dans le cadre de cette thése, nous nous intéresserons uniquement a l’accord de phase
de type II dans les cristaux de zinc germanium diphosphide (ZGP) d’une part, et de
séléniure de cadmium (CdSe) d’autre part, tous deux étant des uniaxes de signe optique
positif.

Le cristal de ZGP posséde une fenétre de transparence allant jusqu'a 12 pum dans
I'infrarouge, bien que sa transmission décroisse significativement a partir de 10 ym du fait
de I'absorption multi phonon. Son tenseur de susceptibilité non linéaire du second ordre
a 10,6 pm, est donné par [40] :

00074 0 0
dzecp=10 0 0 0 754 0 (1.46)
000 0 0 754
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ne(Ap,0 no(As No(Ac
Type D | Zelfef) = fefd) 4 nofhc

ne(Ap,0 ne(Xs,0 No(Ac
Type 11 ()\; ) _ (;\\S )+ (Ae)

Ne A 79 No(As Ne )\6,0
Type TIT | 2elfef) — 2ofs) 4 neQed)

(a) Cristaux uniaxes négatifs (ne < no)

nO(AP) _ ne(>\s,9) _|_ ne(AC,G)
>‘P - )\s )\c

Type I

Type 11 ”Oijp) — nA(A) n ne(:z,m

Type III n[}(i’” _ %(fj’e) n n)(\A)

(b) Cristaux uniaxes positifs (ne > no)

TABLEAU 1.2 — Conditions d’accord de phase de types I, II et III dans les cristaux uniaxes
positifs et négatifs.

ou chaque coefficient est en pm/V. Du fait de son coefficient non linéaire trés intense,
ZGP est un matériau tres intéressant pour la conversion non linéaire dans la bande III.

Cependant, a cause de I'absorption résiduelle dans le proche infrarouge, son pompage
est limité a des longueurs d’onde supérieures a 1,9 um. Dans cette étude, des cristaux de
ZGP fonctionnant en accord de phase de type II seront utilisés pour obtenir un faisceau ac-
cordable entre 7 et 10 um par différence de fréquences entre le signal et le complémentaire
d’'un NesCOPO émettant autour de 2 pm (voir section 4.1). La FIGURE 1.13 présente
la courbe d’accord de phase d'un cristal de ZGP en accord de phase de type II pour la
différence de fréquences entre deux ondes accordables respectivement entre 1,86-1,94 pym
et 2,48-2,35 pm.

De méme que ZGP, le cristal de CdSe est un cristal semi-conducteur. Sa fenétre de
transparence s’étend entre 0,8 pm et 23 um. Son tenseur de susceptibilité non linéaire de
second ordre & 10,6 pum, est donné par [40] :

0 0 0 0 18 0
deagse= |0 0 0 18 0 O (1.47)
18 18 36 0 0 O

Le cristal de CdSe posséde de plus faibles coefficients non linéaires que ZGP et aussi une
plus faible biréfringence, cette derniére caractéristique n’étant a priori pas favorable pour
obtenir un accord de phase. En effet, la faible biréfringence du CdSe implique de devoir
tourner le cristal sur une plage angulaire élevée afin d’explorer toute la zone d’accordabilité
permise. En pratique, cette accordabilité est limitée par I'ouverture des cristaux et par
le désalignement de faisceaux, notamment lorsque le cristal est utilisé en cavité. Une



26 Optique non linéaire appliquée aux processus paramétriques d’ordre 2

=11

)

2

QlO-

b))

o]

g i

S 9

Qo

=

S

=]

=30

a

o

= 7 T T T T T T T T T T

58 60 62 64 66 68 70

Angle interne (°)

FIGURE 1.13 — Courbe d’accord de phase de différence de fréquences de type II d’un
cristal de ZGP en fonction de ’angle interne calculée & partir des relations de Sellmeier
¢tablies par Barnes et al. [11].

solution & ce probléme consiste a polir les faces du cristal en forme cylindre partiel [412].
Cette configuration permet de tourner le cristal sur toute son ouverture sans désaligner
le faisceau de pompe, car ce dernier est toujours en incidence normale sur le cristal.
Nous verrons dans la section 3.2, un exemple de cristal poli en forme cylindre partiel. La
FIGURE 1.14 présente la courbe d’accord de phase de type II d’un cristal de CdSe pompé
a 2050 nm.

Walk-off spatial

Lorsqu’une onde se propage dans un milieu anisotrope, le vecteur d’onde n’est en
général pas colinéaire au vecteur de Poynting qui correspond a la direction de propagation
de I'énergie. Dans le cas des cristaux uniaxes, la colinéarité entre ces deux vecteurs n’existe
que pour une propagation selon 'axe Oz ou pour une direction contenue dans le plan
(xOy). L’angle entre ces deux vecteurs est appelé « angle de double réfraction » ou spatial
walk-off en anglais. Sa valeur est déterminée par la relation [14] :

nZ(\,0) 11 in
2 (nzm nzm) (20). (148)

Cette équation montre que 'angle de double réfraction dépend de la biréfringence du
cristal : plus la biréfringence est élevée, plus I'angle de double réfraction 1’est également.
Un angle de double réfraction important peut trés vite altérer le recouvrement entre les
faisceaux, surtout lorsque les cristaux sont longs et les diamétres de faisceaux faibles.
Lorsque 'accord de phase est réalisé dans une direction ou ’angle de double réfraction
est nul, alors 'acceptance angulaire associée est trés grande. L’accord de phase est alors
qualifié de « non-critique en angle » [22].

tana =
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FI1GURE 1.14 — Courbe d’accord de phase de type II d'un cristal de CdSe pompé a 2,05 um
calculée & partir des relations de Sellmeier établies par Bhar et al. [13].

1.3.2 Quasi-accord de phase

Lorsque la condition d’accord de phase (1.30) entre les trois ondes ne peut pas étre
obtenue, l'intensité des ondes générées ne peut pas croitre de fagcon monotone dans le
cristal. Loin de I'accord de phase (Ak # 0), I'intensité des ondes signal et complémentaire
varie alors en sinus au carré de la longueur parcourue. Le maximum d’intensité est atteint
au bout d’une longueur de cohérence, définie par :

™

N (1.49)

Lcoh =
et se répete tous les (2n + 1) Lo, o1l n est un entier naturel. Le principe du quasi-accord
de phase consiste a rattraper périodiquement le déphasage relatif entre les ondes au bout
d’une longueur de cohérence en inversant le signe du coefficient non linéaire [23, 45, 46].
Pour compenser ce déphasage relatif, la période du réseau de quasi-accord de phase doit
étre égale a deux fois la longueur de cohérence :

2T
A =2Lcon = —. 1.50
QPM b= AR (1.50)
La relation de quasi-accord de phase s’écrit alors :
2
Ay = Ak — —— = 0. (1.51)
Agpm

La FIGURE 1.15 montre I’évolution de 'intensité de I'onde signal (ou complémentaire)
lors de la propagation dans un cristal biréfringent placé hors accord de phase (rouge) et en
quasi-accord de phase (bleu). Dans la situation hors accord de phase, les ondes interférent
constructivement pour atteindre un maximum du couplage non linéaire au bout d’une
longueur de cohérence Loy, . A cet emplacement la polarisation non linéaire est exactement
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FIGURE 1.15 — Evolution de l'intensité de I'onde signal (ou complémentaire) lors de la
propagation dans un cristal biréfringent. En rouge, le cristal est placé hors accord de phase
et en bleu le cristal fonctionne en quasi-accord de phase.

en opposition de phase avec le champ qu’elle rayonne. Ainsi au-dela de Ly, les ondes
vont interférer destructivement et leur intensité va s’annuler au bout de L..,. Cet effet se
répéte ensuite périodiquement sur toute la longueur du cristal. Le maximum de couplage
est donc obtenu pour tous les multiples impairs de la longueur de cohérence : Leon, 3Lcon,
5Lcon, etc. De plus, le rendement de conversion y est faible, car la longueur de cohérence
est faible, de I'ordre de quelques micromeétres a quelques dizaines de micromeétres. Dans
le cas du quasi-accord de phase, 'intensité croit tout au long du cristal. Dans I’exemple
présenté, le quasi-accord de phase est dit a ’ordre 1. Les ordres supérieurs de quasi-accord
de phase consistent & inverser le signe du coefficient effectif tous les (2n+ 1) domaines. La
période de quasi-accord de phase s’écrit alors : Ag,1 = (2n + 1)Agpm. Dans le cadre de
cette thése, nous nous intéresserons uniquement au quasi-accord de phase d’ordre 1, qui est
le plus efficace. Le quasi-accord de phase peut étre réalisé dans les cristaux biréfringents
comme dans les cristaux isotropes.

Quasi-accord de phase dans les cristaux biréfringents : cas de PPLN et de
PPKTP

Dans le cas des cristaux biréfringents, le quasi-accord de phase permet d’exploiter le
coefficient ds3, qui est souvent celui dont 'amplitude est la plus élevée. Il correspond au
coefficient d, .., ce qui implique des polarisations similaires pour les trois ondes, a savoir
selon axe Oz du cristal. Le quasi-accord de phase est alors qualifié de type 0 [45]. 11
peut étre intéressant de travailler en quasi-accord de phase de type II afin de profiter a
la fois d’une acceptance spectrale plus faible et d’un angle de double réfraction nul. Il est
toutefois important de noter que pour un cristal en quasi-accord de phase, le coefficient
de susceptibilité non linéaire est diminué d’un facteur 2/, et ce quel que soit le type.

Dans cette thése, nous n’utiliserons que ’accord de phase de type 0, dans le niobate de
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lithium (LiNbOj3) et dans le titanyl phosphate de potassium (KTiOPOy) qui sont tous les
deux des cristaux ferroélectriques. Ces cristaux sont polaires, c’est-a-dire qu’ils possédent
un moment dipolaire intrinséque formant ce qui est appelé la polarisation spontanée.
Cette polarisation spontanée constitue 1’axe polaire du cristal, qui définit par convention
I’axe Oz du repére diélectrique. Nous appelerons ces deux cristaux respectivement PPLN
et PPKTP, ou le préfixe PP- correspond a periodically poled. Notons toutefois que les
cristaux de niobate de lithium retournés périodiquement utilisés pendant cette thése sont
des cristaux dopés a 5% d’oxyde de magnésium (5%MgO :PPLN), et seront abrégés PPLN
pour plus de simplicité.

La technique d’inversion de domaine consiste a appliquer un champ électrique sta-
tique intense le long de ’axe polaire du cristal ferroélectrique via une galette d’élec-
trodes [17] comme présenté dans la FIGURE 1.16. La période de retournement, typique-

Liquid Electrolyte
Insulator (Photoresist) V., RS V2
Il Conductor (Metal)

Vollage
HV Monitor 3
Supply Rym 1S

Current
Monitor

FIGURE 1.16 — Exemple de configuration d’électrodes (gauche) et schéma électrique ty-
pique (droite) utilisés lors de 'inversion de domaines par application d’un champ électrique
statique intense. Cette figure a été reproduite a partir de la référence [18].

ment de quelques dizaines de microns, est obtenue par photolithographie. Le retournement
de domaine s’effectue, lorsque le champ électrique appliqué dépasse I'intensité du champ
coercif du matériau utilisé : il s’agit du champ a partir duquel il est possible d’inverser le
sens de la polarisation spontanée.

Parmi les cristaux adaptés au retournement périodique par champ électrique, le plus
connu est PPLN, notamment grace a son coefficient ds3 trés élevé. Dans l'infrarouge
moyen, la fenétre de transparence du niobate de lithium est limitée autour 4-5 pm. De ce
fait, ce cristal ne pourra pas étre utilisé comme convertisseur direct vers la bande III. En
revanche, pour des architectures en cascade ot un faisceau énergétique est d’abord émis a
2 pm avant d’étre converti dans la bande III, son utilisation devient intéressante. Dans la
section 4.2, nous présenterons une nouvelle architecture de NesCOPO utilisant un cristal
de PPLN en type 0 et un réseau de Bragg en volume comme miroir de cavité pour affiner
le spectre d’émission. Son tenseur de susceptibilité non linéaire de second ordre & 1,5 ym
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est donné par [19] :

0 0 0 0 —46 —26
diinbo; = |—26 —26 0 —46 0 0 (1.52)
—46 —46 =25 0 0 0

Le coefficient ds3 vaut —25 pm/V, ce qui donne un coefficient effectif de : deg = %dgg =
—15,9 pm/V. La FIGURE 1.17 présente les courbes d’accord de phase pour un cristal
de PPLN pompé a 1,064 pum en type 0 pour une période de retournement de 32,03 pm

(courbe a)), et en type II pour une période de retournement de 14,7 pum (courbe b)).

{a) Signal 2.44b) Signal
/g 2.6 —— Complémentaire /g —— Complémentaire
= =
5] ]
L kS
ae ae T T
w 2.2 ®
~ ~
GE q; 2.04
S} S}
— —
1.8
8 I T I T I T I T I T I 19 I T I T I T I T I T I
20 40 60 80 100 120 20 40 60 80 100 120
Température (°C) Température (°C)

FIGURE 1.17 — Courbes de quasi-accord de phase d’ordre 1 d’un cristal de PPLN pompé a
1,064 pm. a) Accord de phase de type 0 calculé a partir des relations de Sellmeier établies
par Gayer et al. [50] pour une période de retournement de 32,03 pum. b) Accord de phase
de type II calculé & partir des relations de Sellmeier établies par Zelmon et al. [51] pour
une période de retournement de 14,7 pm.

Le deuxiéme cristal utilisé dans le cadre de cette thése est PPKTP. Son tenseur de
susceptibilité non linéaire de second ordre & 532 nm est donné par [52] :

0 0 0 0 14 0
dkrp=10 0 0 265 0 0 (1.53)
14 265 107 0 0 0

Son coefficient dsz vaut 10,7 pm/V, ce qui donne un coefficient effectif de 6,8 pm/V.
Dans le KTP, I’absorption multi phonon apparait vers 3—4 pym. Tout comme PPLN, il ne
peut étre utilisé pour ’émission dans la bande III. En revanche sa forte non-linéarité, son
seuil de dommage élevé et sa large acceptance spectrale en font un bon candidat pour
I’amplification d’un faisceau a 2 pym, comme nous pourrons le voir dans la section 4.1. La
FIGURE 1.18 présente la courbe d’accord de phase pour un cristal de PPKTP de type 0
pompé & 1,064 pum pour une période de retournement de 38,52 pum.
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FIGURE 1.18 — Courbe de quasi-accord de phase d’ordre 1 d’un cristal de PPKTP de

type 0 pompé a 1,064 pm pour une période de retournement de 38,52 um calculée a
partir des relations de Sellmeier établies par Fradkin et al. [53].

Quasi-accord de phase dans les cristaux isotropes : cas du cristal de GaAs

Le deuxiéme intérét du quasi-accord de phase est 1'utilisation de matériaux isotropes
non centrosymétriques ou I’accord de phase par biréfringence est strictement impossible,
justement parce qu’ils ne présentent pas de biréfringence. Comme nous ’avons vu dans le
paragraphe précédent, I’absorption multi phonon ne permet pas d’atteindre la bande III
dans le cas des oxydes ferroélectriques PPLN et PPKTP. Une alternative consiste alors a
utiliser des matériaux semi-conducteurs. En effet dans ces matériaux, 'absorption infra-
rouge est obtenue pour des énergies de phonon plus faibles. L’arséniure de gallium (GaAs)
est le cristal isotrope qui a été utilisé pendant la thése.

Initialement, les cristaux de GaAs fonctionnant en quasi-accord de phase étaient ob-
tenus en empilant des plaques minces de GaAs. Puis celles-ci étaient liées entre elles par
pression et par diffusion entre les couches adjacentes. Cependant, ces structures ont souf-
fert de pertes par diffusion aux interfaces entre les domaines [54]|. Plus récemment, des
techniques de croissance par épitaxie ont permis de résoudre ces problémes, offrant des
cristaux plus efficaces pour la conversion paramétrique [55-58]. Dans le cadre de cette
thése, les cristaux de GaAs sont obtenus par croissance par épitaxie en phase vapeur.
Ils ont été élaborés par Thales Research & Technology dans le cadre du projet MUS-
TARD [55] qui sera abordé plus en détail dans la section 3.1. La FIGURE 1.19 montre
les premiéres étapes de croissance. Elles consistent a superposer deux couches de GaAs
de directions cristallographiques opposées sur un substrat de GaAs (étapes 1 et 2). Puis
les domaines sont définis par photolithographie et la structure est gravée dans le maté-
riau, laissant ainsi des bandes de GaAs orientées périodiquement sur toute la longueur du
cristal (étapes 3 et 4). Finalement, le matériau croit sur environ 500 pm par épitaxie en
phase vapeur (étape 5). Le matériau ainsi obtenu est appelé OP-GaAs, pour Orientation-
Patterned GaAs.

Le tenseur de susceptibilité de second ordre & 4 pm du cristal de GaAs est donné
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FIGURE 1.19 — Etapes du processus de croissance des cristaux d’OP-GaAs par épitaxie
en phase vapeur.

par [59] :

dgaas= [0 0 0 0 94 0 (1.54)

La fenétre de transparence de ce cristal s’étend jusqu’a 17 pm, avec un léger déclin a
partir de 12 um da 'absorption a trois phonons. De plus, le cristal de GaAs est particulie-
rement intéressant pour les processus de conversion paramétrique. En effet, en plus de sa
large fenétre de transparence dans l'infrarouge, il posséde un coefficient non linéaire trés
élevé : dyy = 94 pm/V [59], ainsi que d’excellentes propriétés thermiques et mécaniques.
La FIGURE 1.20 présente les courbes d’accord de phase dans un cristal d’OP-GaAs pompé
a 1,938 pum et présentant : a) une période de retournement de 72,6 pm, b) des périodes
de retournement de : A; = 66 pm, Ay = 64,8 um et Az = 63,6 pum.

1.4 Cristaux non linéaires utilisés pendant la thése

Dans cette section, nous expliquons plus en détail nos critéres de choix des cristaux
non linéaires utilisés lors de la thése. Selon les architectures que nous souhaitons mettre
en ceuvre et les gammes spectrales visées, le choix des cristaux peut étre différent. En
effet, plusieurs paramétres entrent en jeu lors de la conception de la source paramétrique,
comme : la fenétre de transparence, la condition d’accord de phase, I’angle de walk-off,
les dimensions du cristal, ou encore le seuil d’endommagement.

Pour qu’il y ait une interaction non linéaire efficace, il est nécessaire d’utiliser des
cristaux dont la fenétre de transparence couvre toute la gamme spectrale d’émission choi-
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FI1GURE 1.20 — Courbes de quasi-accord de phase d’ordre 1 d’un cristal d’OP-GaAs pompé
a 1,938 pm calculées a partir des relations de Sellmeier établies par Skauli et al. [59]

pour : a) une période de retournement de 72,6 pm b) des périodes de retournement de :
Ay =66 pm, Ay = 64,8 um et A3 = 63,6 ym.

sie. Dans notre cas, ’émission autour de 2 um se fera grace a des oxydes ferroélectriques
(PPLN ou PPKTP) qui sont des cristaux matures technologiquement. De plus, ils ont
I’avantage de pouvoir étre pompés a 1 um par des lasers solides conventionnels comme le
laser Nd:YAG. En revanche, pour ’émission vers la bande III nous avons opté pour des
cristaux semi-conducteurs, comme ZGP, CdSe ou OP-GaAs, dont la fenétre de transpa-
rence est plus étendue dans I'infrarouge que pour les oxydes.

Le choix du type d’accord de phase, quant a lui, dépend du processus paramétrique
utilisé. Pour I'amplification de faisceaux largement accordables en longueur d’onde, une
bande de gain trés large est recommandée. En effet, avec une acceptance spectrale élevée,
I’amplification paramétrique pourra s’effectuer de facon efficace pour toutes les longueurs
d’onde sans pour autant avoir besoin de chauffer ou de tourner le cristal. Ainsi pour
I’OPA, ce sont plutot des cristaux fonctionnant en accord de phase de type I ou de type
0 qui seront choisis. En effet, comme le montre la FIGURE 1.17 par exemple, la courbe
d’accord de phase de type 0 présente des points de rebroussement. Au niveau de ces
points, 'acceptance spectrale est trés grande : un grand nombre de longueurs d’onde
peuvent étre émises simultanément, ce qui va naturellement élargir la bande de gain. En
revanche, lorsque des sources fines spectralement sont nécessaires, pour la détection de gaz
par exemple, le choix se portera plutot sur des accords de phase en type II pour lesquels
les points de rebroussement sont moins marqués, voire inexistants, la bande de gain sera
alors plus étroite. Comme nous le verrons dans la section 4.1, nous avons opté pour PPLN
en type II pour I’émission d'un faisceau fin spectralement et largement accordable autour
de 2 pm, et pour PPKTP en type 0 pour leur amplification.

Un autre parameétre critique dans le choix du cristal non linéaire est ’angle de walk-
off, qui peut altérer le recouvrement des faisceaux lors de la propagation dans le cristal.
Par exemple, pour un angle de walk-off de 10 mrad, ce qui correspond typiquement & un
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cristal de ZGP en type II, des faisceaux de 100 micrométres de diameétre seront totalement
séparés au bout de 10 mm. Dans ce cas, il est nécessaire d’adapter la longueur du cristal
et les tailles de faisceaux. Nous verrons un exemple de cristal non linéaire, ot 'angle de
walk-off peut étre un facteur limitant dans la section 3.2.
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Synthése

Dans ce chapitre, nous avons présenté les bases théoriques fondamentales de 1’op-
tique non linéaire appliquée aux processus paramétriques d’ordre 2 : les équations
couplées, la relation de conservation de I’énergie, la relation d’accord de phase, et les
équations de Manley-Rowe. Puis, nous avons abordé les processus de différence de
fréquences, et d’amplification paramétrique optique. Nous nous sommes intéressés au
cas particulier des oscillateurs paramétriques optiques en configuration simplement
et doublement résonante, qui sont au centre de cette étude. Nous avons analysé 'effet
d’un retour de pompe sur la phase non linéaire. Enfin, nous avons détaillé le prin-
cipe de fonctionnement d’un oscillateur paramétrique optique a cavités imbriquées
(NesCOPO) qui permet d’obtenir un faisceau monomode longitudinal et largement
accordable. Nous avons abordé les concepts d’accord de phase par biréfringence et
de quasi-accord de phase, qui sont deux techniques utilisées pour accorder la lon-
gueur d’onde d’un faisceau. Nous avons présenté les propriétés de chaque cristal non
linéaire utilisé lors de cette thése, a savoir ZGP, CdSe, PPLN, PPKTP et OP-GaAs.
Nous avons vu que les cristaux de PPLN et de PPKTP étaient les plus adaptés a la
génération de faisceaux autour de 2 pm. Nous verrons deux exemples d’utilisation
de ces cristaux dans les sections 4.2 et 4.1. De plus, nous avons pu voir que les cris-
taux de ZGP, CdSe et OP-GaAs étaient adaptés a la génération de faisceaux dans la
bande III, notamment grace a leur large fenétre de transparence dans l'infrarouge.
Nous verrons des exemples d’utilisation de ces cristaux dans les sections 3.1, 3.2, et
4.1.




Chapitre 2

Motivations et état de 'art

Objectifs du chapitre

L’objectif de ce chapitre est de présenter les différents types de sources pouvant
étre utilisées pour la détection d’espéces chimiques a distance dans la bande II1. Dans
un premier temps, nous détaillerons le principe de fonctionnement des lidars & ab-
sorption différentielle résolus spatialement et intégrés colonne. Puis, nous établirons
les spécifications lasers requises pour la détection & distance d’espéces chimiques
pour la bande III, en fonction de la portée et du type de détection. Dans un se-
cond temps, nous comparerons les différentes technologies permettant d’obtenir un
faisceau dans la bande III & travers une étude bibliographique. Nous discuterons
des performances de ces sources optiques en termes de puissance, accordabilité en
longueur d’onde et pureté spectrale.
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2.1 Etablissement des spécifications laser pour les li-
dars en bande III

2.1.1 Principe de fonctionnement du lidar a absorption différen-

tielle
La détection d’espéces chimiques dans I'in- A X
: s dans ox |
rarouge se base sur la spectrométrie différen- A

tielle d’absorption. Lorsqu’un rayonnement tra-
verse un milieu présentant des raies d’absorp-

tion, correspondant & des modes d’excitation NoFr Fond
rotationnelle ou vibrationnelle des liaisons chi- l

miques d'une ou de plusieurs molécules, I'inten-

sité décroit suivant la loi de Beer-Lambert : >\

@ _ o G(CHA)L _ 10D (2.1) ].*:‘IGURE 2.1 - S/chérga de principe de
I, I’absorption différentielle.
ot T est la transmission, o le coefficient d’absorption (en ppm~*m™!), C' la concentration
(en ppm), L la longueur d’absorption (en m), v le coefficient d’atténuation da a d’autres
phénomeénes comme la diffusion, et OD la densité optique. La mesure différentielle consiste
a émettre deux longueurs d’onde : une longueur d’onde dite « ON », absorbée par 'espéce
mesurée et une longueur d’onde dite « OFF », pas ou peu absorbée, comme présenté dans
la FIGURE 2.1. En connaissant les sections efficaces aux longueurs d’onde ON et OFF,
il est possible de remonter a la concentration moyenne du gaz en appliquant la formule

suivante : ) T
CL = In OFF) : 2.2
g(Aon) — a(AoFr) < Ton (2:2)

et en supposant que le coefficient d’atténuation v, et les paramétres intrinséques de la
source ou du systéme lidar, comme la divergence ou la transmission des optiques, sont les
mémes aux longueurs d’onde ON et OFF, ou étalonnés en conséquence.

La FIGURE 2.2 présente le schéma de principe d’un lidar & absorption différentielle
(haut) et un exemple de signal mesuré (bas), dans le cas d’une détection directe du flux.
Un faisceau laser est envoyé vers le nuage a sonder. Puis le faisceau est rétro-diffusé et
collecté par un télescope avant d’étre focalisé sur un photodétecteur mono élément. Le
lidar est dit résolu spatialement (RR-DIAL pour Range-Resolved Differential Absorption
Lidar) lorsque le signal est rétro-diffusé par différentes entités : 'atmosphére, le nuage lui-
méme via la diffusion de Mie par des gouttelettes ou des poussiéres, la diffusion Rayleigh
dans le visible et 'ultraviolet. Le flux collecté par un lidar RR-DIAL peut s’écrire de la
facon simplifiée suivante :

T\ =

P(z,\) = %27TA-B()\)T()\)Az, (2.3)

ou Py est la puissance incidente, z la distance (en m), A la surface de la pupille de ré-
ception (en m?), 3 le coefficient de rétro-diffusion (en m~'-sr~!) supposé isotrope pour
simplifier le propos, T' la transmission de 'atmosphére sur un aller-retour et Az = ¢7/2
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FIGURE 2.2 — Haut : Schéma de principe du lidar & absorption différentielle. Bas : Exemple
de signal détecté pour la mesure IP-DIAL et RR-DIAL.

la résolution spatiale du lidar (en m) avec 7 le temps de réponse du détecteur, ou la
durée de 'impulsion laser si celle-ci est plus longue. Dans un lidar, 'emploi d’une source
impulsionnelle est indispensable afin de pouvoir élever le signal au-dessus des bruits élec-
troniques et lumineux. Le régime pulsé est aussi particulierement adapté a la détection a
longue distance, car il permet d’effectuer des mesures avec une bonne résolution spatiale.
En effet, pour de la lumiére parcourant 29,98 m en 100 ns, ce qui équivaut a 14,99 m pour
un aller-retour, alors des impulsions de 10 ns offrent une résolution spatiale de 1,5 m.
Cependant, la résolution spatiale de la mesure peut étre dégradée par le temps de ré-
ponse du détecteur. En effet, pour un détecteur dont le temps de réponse est de 200 ns,
la résolution spatiale est limitée a 30 m. Il est donc nécessaire de choisir la rapidité du
détecteur et la durée d’impulsion en fonction de la résolution spatiale souhaitée lors de la
conception de l'instrument.

Dans un lidar RR-DIAL, le signal détecté permet de remonter a la concentration
de Despéce chimique en tout point de la ligne de visée (voir FIGURE 2.2 (bas)). La
concentration mesurée s’exprime typiquement en partie par million (ppm). Lorsque la
résolution est suffisante, il est aussi possible de caractériser les inhomogénéités a l'intérieur
du nuage de gaz, la taille du nuage, ainsi que les mouvements si la cadence de répétition
de la mesure le permet.

Le lidar est qualifi¢ d’intégré colonne (IP-DIAL pour Integrated-Path Differential Ab-
sorption Lidar) lorsque le signal est rétro-diffusé par une cible dure (représentée par un
arbre dans la FIGURE 2.2) ou lorsque la résolution spatiale est insuffisante pour la mesure
RR-DIAL. Le flux collecté est alors donné de fagon simplifiée par :

P(z)\) = %A p(NT(N), (2.4)

ou p est 'albédo de la cible. La mesure IP-DIAL permet d’obtenir le produit concentration-
distance, en ppm - m. Les inhomogénéités a 'intérieur du nuage de gaz, la taille du nuage,
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et les mouvements sont ainsi perdus lors du processus d’intégration. Le signal mesuré
en IP-DIAL présente typiquement un maximum d’intensité a la position de la cible dure,
comme présenté sur la FIGURE 2.2 (bas). L’écart entre les deux maximums aux longueurs
d’onde ON et OFF permet de remonter & la concentration moyenne de 1’espéce chimique
le long de la ligne de visée. Nous verrons dans la section 4.1, un exemple de systéme
IP-DIAL pour la détection de gaz de combat a distance.

Un autre type de détection qui n’est pas abordé dans ce manuscrit est la détection
hétérodyne. Le signal rétro-diffusé est mélangé avec celui émis par un oscillateur local. La
spectrométrie d’absorption est alors effectuée en comparant le ratio entre les signaux ON
et OFF apres démodulation du battement entre les deux signaux. Le décalage Doppler de
la fréquence de battement peut étre utilisé pour mesurer la vitesse du vent dans le cas ou
la source est trés stable en fréquence [60]. Comparée a la détection directe, la détection
cohérente a longue distance nécessite des bandes de gain électronique plus larges. En effet,
pour un vent de 10 m/s faisant face au lidar et une source laser émettant & A = 10 um,
le décalage Doppler est de 2vyen /A = 2MHz [61]. De plus, la mesure est plus sensible
aux bruits de speckle car la cohérence temporelle des rayonnements doit étre tres grande,
particulierement en IP-DIAL [62,63]. Typiquement, la finesse spectrale de la source doit
étre inférieure a 5 MHz, ce qui est bien plus faible que la limite imposée par la spectro-
scopie, la finesse spectrale des raies typiques a pression atmosphérique étant de I'ordre de
100 MHz. Pour ces raisons, notre choix s’est porté sur la détection directe. Toutefois, la
détection hétérodyne reste une technique de détection trés sensible et naturellement adap-
tée aux sources continues ou avec des taux de répétition élevés obtenus par des sources
continues. La détection cohérente peut aussi étre utilisée avec des impulsions nanoseconde
afin d’obtenir une mesure résolue spatialement [64].

2.1.2 Spécifications laser de I’émetteur lidar

Le TABLEAU 2.1 donne les spécifications typiques de la source laser requise pour
la détection a distance par mesure IP-DIAL ou RR-DIAL en bande III d’'un nuage de
gaz. Les valeurs présentées sont issues d'une réflexion d’équipe, par le croisement de
simulations, d’expériences, et de publications d’autres équipes sur le sujet [14, 65-68].
L’idée de cette partie est de donner une vue d’ensemble des principaux paramétres clés
de la détection lidar au lecteur. Ces valeurs sont bien entendu susceptibles d’évoluer avec
de nouvelles avancées technologiques ou de nouveaux besoins applicatifs. Notons toutefois
que le paramétre clé qui dimensionne 'énergie de I'émetteur lidar est le rapport signal
a bruit. Le signal se calcule a l'aide des équations (2.3) ou (2.4). Le bruit lui se calcule
comme étant la somme incohérente de plusieurs bruits : le bruit de détection (détecteur
+ amplificateur), le bruit de speckle qui dépend de la divergence du faisceau laser et de
I'ouverture de la réception, et le bruit de photons. La méthodologie de ce calcul est détaillée
dans la thése d’Erwan Cadiou [69]. Le lecteur peut s’y référer pour plus d’informations.

En RR-DIAL, et a distance fixe, la source idéale doit fournir d’une part une forte
puissance créte et d’autre part un taux de répétition suffisamment élevé pour considérer
I’atmosphére figée entre deux impulsions et réduire les biais de mesure. Typiquement, la
cadence du laser doit étre supérieure & 100 Hz [65], méme si la valeur exacte dépend de
la vitesse du vent, de la turbulence, et de la taille du faisceau. Dans le cas le plus courant
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IP-DIAL RR-DIAL
Moyenne portée | Longue portée Longue portée
10-100 m >100 m >100 m
Plage 75—133um | 82—122um | 82—122um
spectrale ) 9 [ ) 14 [ ) 12 [
largeur de
raie / < 0.5 ecm™! pour les CWA & < 0,05 cm™! pour les TIC
Stabilité
Energie par ~ 1) > 100 1] > 10mJ
impulsion
'Durée‘ > 5 ns 5 — 150 ns
d’impulsion
Taux de ~ 100 Hy

répétition

TABLEAU 2.1 — Spécifications typiques d’une source lidar en bande III pour la détection
d’un nuage chimique pour la détection directe en IP-DIAL ou RR-DIAL en fonction de
la portée.

ol le bruit dominant est le bruit du détecteur, le rapport signal a bruit augmente pro-
portionnellement & la puissance créte, mais uniquement en racine carrée du nombre de
tirs, un laser haute énergie basse cadence sera idéal pour ce type de mesure. Ceci oriente
le choix de la technologie vers les lasers a cristaux massifs a déclenchement actif, ainsi
que vers les processus paramétriques du second ordre dans les cristaux non linéaires. En
revanche en IP-DIAL, le signal rétro-diffusé par la cible dure est beaucoup plus intense
qu'en RR-DIAL. Dans ce cas, le bruit dominant est souvent le bruit de speckle, propor-
tionnel & la puissance créte, si bien que le rapport signal & bruit devient indépendant de
la puissance créte et proportionnel & la racine carrée de la cadence de répétition. L’utili-
sation d’une source laser haute cadence devient alors plus intéressante, et elle permet de
réduire significativement la taille du systéme. Ceci oriente le choix de la technologie uti-
lisée plutot vers les lasers a fibre, les lasers a semi-conducteurs, éventuellement amplifiés,
et les microlasers. La mesure IP-DIAL peut étre particulierement intéressante lorsque le
but est de mesurer la présence d'un gaz au-dela d'un certain seuil de détection, et non une
valeur précise de la concentration, pour la détection de fuites sur des sites industriels par
exemple. L’IP-DIAL permet aussi d’effectuer des mesures depuis I’espace comme présenté
dans les références 66 et 67.

Pour comprendre plus précisément l'origine des spécifications liées a la mesure IP-
DIAL, prenons 'exemple du projet MUSTARD (section 3.1). Nous avons pu mesurer un
rapport signal & bruit de 30, pour une énergie de 1 pJ en utilisant une cible non coopé-
rative a une distance d’environ 100 m, et une optique de collection de grande ouverture
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(~ 25cm). D’apres I'équation 2.4, une énergie de 100 uJ serait suffisante pour atteindre
une portée de détection de 1 km avec la méme énergie collectée. En revanche, dans le cas
de la mesure RR-DIAL, c’est le coefficient de rétro-diffusion de ’atmosphére qui entre
en jeu (Eq. 2.3), notamment autour de 10 zm, ot il est de plusieurs ordres de grandeur
inférieur & celui d’une cible dure. En effet, en présence d’agents chimiques dispersés sous
forme de gouttelettes, ce coefficient vaut 3-10"¥m~1-sr~! [66], ce qui donne un albédo
effectif de 1,8-107° calculé sur 27 stéradian pour un nuage d’aérosols chimiques étalé
sur 100 m. Comparé a la valeur d’albédo typique de 0,1 pour une cible dure, cela fait
un facteur 10* entre I’énergie d'un systéme IP-DIAL et d’un systéme RR-DIAL pour des
portées de détection similaires.

En termes d’accordabilité, la source doit pouvoir couvrir une gamme spectrale trés
large dans la bande III. En effet, les bandes d’absorption de la majorité des gaz de combat
dans la bande III sont distinctes, mais se superposent partiellement du fait de leur largeur
(voir FIGURE 2). Ainsi pour assurer l'identification de ces espéces, il est nécessaire d’avoir
une source largement accordable dans la bande I1I, ou émettant un jeu de longueurs d’onde
distinctes, typiquement espacées de 50 cm~!. En particulier, pour la détection du gaz sarin
(GB) ou de VX, la raie & 9,8 um ne suffit pas tandis que la détection du gaz moutarde
ne peut se faire qu’a 8,27 pum, 7,7 pm ou 14 pum. Ainsi la source doit pouvoir couvrir une
gamme spectrale allant au minimum de 8,2 & 12,2 ym, gamme limitée par la transmission
de atmosphére pour les CWA et les TIC. De plus, la largeur de raie nécessaire pour la
détection d’agents chimiques dans la bande III doit étre de I'ordre de 1 cm™! ou moins
pour les CWA. Cette valeur est définie non pas par la largeur de la bande d’absorption de
I’espéce, mais par I’écart moyen entre les bandes d’absorption des espéces interférentes.
Dans la bande III, cet écart est de 2 & 5 cm™! pour la vapeur d’eau et de 1 cm™! pour
la molécule de CO,. Pour les TIC, la largeur de raie nécessaire est de 0,1 cm™! ou moins,
en raison des bandes d’absorption plus étroites, voire des raies rovibrationnelles résolues
pour les gaz les plus légers.

Dans l'infrarouge, les sources cohérentes sont rares et peu répondent aux critéres énu-
mérés dans le TABLEAU 2.1. Pour les lasers, il est difficile de trouver une matrice solide ca-
pable d’accueillir un ion laser, notamment & cause de I’absorption multi phonons. Comme
nous pouvons le voir sur la FIGURE 2.3, seuls deux types de lasers sont disponibles pour
I’émission directe dans la bande III : le laser & COs et le laser a cascade quantique. Nous
aborderons ces deux sources respectivement dans les sections 2.2 et 2.3. Une autre pos-
sibilité est d’utiliser des sources paramétriques en régime impulsionnel nanoseconde. En
combinant les matériaux non linéaires et les sources de pompage adéquates, il est alors
possible de couvrir intégralement la gamme 8-12 pm, comme nous pourrons le voir dans
la section 2.4.

2.2 Le laser a CO,

Pendant longtemps le laser & COs a été la seule source cohérente et énergétique capable
d’émettre dans la bande III. Ce laser a largement été utilisé comme source dans des bancs
de mesure lidar pour la détection d’espéces chimiques a distance. Plusieurs lasers a CO,
émettant des énergies au-dela de 100 mJ ont été développés pour la détection de CWA
et de TIC [13,14,19], tandis que les systémes les plus compacts ont permis la réalisation
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FIGURE 2.3 — Couverture spectrale des sources lasers au-dela de 1 pm. En gris, la trans-
mission de I'atmosphére. Notons que la couverture compléte de la bande & puissance
constante peut nécessiter 'utilisation de plusieurs émetteurs distincts.

d’instruments de mesure pour des applications militaires [70]. De nombreux systémes
utilisant la détection hétérodyne avec un laser COs continu ont été développés pour la
détection de gaz atmosphérique [71] ou d’agents chimiques de guerre [72]. Au début des
années 2000, des énergies au-dela du joule ont été démontrées dans des systémes lidars
opérationnels [15,66] et plus récemment, le laser & CO4 a été utilisé pour la détection a
distance d’explosifs [73,74].

Cependant, bien que le laser a COy soit remarquablement accordable comparé a
d’autres lasers, sa plage d’émission reste limitée & un jeu discret de longueurs d’onde,
entre 9 et 11 pm, qui correspondent aux branches de vibration P et R de la molécule de
COs. Bien que des techniques comme ['utilisation d’un réseau de diffraction ou de COq a
haute pression aient été développées pour étendre son accordabilité, celle-ci reste toutefois
restreinte. La détection de certains gaz peut alors étre difficile, voire impossible comme
pour le gaz moutarde, par exemple.

L’utilisation d’un laser a CO5 pour la détection & distance d’espéces chimiques requiert
souvent 1’émission de toutes les longueurs d’onde disponibles et 'utilisation d’algorithmes
d’inversion complexes [11, 75]. Tl est toutefois intéressant de noter qu’'on peut injecter
un laser & CO5 avec un laser a cascade quantique, ce qui permet d’obtenir un controle
additionnel de la durée d’impulsion et du spectre, en particulier pour des puissances créte
élevées [70].
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2.3 Le laser a cascade quantique

2.3.1 Principe de fonctionnement des lasers & cascade quantique

Depuis leur premiére réalisation expérimentale en 1994 par J. Faist, F. Capasso et
al. [77], les lasers & cascade quantique (QCL) ont rapidement évolué. Ils forment aujour-
d’hui une nouvelle classe de lasers a semi-conducteurs capables de couvrir la gamme du
moyen infrarouge de fagon bien plus efficace que les lasers a diode conventionnels. Contrai-
rement & ces derniers, les transitions initiales et finales des QCL se trouvent dans la bande
de conduction [78,79]. Ces deux états distincts au sein de la méme bande — appelée sous-
bande — viennent de la quantification des états électroniques. En conséquence, la longueur
d’onde d’émission ne dépend pas de la bande interdite du matériau, mais de la largeur des
puits quantiques. Il devient alors possible de réaliser des structures quantiques a partir
de matériaux III-V matures comme le GaAs ou I'InP. L’autre caractéristique fondamen-
tale des QCL est l'effet cascade : les électrons sont recyclés afin de générer un photon
additionnel a chaque période de la structure.

Historiquement, les premiers QCL étaient confrontés a des problémes de faible conver-
sion électrique-optique, typiquement de 'ordre de quelques pourcents, pouvant entrainer
des effets thermiques, des dégradations spectrales ou spatiales, des problémes de stabi-
lité de pointé ou encore des chirps en fréquence durant 'impulsion. Dans ces QCL, une
grande partie de la puissance électrique était convertie en chaleur dans le systéme, ce
qui impliquait qu'une grande quantité de chaleur devait étre dissipée pour obtenir un
fonctionnement continu & température ambiante. Grace aux progrés technologiques et ex-
périmentaux, notamment sur les hétérostructures, l'efficacité électrique-optique n’a cessé
d’augmenter. Aujourd’hui, elle atteint presque 30% en fonctionnement quasi continu et
dépasse les 20% en fonctionnement purement continu pour des structures Fabry-Perot
émettant dans U'infrarouge moyen & température ambiante [30]. En revanche, dans la
bande III, la conversion électrique-optique reste typiquement réduite de moitié [31,82].

2.3.2 Affinement spectral

Comme pour les lasers a semi-conducteur, des QCL accordables et de faibles largeurs
spectrales ont aussi été réalisés. L’approche la plus commune permettant d’obtenir un
fonctionnement accordable et monofréquence consiste a réaliser des QCL & cavité externe
(EC-QCL) [83,84], ou des QCL & rétroaction répartie, appelés distributed-feedback QCL
(DFB-QCL) en anglais [85, 80].

Les DFB-QCL sont obtenus en intégrant un réseau de Bragg dans le guide laser, soit
sur la surface [85,87,88], soit enfoui prés de la région active [36,89,90]. Dans les DFB-
QCL, I’émission en longueur d’onde peut étre accordée en changeant la température ou
le courant d’injection [91,92], ce qui a pour conséquence de chauffer le laser. Ces deux
méthodes permettent de changer I'indice de réfraction du guide d’onde, ce qui entraine un
décalage de la longueur d’onde de résonance des réseaux de Bragg, avec une accordabilité
d’environ 0,1 — 0,2 cm 'K™!. Cependant, I'accordabilité maximale d’un seul DFB-QCL
est limitée a la fois par la plage de température accessible, ainsi que par le désaccord
entre le mode d’émission du laser et le pic de gain. Un accord d’environ 10-20 cm™! peut
étre obtenu en utilisant un seul systéme lorsqu’une variation lente en température est
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appliquée [91]. En revanche, pour une variation rapide de la température par courant
d’injection, l'accordabilité est plus faible et limitée & environ 2-3 cm™!. Afin d’exploiter
au maximum la largeur de la bande de gain d’une puce QCL, il est nécessaire d’utiliser
plusieurs DFB-QCL avec différentes périodes de réseau pour couvrir une plus grande
gamme de longueur d’onde [93]. De plus, dans le but d’améliorer I'intégration du systéme,
une solution consiste a fabriquer une matrice de DFB-QCL [94] comme le montre la
FIGURE 2.4 (haut). Par exemple, en utilisant une matrice de 24 lasers a rétroaction
répartie, une accordabilité de 600 cm™!, correspondant & la gamme 6,5-10,5 ym a pu étre
démontrée [95].

Faisceau

de sortie
Matrice Lentille

DFB-QCL L

Réseau de
diffraction

Faisceau

de sortie ,
Réseau de

diffraction

Y \
Lentille Lentille

FIGURE 2.4 — Matrice de DFB-QCL combinée & un réseau de diffraction (haut), et QCL
en cavité externe utilisant un réseau de diffraction en configuration Littrow (bas).

Bien que les DFB-QCL fournissent des lasers compacts et monofréquences, les QCL
a cavité étendue sont les sources les plus utilisées pour un grand nombre d’applications,
notamment grace a leurs rapides progrés en termes d’accordabilité, puissance de sortie
et fonctionnement continu & température ambiante [34]. La FIGURE 2.4 (bas) montre un
exemple typique d’EC-QCL avec un réseau de diffraction en configuration Littrow. Le
faisceau diffracté a ’ordre 1 est couplé avec la cavité laser. L’ordre 0, ou la face de sortie
du laser permettent d’extraire le faisceau. En tournant ’angle du réseau de diffraction, il
est possible de changer le spectre réfléchi et ainsi accorder la longueur d’onde du laser. En
utilisant un design avancé de la région active, un spectre large bande peut étre obtenu. Le
QCL a cavité externe peut alors étre largement accordé dans la bande III, par exemple
entre 7,6 et 11,4 pm [96]. Cependant, ces records d’accordabilité sont habituellement
obtenus au prix d’une réduction de la puissance émise, typiquement d'un facteur 3 a
10. Aujourd’hui, les systémes commerciaux basés sur la combinaison de plusieurs QCL
a cavité externe dans un seul systéme peuvent fournir une accordabilité dans toute la
bande III. Il est important de noter que les QCL & cavité externe nécessitent des bons
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traitements antireflet sur la face de sortie de la puce semi-conducteur, ce afin d’éviter les
effets de Fabry-Perot parasite.

2.3.3 Détection a distance de gaz avec des lasers & cascade quan-
tique

Les QCL sont aujourd’hui une brique essentielle de beaucoup d’expériences de spec-
troscopie et de détection de gaz locale tout comme les lasers a diode conventionnels le
sont dans le proche infrarouge et le visible [97-99]. Cependant, a cause de leur énergie peu
élevée, qui est imposée par la faible durée de vie des porteurs de charge, et des problémes
d’endommagement laser dans les structures QCL, la détection & distance est actuellement
limitée a des distances de quelques dizaines de métres en utilisant des réflecteurs ou des
cibles topographiques.

De nombreux systémes a base de QCL ont été développés pour la détection sans
contact de traces d’explosifs sur différentes surfaces. Typiquement, un ou deux QCL sont
utilisés pour éclairer une surface contaminée. Selon les systémes, le signal rétro-diffusé
peut étre détecté par : un détecteur mono élément [100], un diapason en quartz utilisé
comme photodétecteur [101,102], ou une caméra infrarouge [16, 103-105]. Cette derniére
technique est habituellement appelée imagerie hyperspectrale active. Les plus récents dé-
veloppements ont été réalisés au Fraunhofer Institute for Applied Solid State Physics, ot
des systémes utilisant des QCL a cavité externe avec une portée de détection de 20 m
et des algorithmes avancés d’analyse de données ont été développés. Pour la détection a
courte portée (< 3 m), de faibles quantités de résidus d’explosifs (de 'ordre de 10 ug) ont
pu étre détectées [17]. Des systémes d’acquisition rapide ont récemment été développés
grace a des QCL a cavité externe rapidement accordables basés sur les réseaux de diffrac-
tion [106]. Dans le but d’améliorer la portée de détection, un systéme hybride entre un
QCL et un amplificateur paramétrique optique a récemment vu le jour pour les mémes
types d’applications [107-109]. La détection & distance par photoacoustique peut aussi
étre mentionnée : 'onde acoustique générée par I’absorption d’un rayonnement QCL par
les molécules du gaz peut étre détectée a distance grace a des microphones [110], ou encore
par un vibrométre Doppler [111]. Bien évidemment, une des grandes problématiques de
cette approche vise a réduire le bruit sonore ambiant.

Une autre approche, majoritairement développée dans I’'US Naval Research Labora-
tory, est 'imagerie photothermique [112] : la lumiére d'un QCL est utilisée pour induire
un échauffement local de traces d’explosifs tandis qu’une caméra thermique est utilisée
pour mesurer la variation de température induite. La spectroscopie par imagerie photo-
thermique a été démontrée pour une distance de détection de plusieurs métres en intérieur
comme en extérieur, avec les lasers fonctionnant sous le seuil limite de sécurité oculaire
(100 mW /cm?). Des sensibilités aux traces d’explosifs dont le diamétre de particule est
de l'ordre de 10 pm (soit ~ 1 ng) ont été démontrées [113].

Une autre approche consiste a utiliser la spectroscopie infrarouge par imagerie active
pour la détection a distance d’espéces chimiques en phase vapeur [18,114]. La lumiére
rétro-diffusée par une cible est mélangée avec un oscillateur local dont la fréquence est
légérement décalée afin d’améliorer le rapport signal a bruit. Des portées de détection
allant jusqu’a 30 m en utilisant une cible diffuse ont été obtenues. La principale limitation



Les sources paramétriques pour la bande II1 47

de cette approche est le bruit de speckle qui est bien plus néfaste qu’en détection directe.

Des systémes basés sur des QCL peuvent ainsi fournir des solutions intéressantes pour
la détection & courte ou moyenne portée avec des approches basées sur la rétro-diffusion
du signal par une cible dure. Cependant, du fait de limitations intrinséques en termes
de puissance créte et d’énergie, les QCLs seuls ne semblent pas étre une technologie
aujourd’hui suffisante en termes de puissance créte pour la détection & longue distance,
voire pour la détection lidar résolue spatialement ol des énergies supérieures au millijoule
sont nécessaires.

2.4 Les sources paramétriques pour la bande III

Dans cette section nous traiterons des performances des différentes sources paramé-
triques nanoseconde permettant de générer efficacement un faisceau dans la bande III en
utilisant 'optique non linéaire d’ordre 2. En effet, comme expliqué dans la section 2.1,
le régime nanoseconde est idéal pour la détection & distance, car il offre un bon rapport
signal & bruit, une bonne résolution spectrale, et permet d’effectuer des mesures résolues
spatialement (RR-DIAL). De plus, ce régime est particuliérement intéressant pour le fonc-
tionnement en cavité OPO car il permet d’obtenir des puissances crétes élevées, de I'ordre
du kilowatt, et avec des seuils d’oscillations modérés, ainsi que de bonnes efficacités quan-
tiques, typiquement de 'ordre de 30% pour des faisceaux gaussiens. Les effets thermiques
sont aussi trés faibles, car le rapport de cycle est généralement en dessous de 0,1 %, et
les cavités sont trés courtes, ce qui facilite I'intégration de ces systémes dans des produits
commerciaux, principalement pour les domaines militaires et aérospatiaux. Cependant,
un des problémes majeur des OPO en régime nanoseconde est la nature transitoire de
I’oscillation en régime pulsé, ce qui rend le contréle du contenu spectral difficile tir a tir.

Notons dés a présent que les effets non linéaires du troisiéme ordre peuvent aussi étre
utilisés pour générer des longueurs d’onde élevées, voire méme des supercontinuum. Mais
dans la bande III, ce domaine de recherche n’en est qu’a son début, et les résultats sont
pour l'instant insuffisants pour permettre l'intégration de ces sources dans des systémes
lidars. Actuellement, ces expériences impliquent 1'utilisation d’impulsions femtoseconde
dans les fibres a chalcogénure [115-118|, ’élargissement spectral d’impulsions picoseconde
dans le GaAs [56,119], ou la génération de peignes de fréquence dans les micro résonateurs,
mais dont l'accés au-dela du proche infrarouge reste toutefois limité [120].

2.4.1 Oscillateurs paramétriques optiques

L’étude de I'état de I'art nous a permis de dégager trois architectures prometteuses
pour la génération d’impulsions nanoseconde dans la bande III. La FIGURE 2.5 présente
ces trois architectures : i) pompage a 1,064 pm par un laser néodyme, ii) pompage a 2 pum
par un laser iia) thulium ou iib) holmium, et iii) pompage a 1,5 ou 2 um par un OPO
pompé par un laser a 1,064 pm.

En revanche, nous ne discuterons pas des développements impliquant des lasers de
pompe moins efficaces ou moins matures, comme le laser Cr:ZnSe autour de 2,5 pm, le
laser Cr Er:YSSG a 2,79 um, le laser Cr:YAG, ou encore le laser Er:YAG autour de
2,94 pm, bien que ces derniers soient utiles pour des expériences de laboratoire [121].
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FIGURE 2.5 — Quatre configurations pour la génération d’impulsions nanoseconde fines
spectralement par un OPO bande III. Les cristaux entre accolades sont des alternatives
moins efficaces ou encore en cours de développement. Les fléches bleues correspondent aux
faisceaux a 1 pm, les fleches vertes aux faisceaux a 2 pm, les fléches rouges aux faisceaux
dans la bande III, et les fleches orange aux faisceaux moyen infrarouge. Notons que nous
avons représenté le pompage de ’'OP-GaAs par des fleches plus fines, car il ne peut pas
supporter des énergies trop élevées du fait de sa faible ouverture.
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Configuration i)

Aux premiers abords, la solution i) semble la plus intéressante en raison de la grande
maturité des lasers a déclenchement actif en Nd:YAG. En effet, des énergies supérieures
a 1 J en fonctionnement monofréquence sont accessibles par des produits commerciaux,
tandis que des versions moins énergétiques ont été militarisées ou qualifiées pour des
applications spatiales. Cependant, le défaut quantique est de l'ordre de 90 % lors de la
conversion du 1,064 pm vers le 10 pgm. De plus, parmi les cristaux non linéaires disponibles
commercialement, seuls les cristaux AgGaS, et AgGaSe, offrent une fenétre de transpa-
rence suffisamment large, tout en réalisant I'accord de phase pour la génération dans la
bande III & partir d’'un pompage a 1,064 pm. L'une des meilleures expériences menées sur
un OPO en AgGaS, date de 1998 : plus de 1,2 mJ ont été obtenus a 8,2 ym en pompant
avec un laser Nd:YAG [20, 122]. Une accordabilité en longueur d’onde allant de 7 & 9 pum
a été démontrée pour des énergies plus basses, mais avec une largeur de raie bien trop
large (5 cm™!) pour la détection & distance d’espéces chimiques. En revanche, la largeur
spectrale d’'un OPO en AgGaS, peut étre réduite & 1 cm™!, ce qui par exemple permet
de distinguer les raies rotationnelles de la molécule de CO autour de 4,7 pm [123]. Néan-
moins, le cristal de AgGaS, absorbe fortement au-dela de 9 pum et son seuil de dommage
est d’environ 0,2J/cm™2, ce qui peut expliquer pourquoi les recherches dans ce domaine
n’ont pas été poursuivies. Dans une autre expérience, Chandra et al. ont obtenu une ac-
cordabilité continue entre 6 et 14 um grace & un OPO en AgGaSe, fonctionnant en accord
de phase de type I [124]. Cet OPO était pompé par un OPO simplement résonnant en
KTP émettant a 1,57 pm, lui-méme pompé par un laser Nd:YAG émettant a 1,064 pm.
Dans ce systéme, ’énergie de sortie était supérieure & 1 mJ & 9 um. En revanche, comme
pour l'expérience précédente sur le cristal de AgGaSe,, la largeur de raie de 5 cm™! n’est
pas adaptée a la détection d’agents chimiques de guerre a distance. Plus récemment, Vai-
cikauskas et al. ont réalisé un lidar infrarouge utilisant deux oscillateurs paramétriques
optiques en cascade munis de cristaux de PPKTP et d’AgGaSes [125]. Ils reportent une
énergie de 1,2 mJ, et une accordabilité en longueur d’onde comprise entre 6 et 12 pm.
Ils ont ensuite intégré leur source dans un banc lidar, afin de réaliser une mesure de la
transmission de I'atmosphére & une distance de 125 m en utilisant des rétro-réflecteurs.

Il y a quelques années, les cristaux de BaGayS; [120] et de CdSiPy [127], ont été
proposés pour le pompage a 1 pm d’OPO émettant dans la bande III sans beaucoup de
succes, notamment & cause de la fenétre de transparence limitée de ces cristaux. Plus
récemment, des cristaux d’OP-GaP ont été développés pour le pompage & 1 pum. Ce
cristal posseéde une fenétre de transparence allant jusqu’a 10 ym, mais sa faible ouverture
limite I’énergie de sortie [128]. De méme, des cristaux de BaGayGeSg et de BaGasGeSeg
ont été réalisés en 2016 pour le pompage & 1 pum [129]. Des recherches sur des cristaux
efficaces pouvant étre pompés a 1 um pour la génération dans la bande III sont encore en
cours [130].

Configuration iia)

Dans la configuration iia), 'OPO est directement pompé par un laser dopé thulium
émettant autour de 1,9 pm, ce qui offre deux avantages : I’extraction de 1’énergie de 'onde
complémentaire est doublée, et des cristaux non linéaires plus matures et efficaces sont
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disponibles comme ZGP, CdSe ou encore OP-GaAs. Cependant, les lasers thulium efficaces
proposant des énergies élevées et des largeurs de raies faibles en régime nanoseconde sont
encore en cours de développement [131-133]. Un laser a fibre en thulium émettant a
1,95 pum a été utilisé pour pomper un cristal d’OP-GaAs en cavité OPO simplement
résonante, avec une énergie de 16 uJ par impulsion autour de 10,6 pm [58]. Cependant,
le spectre de sortie est trop large pour la spectroscopie. Dans ce cas, 'affinement du
spectre peut s’effectuer par injection d’un faisceau fin spectralement a la longueur d’onde
signal, par exemple avec 'OPO présenté dans la référence 134. En 2015, le premier OPO
monofréquence et largement accordable dans la bande III utilisant un cristal d’OP-GaAs
pompé par un microlaser thulium:YAP monofréquence a été réalisé [135]. Au cours de ce
travail de thése, cette architecture a été optimisée et utilisée pour la détection d’ammoniac
a distance. Une caractérisation détaillée de cet oscillateur sera présentée dans la section
3.1.

Configuration iib)

Dans la configuration iib), 'OPO est pompé par un laser a déclenchement actif en
holmium émettant autour de 2,1 um, pompé par un laser thulium continu émettant au-
tour de 1,9 pum, pompé lui-méme par des diodes lasers émettant autour de 0,79 pum. Le
laser holmium, dont la longueur d’onde d’émission est plus élevée que dans un laser thu-
lium, permet le pompage de cristaux de ZGP a des taux de répétition élevés, ou encore
I’émission de longueurs d’onde plus élevées dans l'infrarouge en utilisant un cristal de
CdSe. L'efficacité maximum reportée dans la littérature est de : 60 % pour un laser thu-
lium fibré en fonctionnement multimode continu, entre 20 et 70 % pour un laser Q-switch
holmium multimode (selon qu’on considére un produit commercial ou un démonstrateur
de laboratoire), et 5% pour un OPO émettant dans la bande I1I. Ceci donne, au mieux,
une efficacité optique totale comprise entre 0,5 et 2%. Une solution pour simplifier cette
architecture est de remplacer le tandem thulium/holmium par un milieu & gain co dopé
Tm:Ho. Une autre possibilité consiste a décaler la longueur d’onde du laser thulium a
I'extrémité de sa bande de gain vers 2,05 um [136-138]. Cependant, ces deux méthodes
réduisent 'efficacité du systéme. Récemment, des lasers co dopés Tm:Ho monofréquences
ont été développés pour la détection de gaz a effet de serre autour de 2 um, bien que leur
efficacité soit inférieure a celle d'un laser multimode [139-141]. A notre connaissance, ces
lasers n’ont, a ce jour, pas encore été utilisés pour pompage d’oscillateurs paramétriques
optiques.

Plusieurs OPO de la configuration iib) émettant dans le moyen infrarouge ont été
reportés [138,142—144]. Ces sources ont été développées pour la contre-mesure optique, et
il n’y a donc pas eu d’effort & apporter sur I’affinement du spectre. Il est possible d’affiner
le spectre en ajoutant des éléments filtrants, comme des réseaux de Bragg en volume ou
des étalons de Fabry-Perot. Dans la bande I1I, 45 mJ & 8 um ont été obtenus avec un cristal
de ZGP pompé par un laser Ho:YLF refroidi a des températures cryogéniques [145]. Dans
cette publication, les auteurs ne donnent pas d’informations sur le spectre. Cependant, la
nature multimode du laser et I’absence d’éléments filtrants dans la cavité OPO laissent a
penser que la largeur du spectre est proche de la largeur de la bande de gain du cristal de
ZGP lui-méme; elle est d’environ 20 cm™! autour de 8 pum pour un cristal de 1 mm de
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long. Dans leurs travaux, Chandra et al. ont réalis¢ un OPO dans la bande III avec une
largeur de raie de 2,5 cm ™!, ce qui est suffisamment fin pour révéler les raies d’absorption
vibrationnelle de NH3 autour de 10 pm [116], bien que cette largeur de raie soit insuffisante
pour la détection de CWA et de TIC. Cette largeur de raie a pu étre obtenue en combinant
un cristal de AgGaS,, un double passage de pompe, et une cavité résonnante a l'onde
complémentaire. Le laser holmium a aussi été utilisé afin de pomper des cristaux d’OP-
GaAs [147-150]. Plus récemment, le laser holmium a été utilisé pour pomper des cristaux
d’OP-GaP en cavité OPO doublement résonnante. L’énergie totale de sortie était de
350 mW pour l'onde signal a 3,54 pum et 'onde complémentaire & 5,1 pm [151].

Configuration iii)

Dans la configuration iii), 'OPO émettant dans la bande III est pompé par un se-
cond OPO a 2 pm, pompé lui-méme par un laser Nd:YAG a 1,064 pum. Historiquement,
cette configuration d’OPO en tandem était la seule possible avant I'apparition de lasers
performants a 2 um. Aujourd’hui, elle est toujours d’actualité, principalement grace a la
maturité des laser a 1 um et des composants optiques a 1 et 2 pym. Le plus souvent, les
OPO a 2 pm fonctionnent grace a des cristaux de LiNbOg, de KTiOPOy, ou grace a leurs
versions pour le quasi-accord de phase : PPLN et PPKTP [7]. Les efficacités typiques sont
de : 40 % pour un laser a déclenchement actif en Nd:YAG pompé par diodes (60 % x 70 %),
15 % pour 'OPO a 2 pum utilisant uniquement ’'onde complémentaire, et 5% pour ’'OPO
bande III. Ce qui donne au mieux une efficacité totale de 0,3 %. Dans cette configuration,
la perte d’efficacité se fait au niveau de 'OPO & 2 pum car seule une des ondes, signal
ou complémentaire, est utilisée pour pomper ’'OPO bande III. Cependant, cette efficacité
peut étre améliorée en recyclant I’onde inutilisée dans des étages d’amplification comme
nous pourrons le voir dans la section 4.1. Dans ce type d’architecture, ’accordabilité en
longueur d’onde peut s’effectuer grace ’'OPO a 2 um.

Une expérience intéressante d’OPO en tandem utilise un cristal de KTP pour générer
un faisceau a 1,57 um. Ce faisceau est ensuite utilisé pour pomper un OPO en AgGaSe,
accordable entre 6 et 12 ym avec une énergie allant de 0,2 & 1,2 mJ [152, 153]. Dans cette
publication, les auteurs ont pu mesurer un spectre d’absorption du polystyréne. Cepen-
dant, la résolution de mesure était limitée a4 5 cm™! par la largeur de la raie d’émission
de ’'OPO bande III. Un OPO en ZGP pompé par un OPO en LiNbOg, utilisant un ré-
seau de diffraction ainsi qu’un étalon en silicone pour affiner la largeur de raie jusqu’a
0,15 cm™! a été réalisé dans la référence 21, permettant de résoudre la raie rotationnelle
de la vapeur d’eau autour de 6,3 pym. Le KTP est un autre cristal souvent utilisé dans
le premier OPO de la configuration iii) [154, 155]. Notons toutefois que l'efficacité de ce
premier OPO pourrait étre augmentée en utilisant un cristal de PPKTP. Dans ce cas,
I'utilisation d’un réseau de diffraction ou d’un étalon serait primordiale pour que la lar-
geur de raie reste dans I'acceptance spectrale du ZGP [156,157] et, a fortiori, pour obtenir
un rayonnement étroit. Un OPO en PPLN affiné spectralement par un étalon a aussi été
utilisé pour pomper un OPO en OP-GaAs [57|. Dans cette expérience, la longueur d’onde
de sortie peut étre accordée entre 6 et 9 um en changeant la température du cristal de
PPLN. Ce systéme a été amélioré par la suite en utilisant un cristal de PPLN chirpé
transversalement, ce qui rend 1’accord en longueur d’onde plus rapide et permet d’élargir
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la gamme spectrale a 5-14 ym. En revanche, le spectre d’émission reste large (~ 5cm™1)
malgré 'utilisation d’un réseau de diffraction intra cavité [158].

Comme nous avons pu le voir, les OPO fins spectralement, que ce soit & 2 ym ou en
bande III sont peu nombreux et difficiles & obtenir. Ceci est encore plus vrai pour l'ob-
tention d’'un rayonnement monofréquence. L’insertion d’un filtre spectral dans la cavité
n’est pas toujours efficace et augmente drastiquement le seuil d’oscillation. Une alternative
connue est 'injection de la cavité OPO par une source fine spectralement a la longueur
d’onde signal [65, 159]. Cependant, pour un OPO bande III, cela implique 1'utilisation
d’une diode laser monofréquence émettant autour de 2,5 um, et préférablement avec une
accordabilité aussi large que celle de ’'OPO. Une telle diode peut étre difficile a obte-
nir. Pour pallier cet inconvénient, une idée est d’utiliser un OPO monofréquence comme
source d’injection [134]. Une autre possibilité, qui demande encore a étre démontrée ex-
périmentalement, est l'injection d’'un QCL dans un OPO résonant au complémentaire.
Cependant, la complexité de cette approche doit étre comparée a I'amplification directe
d'un QCL. La derniére alternative a l'utilisation d’éléments intra cavité pour affiner le
spectre d’émission est l'utilisation de l'architecture NesCOPO adaptée a la bande III.
Nous verrons, au cours de ce travail de thése comment une telle architecture sera mise en
oeuvre pour la détection de gaz & distance dans la section 3.1.

Enfin, il est important de comprendre qu’il n’est pas possible d’augmenter I’énergie de
sortie de l'oscillateur paramétrique optique en augmentant 1’ouverture des cristaux non
linéaires sans affecter les propriétés spectrales et spatiales de ’émission, ceci du fait de
I’apparition de modes transverses et longitudinaux d’ordre plus élevés. 11 devient alors
intéressant de construire un OPO de basse énergie suivi d’une chaine d’amplification
paramétrique comme présenté dans la partie suivante.

2.4.2 Amplification et différence de fréquences & haute énergie
Emission directe et amplification paramétrique dans la bande III

L’énergie de sortie d'un OPO émettant dans la bande III est généralement trop faible
pour la détection a distance. Une idée consiste a utiliser un amplificateur paramétrique
optique. La FIGURE 2.6 montre deux exemples de pompage & 2 um ot l'oscillateur peut
étre : i) un QCL ou ii) un OPO.

L’avantage principal de ’'OPO comparé au QCL est la puissance créte. En effet, avec un
OPO, la puissance créte peut étre jusqu’a deux ordres de grandeur supérieure a celle d'un
QCL, ce qui permet de réduire le nombre d’étages d’amplification. De plus, la couverture
spectrale d’'un OPO seul est souvent supérieure & celle d'un QCL seul, surtout avec des
cristaux fonctionnant en quasi-accord de phase comme I'OP-GaAs. Dans les premiers
étages d’amplification, ot le gain est élevé, mais ou les énergies restent basses, 'OP-GaAs
est un bon candidat, si ce n’est le meilleur a I’heure actuelle. En revanche, pour les derniers
étages d’amplification ol des cristaux de grande ouverture sont nécessaires pour la tenue
au flux, les cristaux de ZGP et de CdSe restent les meilleures options.

Le schéma i) de la FIGURE 2.6 a été démontré avec un cristal d’OP-GaAs pompé par
un laser thulium multimode et injecté par un DFB-QCL a 4,5 pum [160] ou par un QCL a
cavité externe accordable entre 8 et 10 pum [107]. De méme, cette configuration a pu étre
démontrée avec un cristal de ZGP injecté par un QCL a cavité externe émettant & 8 um
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FIGURE 2.6 — Deux architectures possibles d’oscillateurs-amplificateurs utilisant un oscil-
lateur émettant dans la bande III et un pompage a 2 um. Les lignes pleines correspondent
aux oscillateurs et les lignes pointillées aux amplificateurs. Les systémes entre accolades
correspondent & des alternatives moins efficaces. i) Architecture utilisant un QCL comme
injecteur pour 'OPA. ii) Architecture utilisant un OPO comme injecteur pour ’'OPA. Les
fleches vertes correspondent aux faisceaux a 2 pm, les fleches rouges aux faisceaux dans
la bande IIT et les fleches orange aux faisceaux dans le moyen infrarouge.

et pompé par une source paramétrique a 2 pm monofréquence et de haute énergie [161].
La configuration ii) quant a elle a pu étre réalisée en utilisant un OPO & 2 pum comme
source de pompe, ainsi que des cristaux de ZGP a la fois dans ’OPO bande III et dans
I’OPA [162,163]. Cependant, un tel OPO est trés large spectralement et doit étre affiné en
utilisant un réseau de Bragg en volume ou rendu monofréquence grace a l'utilisation double
cavités [164]. Plus tard, des cristaux de ZGP ont été utilisés en configuration oscillateur-
amplificateur pompé par un laser cryogénique Tm:Ho:YLF, offrant des énergies de plus
de 40 mJ a 8 pum mais avec un spectre large [145]. L'OPO présenté dans la section 3.1 est
un bon candidat d’oscillateur bande IIT pour cette configuration.

Emission et amplification paramétrique a 2 ym puis conversion vers la bande

I11

La FIGURE 2.7 présente deux configurations en cascade pompées & 1 pym. Dans la
configuration iii), le méme laser & 1 pm est utilisé pour pomper 'amplificateur a 2 pm
et 'OPO accordable entre 2,5 et 3 pum. Le faisceau bande III est ainsi généré et amplifié
en mélangeant les deux ondes dans le cristal non linéaire. En utilisant cette architecture,
5 mJ ont pu étre obtenus autour de 8 um avec un spectre large en utilisant des cristaux
de ZGP [165], tandis qu’une énergie de 0,5 mJ a pu étre obtenue avec une largeur de raie
de 1,6 cm™! [166]. Les faisceaux a 2 pum peuvent étre obtenus par un laser Tm:Ho. En
revanche, un laser a 1 um reste nécessaire au pompage de 'OPO a 2,5-3 um.

Dans la solution iv) de la FIGURE 2.7, l'oscillateur moyen infrarouge émet des ondes
signal et complémentaire respectivement autour de 1,9 et 2,3 ym. Puis ces ondes donnent
lieu a un faisceau dans la bande III par différence de fréquences. La fréquence de I'onde
dans la bande IIT est alors donnée par : wprg = ws — w1 = 2ws — w,. Pour augmenter
I’énergie au-dela de la limite de saturation du premier cristal de DFG, 'onde générée
peut étre amplifiée dans un second étage de DFG en utilisant 'onde complémentaire
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FIGURE 2.7 — Deux architectures en cascade possibles utilisant un oscillateur maitre moyen
infrarouge pompé a 1 pm et un étage de final de DFG pour générer le faisceau dans la
bande III. Les fleches bleues correspondent aux faisceaux & 1 pm, les fléches vertes aux
faisceaux a 2 pm, les fleches rouges aux faisceaux dans la bande III et les fleches orange
aux faisceaux dans le moyen infrarouge.

comme pompe [167]. L'un des premiers et remarquables travaux sur le sujet est présenté
dans la référence 168, ou les auteurs ont réalise un OPO en LiNbOj délivrant 250 mJ
autour de 1,93 et 2,36 pum et pompé par un laser Nd:YAG délivrant des énergies de
950 mJ. La largeur de raie de I'OPO a pu étre réduite a 1,8 GHz en utilisant un réseau
de diffraction intra cavité ainsi qu’'un étalon. Puis, les ondes signal et complémentaire ont
été mélangées dans un cristal de CdSe pour produire des énergies allant de 10 & 1 mJ
entre 10 et 15 um, respectivement. En revanche dans cette expérience, 1’émission n’est
pas monofréquence aussi bien transversalement que longitudinalement. De plus, I'accord
de phase par rotation du cristal de LiNbO3 induit des désalignements de faisceau. Cette
architecture peut étre rendue monofréquence en utilisant une double cavité OPO pompée
par un laser Nd:YAG [169]. Il est intéressant de noter qu’il est possible d’utiliser deux
OPO indépendants. L’idée ici est d’accorder les longueurs d’onde d’émission des deux
OPO sans avoir a tourner le cristal de DFG [170]. I1 est aussi possible d’utiliser deux lasers
accordables, comme les lasers a colorant [171,172], les lasers Ti:saphir, ou les lasers dopés
chrome [173]. Cependant, ces derniers ne sont pas trés efficaces en régime impulsionnel a
cause de la faible durée de vie des niveaux supérieurs des transitions lasers.

2.5 Choix des sources optiques pour la détection d’es-
péces chimiques & distance

Nous avons vu au début de ce chapitre qu’il existait trois types de sources potentielles
pour la détection d’espéces chimiques a distance : le laser a COs, le laser a cascade quan-
tique et les sources paramétriques. Nous avons mis en lumiére les limitations respectives
des deux premiéres technologies, a savoir une accordabilité insuffisante, et une puissance
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créte trop faible. Dans la section 2.4.1, nous avons vu qu’il était possible d’émettre un
faisceau accordable dans toute la bande III grace aux sources paramétriques. Plusieurs
configurations existent ; le pompage d’'un OPO bande III peut se faire : i) par un laser a
1 pum, iia) par un laser thulium, iib) par un laser holmium pompé par un laser thulium
ou un laser co dopé thulium/holmium, et iii) par un OPO & 2 pum. Dans le premier cas,
I’architecture présentée semble étre la plus prometteuse en termes de simplicité et de ma-
turité du laser de pompe. Cependant, & I’heure actuelle, il existe peu de cristaux adaptés
au pompage a 1 um, car ils sont encore au stade de recherche et de développement pour la
plupart. Le pompage & 2 um par un laser thulium ou un laser holmium d’OPO bande 111
peut étre une alternative a I’architecture i). Il offre la possibilité d’utiliser des cristaux plus
matures comme ZGP ou CdSe. En revanche, a ce jour, ces lasers sont peu énergétiques,
ou bien leur largeur spectrale reste trop grande pour la détection d’agents chimiques de
guerre et a fortiori d’autres espéces comme les TIC. Des travaux de recherche doivent
encore étre réalisés afin d’augmenter 1’énergie de sortie, et affiner la largeur spectrale de
ces lasers. Aujourd’hui, l'architecture iii) reste la plus répandue grace a la maturité des
sources lasers & 1 um et des matériaux non linéaires & 2 um. Elle offre un bon compromis
entre les architectures i) et ii). Pour les trois configurations précédentes, 1’énergie reste un
facteur limitant a la détection longue portée. Afin d’augmenter I’énergie de sortie de ces
sources bande III, il est possible d’intégrer une chaine d’amplification au systéme, comme
nous avons pu le voir dans la section 2.4.2. Toutefois, ’étude de 1’état de l'art nous a
montré que pour toutes les configurations précédentes, la largeur spectrale de la source
doit étre affinée par des éléments intra cavité, une source d’injection, un réseau de Bragg
en volume, ou l'effet Vernier optique.

Dans le cadre de cette étude, notre choix s’est porté vers les architectures iia) et iii).
Dans le premier cas, un OPO en OP-GaAs est pompé par un microlaser thulium émettant
a 1,938 um (voir section 3.1). Dans le deuxiéme cas, un OPO a 2 um est pompé par un
laser Nd:YAG puis le signal et le complémentaire sont amplifiés avant d’étre convertis par
différence de fréquences vers la bande III (voir section 4.1). De plus, dans cette étude,
I’affinement du spectre est effectué grace a I'utilisation d’OPO & cavités imbriquées dont
le principe de fonctionnement est détaillé dans la section 1.2.3.
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Motivations et état de 'art

Synthése

Dans ce chapitre, nous avons abordé le principe de fonctionnement des lidars a
absorption différentielle résolus spatialement et intégrés colonne. Notamment, nous
avons pu voir que les spécifications énergétiques de la source lidar étaient différentes
selon le type de mesure ciblée. En résolu spatialement, 1’énergie nécessaire est de
I'ordre de la dizaine de millijoules tandis qu’en intégré colonne, elle est de 1'ordre
de la centaine de microjoules, pour des portées de détection atteignant une centaine
de métres. De plus, nous avons pu voir que la largeur spectrale de ces sources doit
étre au moins inférieure & 1 cm™!, et la source doit pouvoir couvrir au minimum
la gamme 8-12 pm afin d’assurer l'identification des différentes espéces chimiques a
détecter. Grace a ces spécifications, nous avons pu déterminer que seuls les lasers a
COg, les lasers a cascade quantique et les sources paramétriques pouvaient répondre
a ces besoins. L’étude bibliographique nous a permis d’écarter les lasers & CO4 et
les lasers a cascade quantique du fait de leurs limitations respectives en termes
d’accordabilité et de puissance créte. Concernant les sources paramétriques, nous
avons mis en évidence trois types d’architectures intéressantes pour 1’émission d’un
faisceau dans la bande III : le pompage d’OPO bande III par i) un laser & 1 pm, iia)
un laser thulium, iib) un laser holmium pompé par un laser thulium ou par un laser
co dopé thulium/holmium, et iii) un OPO a 2 pm. Cependant, nous avons vu que
pour toutes ces architectures, I’énergie de sortie était limitée par le choix des cristaux
ou par le choix des lasers de pompe, par exemple. Afin d’augmenter ’énergie, il est
possible d’intégrer une chaine d’amplification avant ou aprés 1’émission du faisceau
bande III. L’étude de I’état de I'art nous a aussi permis de retenir les architectures
iia) et iil) pour la suite de cette étude. Nous verrons un exemple d’architecture iia)
dans le chapitre 3, et un exemple d’architecture iii) dans le chapitre 4.




Chapitre 3

Oscillateurs paramétriques optiques
nanoseconde émettant en bande 111

Objectifs du chapitre

Dans ce chapitre, nous allons nous intéresser a 1’émission directe dans la bande III
en présentant deux sources optiques largement accordables entre 8 et 12 pym. Dans
un premier temps, nous présenterons les résultats obtenus dans le cadre du projet
MUSTARD, qui comprend un NesCOPO en OP-GaAs pompé par un microlaser
thulium & 1,938 um. Cette source sera caractérisée en termes d’énergie, d’accordabi-
lité en longueur d’onde, et de finesse spectrale, avant d’étre intégrée dans un systéme
lidar pour la détection d’ammoniac. Dans un second temps, nous présenterons un
nouveau concept de cristal de CdSe poli en cylindre partiel, qui a été développé a
I'Institut Néel. Ce cristal sera utilisé en cavité OPO simplement résonnante afin de
démontrer son potentiel en termes d’accordabilité en longueur d’onde.
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3.1 OPO a cavités imbriquées en OP-GaAs monofré-
quence

Dans cette expérience, I’émission vers la bande III s’effectue en pompant un OPO en
OP-GaAs par un microlaser thulium monofréquence. La configuration optique correspond
a l’architecture iia) de la FIGURE 2.5 (page 48). Cette expérience s’inscrit dans le cadre du
projet MUSTARD en collaboration entre Thales Research & Technology (TRT), Teem
Photonics et I’'Onera, et est co-financé par I’Agence Nationale de la Recherche (ANR-
11) et la Direction Générale de I’Armement (ASTR-016). L’objectif est de réaliser un
émetteur en bande III qui soit a la fois compact et transportable pour la détection de gaz
a distance. Dans les sections suivantes, nous présentons les résultats obtenus en termes
d’accordabilité en longueur d’onde, d’énergie, de finesse spectrale et de détection d’espéces
chimiques.

3.1.1 Laser de pompe Tm*": YAP

Le laser de pompe est un microlaser Tm>": YAP monofréquence émettant des impul-
sions de 36 ns a une fréquence de répétition de 100 Hz [174]. Ce laser a été développé et
réalisé par TRT et Teem Photonics. Le schéma de la cavité est donné dans la FIGURE 3.1.
La longueur d’onde d’émission est de 1938,5 nm et I'énergie par impulsion est de 170 uJ,

FIGURE 3.1 — Schéma de la cavité du microlaser de pompe. Image fournie par TRT et
Teem Photonics.

ce qui correspond & une puissance créte de 4,7 kW. Le cristal de Tm*": YAP cristallise
dans le groupe d’espace Pnma. Il fait 4 mm de long, la fraction molaire de Tm?" est
de 3 %, et il est taillé selon I'axe cristallographique a. Afin de réduire le nombre d’élé-
ments optiques a l'intérieur de la cavité, le miroir d’entrée est déposé sur une des faces
du cristal avec un traitement hautement transmissif & 795 nm et hautement réfléchissant
a 1940 nm. La deuxiéme face du cristal est traitée antireflets & 793 nm et 1938 nm. Le
cristal est pompé par une diode fibrée délivrant une puissance de 3 W a 793 nm. Les
impulsions de pompe sont créées par déclenchement passif grace & un absorbant saturable
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en Cr*™:ZnSe absorbant 5 % a la longueur d’onde du laser. L’oscillation monomode longi-
tudinale est obtenue grace a 'insertion d’un étalon de Fabry-Perot de 125 ym d’épaisseur
ainsi qu’a une modulation du courant des diodes de pompe. Le facteur M? du laser vaut
1,02, comme présenté dans la FIGURE 3.7 (page 62).

3.1.2 Cristaux d’OP-GaAs

Pour cette expérience, nous utilisons trois échantillons d’OP-GaAs réalisés par TRT,
appelés M19, M28 et M22. Leurs caractéristiques sont présentées dans le TABLEAU 3.1.
M19 et M28 possédent un pas de retournement de 72,6 pum, et font respectivement 10 et

Cristal M19 M28 M22

Ay Ay As
Longueur (mm) 10 6 10
Période (pm) 72,6 66 64,8 63,6
Idler (pm) 10,2-11,2 8,39 7,987 7,6-8,3

TABLEAU 3.1 — Récapitulatif des spécificités de chaque cristal d’OP-GaAs.

6 mm de long, tandis que M22 est un cristal « multipiste » de 10 mm de long avec des
pas de retournement de 66, 64,8 et 63,6 pm. Leur croissance est obtenue par épitaxie en
phase vapeur [55], comme présenté dans la section 1.3.2. Ici, la croissance du cristal se
fait selon la direction cristallographique [001]. La FIGURE 3.2 présente des images de ces
cristaux ainsi que leurs directions cristallographiques (insert de gauche).

12/10]

FIGURE 3.2 — Images des cristaux d’OP-GaAs utilisés lors de cette these. a) M19 ainsi
que ses directions cristallographiques, b) M28 et ¢) M22 (multipiste).

Nous avons estimé le seuil de dommage des traitements antireflets des cristaux d’OP-
GaAs 41,938 pm en effectuant une mesure de type S-on-1 [175]. Pour cette expérience, cing
sites sont exposés & plusieurs impulsions laser, 3000 ici, pour une fluence donnée. Puis la
fluence est augmentée, et cing nouveaux sites sont exposés a 3000 tirs laser. La probabilité
d’endommagement est alors calculée en fonction du nombre de sites endommagés par
fluence. La FIGURE 3.3 montre des images d’impacts laser sur I’échantillon test réalisées
a I’aide d’une loupe binoculaire pour différentes fluences. Le seuil de dommage est évalué
40,6 J/cm?. En dessous du seuil de dommage (FIGURE 3.3 a)), I’échantillon ne présente
pas d’impact. Légérement au-dessus du seuil de dommage (FIGURE 3.3 b)), quelques
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sites sont endommagés et 'impact n’est visible qu’a la loupe binoculaire. Finalement,
plusieurs fois au-dessus du seuil de dommage (FIGURE 3.3 ¢)), tous les sites de test sont
endommagés et les impacts sont visibles & 'ceil nu.

a) b)

”
0,53 J/cm? 0,80 J/cm? 2,30 J/cm?

FIGURE 3.3 — Images d’impacts laser sur un échantillon test en GaAs pour différentes
fluences : a) 0,53 J/cm?, b) 0,8 J/cm? ¢) 2,3 J/cm?.

Nous avons d’abord mesuré 'acceptance spectrale et ’acceptance en température de
M28 autour de 10,7 um. Pour cela, nous avons effectué la différence de fréquences entre
les ondes signal et complémentaire générées par un OPO simplement résonant utilisant un
cristal de PPLN en configuration de quasi-accord de phase de type II. Cet OPO est pompé
par un laser multimode en Nd:YAG a 1,064 pm. Le schéma du montage est présenté dans
la FIGURE 3.4. Les largeurs de raie du signal et du complémentaire sont toutes les deux

Agpy = 72,6 pm

»I OP-GaAs WprG
-
> M28
M, M,
o, = 1,93-1,95 nm
Laser 1064 nm PPLN >
Nd:YAG D =\ -

w, = 2,34-2,37 pm

FIGURE 3.4 — Schéma du montage pour la mesure de ’acceptance spectrale et de I'accep-
tance en température du cristal M28.

proches de 1 ecm™! grace a I'accord de phase de type II. Les longueurs d’onde signal et
complémentaire de cet OPO sont accordées en modifiant la température du PPLN. Comme
nous l'avons vu dans la section 1.1.2 en régime de pompe non dépeuplée, I'intensité de
I'onde générée par différence de fréquences est proportionnelle & un sinus cardinal au carré,
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soit :

> (3.1)

ou Ak(T,\) est la relation d’accord de phase dépendant de la température du cristal et
de la longueur d’onde, L étant la longueur du cristal. La FIGURE 3.5 a) montre I'intensité

Ipra(T, \) o< sinc? (M) :

1.04 a) L=6 mm — Theéorie 1.04b) L=6 mm —— Théorie
o ] Mesure| o 1 Mesure
Z 0.8 2 0.81
ERE . ERNE
= 0.6 = 0.6
3 3
= 1 Ar—4nm = ] AT=30°C
e 0.4 s 0.4 <
ERN E
O-I"{}IE""I"'}'EI"&"'I 0 S e
1.930 1.935 1.940 1.945 1.950 0 20 40 60 &80 100 120 140
Longueur d'onde (pm) Température de 'OP-GaAs (°C)

FIGURE 3.5 — a) Intensité de 'onde générée par différence de fréquences dans M28 en
fonction de la longueur d’onde signal pour Typg = 95°C. b) Intensité de 'onde générée
par différence de fréquences en fonction de la température du cristal d’OP-GaAs pour
APPLIN = 1936 um et A\PPLN = 2,362 ym. En bleu, les points de mesure, et en rouge, le
modéle théorique.

de 'onde générée par différence de fréquences en fonction de la longueur d’onde signal
(en bleu) ainsi que le modeéle théorique (en rouge) pour une température de cristal fixée
a 95 °C. Le modéle théorique a été calculé en utilisant les relations de Sellmeier établies
par Skauli et al. [59] pour GaAs. L’acceptance spectrale a la longueur d’onde signal est de
6,67 nm - cm. Notons que les premiers points a gauche de la courbe ne correspondent pas
parfaitement a la théorie, car ’'OPO est moins efficace a ces longueurs d’onde. De méme, la
FIGURE 3.5 b) montre I'intensité de 'onde générée par différence de fréquences en fonction
de la température du cristal (en bleu) ainsi que le modeéle théorique (en rouge) pour des
ondes signal et complémentaire respectivement fixées a 1,936 et 2,362 pym. L’acceptance
en température du cristal est de 50°C-cm. De plus, comme nous pouvons le voir sur
la FIGURE 3.5, la largeur de la courbe expérimentale est en treés bon accord avec les
prédictions théoriques, ce qui démontre une bonne qualité de 1’échantillon. Notamment,
nous pouvons conclure que la longueur géométrique du cristal est équivalente a la longueur
d’interaction. De plus, I'existence de zéros, a 40 et 100°C, suggere que le réseau présente
peu de défauts de périodicité [15].

3.1.3 Reéalisation expérimentale

La FIGURE 3.6 présente le montage utilisé lors de cette expérience. L’OPO est pompé
par le microlaser Tm>": YAP présenté dans la section 3.1.1. En sortie du laser, deux lames
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FIGURE 3.6 — Schéma du montage pour le pompage du NesCOPO en OP-GaAs.

demi-onde sont placées avant et aprés un isolateur de Faraday pour ajuster puissance et
direction de polarisation de la pompe. Puis le faisceau est focalisé dans 'OPO grace a
une lentille en CaFy de 150 mm de longueur focale. La FIGURE 3.7, présente la mesure
du col du faisceau par la méthode dite du « couteau ». Le rayon au col du faisceau a
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FIGURE 3.7 — Caustique de la pompe mesurée prés du col du faisceau.

1/€? est estimé & 100 pm, et le facteur de qualité M? du laser a 1,02. Ces valeurs sont
obtenues par interpolation des points expérimentaux par la méthode des moindres carrés.
Un miroir en ZnSe réfléchissant 98 % de 'onde signal, une lame en CaFy, ainsi qu'une lame
dichroique en ZnSe sont placés entre la lentille et ’'OPO afin d’extraire indépendamment
les ondes signal, pompe et complémentaire. La FIGURE 3.8 présente une vue de coté,
ainsi qu'une vue éclatée du NesCOPO réalisées avec le logiciel SolidWorks. La cavité
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: "
S=1

M,

Cristal

FIGURE 3.8 — Vues en trois dimensions du NesCOPO en OP-GaAs réalisées grace au
logiciel SolidWorks. a) vue de coté, b) vue éclatée.

complémentaire est composée d’un miroir doré sphérique M3 dont le rayon de courbure
vaut 50 mm et d’un miroir sphérique M; dont le rayon de courbure vaut 20 mm et
réfléchissant 70 & 87 % de 'onde complémentaire entre 8 et 11 pm. La cavité signal est
composée du méme miroir doré Mz et d’un miroir plan M, en Znse réfléchissant 98 % de
I’onde signal. Cependant, avec un cristal d’OP-GaAs de 10 mm de long, la dissociation
chromatique est déja de quelques pourcents, ce qui implique que les cavités signal et
complémentaire doivent étre physiquement trés proches I'une de ’autre pour obtenir le
fonctionnement monomode longitudinal. En effet, comme indiqué sur la FIGURE 3.9 qui
représente l'intégrale de recouvrement maximale entre les modes signal et complémentaire,
le parameétre de dissociation idéal se situe entre 1,5 et 2,5 %. Afin de pallier ce probléme,
le miroir signal a été déposé sur la face externe de My [135]. Chaque cristal est ensuite
inséré dans cette cavité, entre My et M3, dans un four controlé en température. Comme
présenté dans la section 1.2.3, M; et M3 sont montés sur des cales piézo-électriques afin
d’ajuster finement les longueurs de cavité. Ici, 'intervalle spectral libre des cavités vaut
approximativement 4 GHz.

Nous estimons les rayons aux cols des faisceaux a 1/e? par simulation numérique a
107 pm pour le mode signal et & 166 um pour le mode complémentaire pour les paramétres
suivants : cristal de 10mm de long, et onde complémentaire & 10,4 ym (FIGURE 3.10 a)).
Pour un cristal de 6 mm de long, les rayons sont de 100 ym et 160 pgm pour les modes
signal et complémentaire respectivement (FIGURE 3.10 b)).

3.1.4 Caractérisations de ’'OPO
Seuil et efficacité

Nous avons obtenu des seuils d’oscillation typiques de 2 puJ pour M22, 55 pJ pour
M19, et 6,3 puJ pour M28 aprés optimisation de I'alignement du NesCOPO et de la position
latérale du cristal. La polarisation de la pompe est fixée selon la direction cristallogra-
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FIGURE 3.9 — Intégrale de recouvrement maximale entre les modes signal et complémen-
taire en fonction du parameétre de dissociation pour un cristal d’OP-GaAs de 10 mm de
long, une bande de gain expérimentale de 10,5 cm™!, et des coefficients de finesse de 28
et 11 pour le signal et le complémentaire respectivement. La ligne rouge correspond au
recouvrement au-dela duquel il y a oscillation des modes voisins. L’oscillation monomode
est obtenue pour une valeur de la dissociation comprise entre 1,5 et 2,5 %.

phique [—110] afin de minimiser le seuil d’oscillation, ce qui donne, pour M28, une onde
complémentaire aussi polarisée selon [—110]. Les seuils d’oscillation obtenus sont deux
a trois fois plus élevés que les prédictions théoriques. Nous attribuons cet écart a des
traitements diélectriques imparfaits, ainsi qu’a des pertes dues a un léger « clipping » du
faisceau infrarouge par les bords du cristal. En effet, comme nous pouvons le voir sur la
FIGURE 3.10, le faisceau complémentaire posséde un diameétre théorique de 300 pum, ce
qui laisse peu de marge au positionnement du cristal.

La FIGURE 3.11 présente 1’énergie de I'onde complémentaire en fonction de I’énergie
de pompe incidente pour chaque cristal d’OP-GaAs et le TABLEAU 3.2 récapitule leur
efficacité. Trois fois au-dessus du seuil d’oscillation de 'OPO, nous avons obtenu une
énergie complémentaire typique de 150 nJ, avec un maximum de 350 nJ pour M28. La
fluctuation en énergie de 'onde complémentaire est de +1 % rms sur une seconde. Comme
présenté sur la FIGURE 3.11 a), M19 posséde une efficacité plus faible que M28. Cet écart
est di a des effets de « clipping » de faisceau qui sont d’autant plus importants que les
cristaux sont longs. Il est aussi important de noter que M19 présente des imperfections.
En effet, I'oscillation n’est possible qu’a certains endroits précis du cristal, et ces positions
ont également été endommagées lors d’expériences préliminaires. En revanche, pour M28,
loscillation peut s’effectuer n’importe ot dans le cristal. Sur la FIGURE 3.11 b), pour
des taux de pompage élevés, il est possible d’observer un écart en énergie entre les trois
courbes. Nous attribuons cet écart & un fonctionnement multimode de ’OPO, qui apparait
typiquement au-dela d’un taux de pompage de 3, ce qui correspond a environ 6 pJ pour
M22.

La FIGURE 3.12 montre les profils temporels du complémentaire, de la pompe inci-
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mpe, signal et complémentaire obtenus dans la

cavité par simulation numérique a l'aide des matrices ABCD, pour une longueur d’onde

complémentaire de 10,4 pm, pour
6 mm de long.

: a) un cristal de 10 mm de long, et b) un cristal de

Cristal M19 M28 M22

Période (pum) 72,6 66 64,8 63,6
Seuil (pJ) 5,5 6,2 2,3 2,3 2,2
Energie bande III (nJ) 130 350 110 160 160
Déplétion de la pompe (%) 18 10 16 16 23

TABLEAU 3.2 — Récapitulatif de l'efficacité du NesCOPO et déplétion de la pompe pour

chaque cristal d’OP-GaAs. L’énergie de
3 apreés la lame dichroique et un filtre p

sortie est mesurée pour un taux de pompage de
asse-haut a 6840 nm afin d’éliminer les ondes de

pompe et signal résiduels. La déplétion de la pompe est mesurée pour un taux de pompage

de 4.
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FIGURE 3.11 — Energie de I'onde complémentaire en fonction de I’énergie de pompe in-
cidente pour chaque cristal. a) M19 avec A, = 10,4 um (bleu) et M28 avec A\, = 10,2 um
(rouge). b) M22, en bleu : A; = 66 um avec A\, = 8,3 um, en rouge : Ay = 64,8 um avec
Ae = 7,9 um, et en vert : Ay = 63,6 um avec \, = 7,6 um.

dente et de la pompe dépeuplée pour M19. Nous estimons la déplétion de la pompe a
15 % pour un taux de pompage de 4. Il est intéressant de noter que pomper au-dela de
3 ou 4 fois au-dessus du seuil d’oscillation de 'OPO est toutefois déconseillé. En effet, le
filtrage par effet Vernier devient moins efficace pour les modes voisins, ce qui peut rendre
I’OPO multimode.

Analyse du spectre et accordabilité

Comme nous ’avons expliqué dans la section 1.2.3, le fonctionnement monofréquence
est obtenu lorsque le paramétre de dissociation AL/L (1.37) est ajusté de fagon & éviter
a la fois les clusters de modes et l'existence de plusieurs coincidences exactes dans la
bande de gain. Expérimentalement, la cavité complémentaire est ajustée a ’aide de cales
étalonnées en épaisseur. L’analyse du spectre est effectuée a ’aide d’un interférométre de
Fabry-Perot balayable afin de vérifier le fonctionnement monofréquence de I’OPO. Pour
cela, 'onde signal est extraite de ’'OPO a l'aide d’un miroir hautement réfléchissant a la
longueur d’onde signal, et filtrée par un filtre passe-haut a 2000 nm avant d’étre couplée
dans une fibre jusqu’a l'interférométre. Le signal de sortie est détecté par une photodiode
InGaAs. L’intervalle spectral libre de l'interférométre de Fabry-Perot est de 10 GHz, ce
qui permet de détecter les modes voisins du NesCOPO, sachant que l'intervalle spectral
libre de l'onde signal est de 4 GHz. Sur la FIGURE 3.13 (gauche), sous la rampe de
controle (en bleu), deux pics sont séparés par l'intervalle spectral libre de 'interférométre
(en rouge), ce qui montre que ’'OPO est monofréquence. Dans le cas contraire, il y aurait
eu plusieurs pics séparés par l'intervalle spectral libre du NesCOPO, comme indiqué sur la
FIGURE 3.13 (droite). Afin de vérifier le fonctionnement monomode pour la longueur de
cavité complémentaire choisie, nous répétons cette mesure pour chaque longueur d’onde
accessible sous la bande de gain et pour chaque cristal d’OP-GaAs. En mesurant manuel-
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FIGURE 3.12 — Profil temporel de I'impulsion de pompe en entrée (bleu) et en sortie
(rouge) du NesCOPO, et de I'impulsion complémentaire (vert) pour M19 mesuré pour un

taux de pompage de 4.
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FIGURE 3.13 — Analyse du spectre signal avec un interféromeétre de Fabry-Perot balayable
pour une émission monofréquence (gauche) et une émission multimode (droite). En bleu,

la rampe de controle du Fabry-Pérot, et en rouge, le spectre.
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lement les espaces d’air entre les différents miroirs de cavité, nous estimons le paramétre
de dissociation entre 1 et 2 % pour un cristal de 10 mm, ce qui est cohérent avec les
prédictions théoriques (voir FIGURE 3.9).

En plus du fonctionnement monofréquence, il est nécessaire d’estimer ’accordabilité
du NesCOPO a température fixe. L’onde signal est injectée dans un analyseur de spectre
optique (Yokogawa) afin d’estimer la largeur de la bande gain. La résolution est fixée &
3 GHz, et 'appareil peut mesurer des longueurs d’onde comprises entre 1200 et 2400 nm.
Pour cette mesure, les deux miroirs de cavité M; et M3 sont rapidement balayés a 1’aide
d’un générateur basse fréquence afin que tous les modes longitudinaux puissent étre sé-
quentiellement émis dans la bande de gain pendant le temps d’intégration de ’analyseur
de spectre. Le premier insert de la FIGURE 3.14 montre le graphe obtenu pour une lon-
gueur d’onde signal centrée a 2381,5 nm et un taux de pompage de 3,5. L’enveloppe
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FIGURE 3.14 — Forme de la bande de gain pour une longueur d’onde signal centrée a
As = 2381,5nm pour M19. a) Epump = 17 1J, b) Epump = 25 1J, et ¢) Epump = 32 J. Ces
énergies correspondent respectivement a des taux de pompage de 3,5, 5, et 6,5.

mesurée donne la bande spectrale accessible par ’OPO pour longueur d’onde de pompe
et température données. La largeur de la bande de gain est de 6 nm, ce qui correspond
4 10,5 cm™!. Cette valeur est cohérente avec la largeur théorique de la bande de gain
au premier ordre dans le cas du double passage de pompe de 8,5 cm™!, calculée a partir
de 'équation (1.39). De plus, la bande de gain est monolobe, ce qui laisse penser que la
phase relative entre les ondes aprés réflexion sur Mj est idéale et vaut —7/2 [33]. Comme
le miroir doré M3 induit un déphasage relatif de £, et en considérant que les traitements
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antireflets apportent une contribution négligeable, il est possible de conclure que le cristal
non linéaire se termine sur une demi-période de QPM. Afin de pouvoir contréler la phase
non linéaire de fagon optimale, une solution consiste & polir la face de sortie du cristal sous
forme de prisme, comme cela a déja été fait pour des NesCOPO en PPLN [176]. Comme
présenté sur la FIGURE 3.14, pomper 6,5 fois au-dessus du seuil élargit la bande de gain a
15 nm. En revanche, le spectre de sortie devient multimode, car le gain des modes voisins
devient trop élevé pour assurer un filtrage efficace par effet Vernier. Ceci revient a baisser
la ligne rouge sur le graphe de la FIGURE 3.9. Dans toute la suite de cette section, nous
nous restreindrons a des taux de pompage de 3.

La longueur d’onde complémentaire de I’'OPO est accordable sur plusieurs dizaines de
nanomeétres dans la bande III, grace aux cales piézo-électriques montées sur les miroirs.
Cependant, afin d’obtenir une accordabilité plus étendue, il est nécessaire de changer
la température du cristal pour décaler la longueur d’onde centrale de la bande de gain.
La FIGURE 3.15 montre ce décalage en longueur d’onde pour chaque cristal. Pour M19
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FIGURE 3.15 — Longueur d’onde complémentaire en fonction de la température du cristal
pour les trois cristaux d’OP-GaAs utilisés. Les points correspondent aux données expéri-
mentales et les lignes pointillées a la largeur de la bande de gain.

et M28, qui posseédent le méme pas de retournement, une accordabilité allant de 10,2 a
11,2 um a pu étre obtenue en chauffant le cristal jusqu’a 90 °C, ce qui correspond a un
taux de 9,9nm/°C. Cette plage d’accordabilité permet de détecter des espéces comme
NHj;, SFg, le gaz sarin ou encore le phosphate de triéthyle qui est un simulant pour la
vibration de la liaison P-O-C du sarin [177]. De méme, nous avons obtenu un taux de
8 nm/°C pour chacune des pistes du cristal M22, ce qui donne une accordabilité de 1 pum
entre 7,56 et 8,56 um. Cette région inclut une des principales bandes d’absorption du gaz
moutarde [177].
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Effets de polarisation dans le GaAs

Souvent, si on souhaite utiliser les faisceaux émis par ’OPO dans d’autres interactions
laser ou non linéaire, comme cela est présenté dans I’Annexe A par exemple, il est impor-
tant de connaitre leur polarisation de la lumiére. Dans cette section, nous présenterons
des mesures de polarisations qui ont été effectuées sur les échantillons d’OP-GaAs.

Le montage expérimental est présenté dans la FIGURE 3.16. Le faisceau complémen-
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FIGURE 3.16 — Schéma du montage pour la mesure de polarisation. Insert : cristal de
GaAs ainsi que ses directions cristallographiques, avec [110] colinéaire a la direction de
propagation.

taire est extrait de ’OPO par une lame dichroique, puis collimaté a I’aide d’une lentille. I1
est ensuite séparé en deux voies a ’aide d’une lame a faces paralléles en ZnSe. Le faisceau
transmis est rétro-diffusé par une cible en papier, et le flux est collecté par un détecteur
refroidi & 'azote liquide en HgCdTe, appelé MCT sur le schéma. Il s’agit de la voie de
référence qui sert a la normalisation des données. Le faisceau réfléchi par la lame a faces
paralléles, quant & lui, traverse deux lames minces en GaAs placées a 'angle de Brewster.
Ces lames sont utilisées comme polariseur. Puis le faisceau est rétro-diffusé par une cible
en papier et collecté par un second détecteur MCT. Le cristal d’OP-GaAs utilisé dans
cette expérience est M28. Le GaAs étant un cristal isotrope, la condition de quasi-accord
de phase peut étre réalisée indépendamment de la direction de polarisation de 'onde de
pompe. Afin de pouvoir explorer toutes les directions de polarisation possibles, un polari-
seur variable est réalisé en combinant le second cube polariseur de 'isolateur de Faraday
et la lame demi-onde placée a sa sortie. La FIGURE 3.17 présente la mesure de la direction
de polarisation de 'onde complémentaire (rouge) et de I'onde signal (vert) en fonction de
la direction de polarisation de I'onde de pompe, mesurée & I'aide du polariseur en GaAs.
Un miroir & bascule est inséré sur le trajet du faisceau complémentaire afin de mesurer
la direction de polarisation de l’onde signal & 1’aide du méme montage. Comme indiqué
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FIGURE 3.17 — Mesure de la direction de polarisation des ondes signal et complémentaire
en fonction de la direction de polarisation de la pompe pour M28. En vert : polarisation
de 'onde signal. En rouge : polarisation de I'onde complémentaire.

sur la FIGURE 3.17, la direction de polarisation de I'onde signal reste fixe et proche de
[—110], tandis que la polarisation de 'onde complémentaire suit un comportement op-
posé : sa polarisation est quasiment constante et proche de [001] avec des changements
abrupts lorsque la pompe est polarisée selon [001]. Ce comportement est en désaccord
avec la théorie établie par Kuo et al., ainsi qu’avec leurs résultats [178]. En revanche,
dans une de leurs publications, Kieleck et al. mesurent la polarisation des ondes signal
et complémentaire générées par un OPO en OP-GaAs et pompé par un laser Ho:YAG
émettant a une longueur d’onde de 2,09 pm, grace a un polariseur a grille [179]. Dans leur
cas, la polarisation de 'onde signal est aussi constante, bien que proche de [001]. Ils attri-
buent cet écart a la théorie par des effets de biréfringence induite dans leurs échantillons
d’OP-GaAs. Cependant, aucune information quantitative n’est fournie a ce sujet. Le but
du paragraphe suivant est de vérifier 'existence d’une éventuelle biréfringence induite
dans nos échantillons d’OP-GaAs, et si possible, de la quantifier.

La FIGURE 3.18 présente le montage utilisé. Le faisceau a 1,938 pum est envoyé dans

[-110]

Polariseur Analyseur Photodiode

| T | R
o 1 1 i | A

A2 OP-GaAs Miroir HT
@1,938 pm

FIGURE 3.18 — Schéma du montage pour la mesure de biréfringence induite.
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I’échantillon d’OP-GaAs. Le polariseur variable du montage précédent, utilisant le second
cube polariseur de I'isolateur et une lame demi-onde, est placé avant le cristal, tandis qu'un
analyseur a 2 pum est placé a sa sortie. Puis le faisceau de pompe est filtré par une lame
hautement transmissive a 1,938 um et focalisé sur un détecteur photo-électromagnétique
en HgCdZnTe. L’expérience consiste a tourner le polariseur et I’analyseur simultanément
de sorte que leurs directions soient toujours croisées. Cela revient a tourner le cristal autour
de I'axe optique. Il s’agit d’'une méthode classique utilisée pour mesurer ’orientation du
repére diélectrique dans les cristaux anisotropes, et plus particuliérement dans les cristaux
monocliniques [180]. Dans cette configuration, I'intensité de la lumiére transmise par un
cristal biréfringent varie selon une loi de Malus. L’intensité est minimale lorsque les axes
du repére diélectriques sont colinéaires aux axes du polariseur ou de ’analyseur. De méme,
I'intensité est maximale lorsque les axes du repére diélectrique forment un angle de 45°
avec les axes du polariseur ou de ’analyseur. En utilisant le formalisme de Jones, il est
possible de montrer que l'intensité détectée s’écrit sous la forme suivante :
Tgstects = sin?(4a) - sin?(A/2). (3.2)

a correspond a 'angle que fait la ligne neutre de la lame demi-onde avec [001] ; A = ?\—:(no—
ne)L correspond au déphasage induit par 'OP-GaAs avec A, la longueur d’onde de pompe,
L la longueur du cristal, et ou la quantité n, — n. est la biréfringence comme expliqué
dans la section 1.3.1. La démonstration de cette formule est présentée dans 'annexe B.

La FIGURE 3.19 présente l'intensité de 'onde transmise par le systéme en fonction
de la direction de polarisation de 'onde de pompe pour chaque échantillon d’OP-GaAs.
Les résultats obtenus pour M28 montrent que ce cristal ne présente pas de biréfringence
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FIGURE 3.19 — Mesure de la biréfringence dans les échantillons d’OP-GaAs. a) M19 et
M28, b) M22.

induite. En effet, les points de mesure correspondent a la courbe de référence réalisée
sans cristal, qui est représentée en noir sur la FIGURE 3.19. En revanche, pour M19 et
M22, les courbes présentent des oscillations caractéristiques d’une biréfringence induite.
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La FIGURE 3.20 montre plus en détail la courbe obtenue pour une des pistes de M22. Les
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FIGURE 3.20 — Mesure de la biréfringence pour une des pistes de M22 dont le pas de
retournement vaut 66 pm.

minima présents sur la courbe indiquent la position des axes neutres du cristal, qui sont
obtenus pour les directions cristallographiques [001] et [—110]. Les courbes en bleu et en
rouge correspondent & 'équation (3.2) pour des valeurs de biréfringence de 3,6-107° et
4.4-107°, respectivement. Le méme travail a été réalisé pour chacune des pistes de M22
et pour M19. Le TABLEAU 3.3 récapitule les valeurs de la biréfringence trouvées pour
chaque cristal d’OP-GaAs.

Cristal Biréfringent N — Ne

M19 oui 410 51-10°
M28 non —

M22 (A = 66 pm) oui 3,6-107° ~4,4-107°
M22 (A = 64,8 um) oui 3,8-107° — 4,8-107°
M22 (A = 63,6 um) oui 3,6-107° —4,6-107°

TABLEAU 3.3 — Récapitulatif des valeurs de biréfringence mesurées pour chaque échan-
tillon d’OP-GaAs.

Nous avons pu voir que l'intensité de l'onde transmise lorsque M28 est placé entre
deux polariseurs en configuration dite croisée est nulle. Ceci implique qu’il n’existe pas de
biréfringence dans ce cristal. Les effets de polarisation observés dans M28 sont donc issus
d’autres phénoménes qu’il reste encore a déterminer. Notamment, la mesure de polarisa-
tion réalisée ne permet pas de discriminer une polarisation elliptique d’une polarisation
linéaire. Une idée serait d’utiliser un polariseur a grille comme dans I'expérience de Kie-
leck et al. [179], afin d’avoir une information plus compléte sur les états de polarisation
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des ondes générées par le NesCOPO. En revanche, I'expérience complémentaire de biré-
fringence nous a permis de mesurer des effets de biréfringence induite dans les cristaux
M19 et M22. Cette biréfringence est de lordre de 4-1075. Cependant, les axes neutres
correspondent aux directions cristallographiques du matériau, ce qui laisse penser que
cette biréfringence n’a que trés peu d’influence sur les résultats obtenus jusqu’a présent.
Ceci peut étre démontré en comparant les longueurs d’onde émises par les émetteurs M19
et M28 mesurées avec le méme instrument. Un éventuel écart entre les valeurs obtenues
permettrait de quantifier les effets de la biréfringence lorsque les cristaux sont utilisés
dans un oscillateur paramétrique optique.

Mesure de la longueur d’onde et de la largeur spectrale par battement de
fréquence avec une source continue

Afin d’évaluer le spectre et la concentration d’une espéce chimique, il est nécessaire de
mesurer précisément la longueur d’onde émise par la source optique. Pour un NesCOPO en
régime pulsé, I'utilisation d’un lambdamétre commercial semble étre la meilleure solution
en termes de compacité, rapidité, et précision de mesure [181]. Cependant, ce type de
mesure nécessite une énergie supérieure au microjoule, ce qui est d’un ordre de grandeur
supérieur a l’énergie délivrée par notre source. De plus, dans la majorité des cas, cet
instrument ne donne pas d’information sur la pureté spectrale de la source. Avec une
source asservie en fréquence et avec une bande de gain étroite, ce n’est pas un probléme.
En revanche, pour un NesCOPO largement accordable, ot les sauts de modes sont utilisés
pour I'accord en longueur d’onde, ce type de mesure peut devenir imprécis, voire faux, juste
avant et juste aprés un saut de mode. Dans un NesCOPO, un chirp en fréquence durant
I'impulsion peut étre dii & un chirp en fréquence de I'impulsion de pompe elle-méme, ou a
un recouvrement partiel entre les modes signal et complémentaire, comme présenté dans
la FIGURE 1.9 (page 19). Une solution, pour caractériser le spectre, consiste a utiliser
un monochromateur a réseaux comme dans la section 3.1.5. Ce type d’instrument permet
une mesure de la longueur d’onde avec une précision pouvant aller jusqu’a 0,1 cm™*.
Comme expliqué dans la section 2.1.2, cette résolution est, dans la majorité des cas,
largement suffisante pour la détection de CWA. En revanche, la mesure hétérodyne par
battement de fréquence entre la source et un oscillateur local & une longueur d’onde fixe
est une solution efficace lorsqu’une caractérisation plus fine de la source est nécessaire,
par exemple lorsqu’on souhaite utiliser la source pour cibler les raies d’absorption de gaz
plus légers, et donc plus fins spectralement, ou des gaz a basse pression. Toutefois, la
caractérisation de la pureté nécessite un détecteur rapide. En effet dans un NesCOPO, les
impuretés spectrales proviennent généralement des modes voisins qui sont séparés d’un
intervalle spectral libre, soit typiquement quelques gigahertz.

La FIGURE 3.21 présente le montage expérimental utilisé pour la détection hétéro-
dyne. L’oscillateur local est un DFB-QCL commercial fonctionnant en régime continu et
accordable autour de 10,33 pum (AdTech optics). Le faisceau issu du QCL est divisé en
deux voies grace a un séparateur de faisceaux (BS1). Une partie du faisceau est envoyée
dans un lambdameétre commercial (High Finesse) afin de mesurer sa longueur d’onde tan-
dis que la seconde partie est mélangée avec le faisceau complémentaire du NesCOPO.
L’impulsion complémentaire et le QCL sont combinés sur un détecteur photoélectroma-
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FIGURE 3.21 — Schéma du montage pour la détection hétérodyne.

gnétique en HgCdZnTe (Vigo) dont la bande passante est proche de 500 MHz. Le faisceau
complémentaire est aussi séparé en deux voies a ’aide d’un second séparateur de faisceaux
(BS2). Une partie est mélangée avec le QCL, et I'autre partie est envoyée dans un mono-
chromateur a réseaux (Jobin Yvon) et est détectée par un détecteur en HgCdTe refroidi
a ’azote liquide pour la mesure de longueur d’onde. Ce montage sera ensuite utilisé pour
le pompage d’un laser térahertz par le NesCOPO en OP-GaAs (voir Annexe 4.2.6).

Pour I'expérience, la longueur d’onde du QCL est fixée & 10337,56 nm, qui correspond
a 'une des raies les plus intenses de la bande d’absorption de 'ammoniac autour de
10,3 pm, dont la détection sera décrite dans la section 3.1.5. Puis, la température du
cristal d’OP-GaAs (M28) est fixée a 27 °C afin de centrer la bande de gain autour de
10,3 pum. Ensuite, en utilisant & la fois un accord en température et un accord grossier
des cales piézo-électriques, la longueur d’onde de 'OPO est fixée a 10337 nm avec une
précision de £1nm a l'aide du monochromateur. Enfin, la longueur d’onde est accordée
a 10337,56 nm en utilisant un accord fin via les cales piézo-électriques. La FIGURE 3.22
montre le signal de battement dans I'impulsion complémentaire lorsque la longueur d’onde
émise par le NesCOPO s’approche de 10337,56 nm. La FIGURE 3.22 (haut) montre un
battement & une fréquence de 220 MHz mesurée par transformée de Fourier. Il est possible

d’approcher la longueur d’onde complémentaire jusqu’a 80 MHz de la longueur d’onde du
QCL (FIGURE 3.22 (bas)).

La fréquence instantanée a l'intérieur de I'impulsion, ainsi que la largeur spectrale
du NesCOPO peuvent étre déterminées a partir de la mesure de battement. Afin d’ana-
lyser la fréquence instantanée pendant l'impulsion, nous utilisons la méthode d’analyse
exposée dans la référence 182. Cette méthode a déja été utilisée sur des lasers émettant
dans le proche infrarouge [183] et des OPO [32]. Habituellement, une grande fréquence
de battement, typiquement quelques centaines de MHz, est utilisée afin de générer un
grand nombre d’oscillations durant 'impulsion. Nous choisissons le signal obtenu dans
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la FIGURE 3.22 (haut) pour une fréquence de battement de 220 MHz, et adaptons la
méthode présentée dans la référence 182 afin d’évaluer la fréquence instantanée. En effet,
la nature asymétrique de 'impulsion ne permet pas d’extraire I’enveloppe de I'impulsion
par un simple filtre passe-bas. La FIGURE 3.23 (haut) présente ’enveloppe de I'impulsion
émise par le NesCOPO obtenue en divisant I'impulsion modulée par une impulsion sans
battement de fréquence. La fréquence instantanée peut étre obtenue a partir du signal
détecté comme présenté dans la référence 183. La partie oscillante du signal détecté peut
s’écrire de la fagon suivante :

V(t) x 2EqcrEecos(wmt + ¢(t)), (3.3)

ol wy = 27 f, est la fréquence angulaire de modulation, Eqcr, et E. sont les amplitudes
des champs émis par le QCL et 'onde complémentaire, et ¢(t) est la phase instantanée.
Multiplier la relation (3.3) par cos(wmt) ol sin(wyt) donne le systéme suivant :

V(1) sin(wmt) oc Ee(t) [sin(2wmt + ¢(t)) — sin¢(t)] (34)

{V(t) cos(wmt) o Ey(t) [cos(2wmt + (1)) + cos ¢(t)]
Afin d’extraire la phase instantanée, il est possible de filtrer numériquement le systéme
précédent par un filtre passe-bas a une fréquence de coupure de fn,/4 = 55 MHz. Les
termes restants sont proportionnels a E.cos¢(t) et —E.sin¢(t). Le décalage de la fré-
quence instantanée est défini par :

Af(e) = 520,

Coon dt (3.5)

Le décalage de la fréquence instantanée mesuré pendant I'impulsion est contenu dans
30 MHz, soit 0,001 cm™!, comme présenté dans la FIGURE 3.23 (bas). Cette valeur est
proche de la largeur obtenue par transformée de Fourier de I’enveloppe de I'impulsion en
supposant un chirp nul. Ceci nous permet de conclure qu’il n’y a pas de chirp en fréquence
pendant 'impulsion complémentaire.

3.1.5 Deétection a distance d’ammoniac
Montage Lidar

La FIGURE 3.24 présente le montage expérimental utilisé pour la détection d’ammo-
niac par mesure [P-DIAL. L’onde complémentaire est extraite du NesCOPO grace a une
lame dichroique en ZnSe placée a un angle d’incidence de 60° afin de minimiser la réflexion
de 'onde de pompe et maximiser la réflexion de I'onde complémentaire. Une lentille de
100 mm de focale est placée en sortie du NesCOPO afin de collimater le faisceau. Un
filtre passe-haut a une longueur d’onde de coupure de 6840 nm est inséré sur le trajet du
faisceau afin de filtrer I’onde de pompe résiduelle. Le faisceau passe ensuite & travers une
lame a faces paralléles en ZnSe pour séparer le faisceau complémentaire en trois voies.
La premiére, appelée voie d’analyse, est obtenue par transmission a travers la lame. Les
deux autres réflexions sur les faces interne et externe de la lame sont utilisées pour les
voies de mesure de la longueur d’onde et de référence. L’onde transmise est réfléchie par
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deux miroirs dorés vers un systéme de lentilles afocal de grandissement —2 afin de réduire
la divergence du faisceau. Le faisceau passe ensuite & travers une cellule contenant le gaz
d’intérét et dont les fenétres sont en polyéthyléne, avant de se réfléchir sur une cible en
papier placée a 3,5 métres du systéme. A cette distance, le diamétre du faisceau est d’en-
viron 10 mm. La lumiére rétro-diffusée par la cible est collectée par un miroir parabolique
hors axe de 154 mm de longueur focale et de 68 mm de diameétre. Notons que la mesure est
réalisée en simple passage, de sorte que la lumiére ne passe qu’une seule fois dans la cellule.
Afin de réduire 'influence de « dépointé », c’est-a-dire le décalage en position du faisceau
en fonction de la longueur d’onde, une lentille de 30 mm de focale est placée sur le trajet
du faisceau pour augmenter I’angle du champ de réception. Un détecteur refroidi a ’azote
liquide en HgCdTe (MCT), ainsi qu’un filtre passe-haut & 7800 nm sont placés au foyer de
cette lentille. Le détecteur est suivi d'un amplificateur transimpédence dont la fréquence
de coupure est mesurée a ~ 300 kHz. La voie de référence est réfléchie par deux cibles en
papier afin de créer un réflecteur lambertien. La lumiére rétro-diffusée est collectée par un
second détecteur MCT muni d’une lentille de 20 mm de focale et d’un filtre passe-haut a
7800 nm. Sa réponse est centrée a 11,5 um, et sa fréquence de coupure a été mesurée a
~ 100kHz. Une cellule vide, identique a la premiére, est insérée sur la voie de référence.
Ainsi les deux voies subissent les mémes pertes dues aux fenétres de la cellule, bien que
le polyéthyléne soit transparent dans la bande III. Le troisiéme faisceau, réfléchi par la
face interne de la lame a faces paralléles, est dirigé a 1’aide de plusieurs miroirs vers un
monochromateur a réseaux de la marque Jobin Yvon pour la mesure de longueur d’onde.
La résolution du monochromateur est de 1 nm autour de 10 um, c¢’est-a-dire 0,1 cm™!,
pour les fentes les plus étroites.

Réduction des erreurs expérimentales

L’absorption simple passage est calculée comme suit :

A:1—T:1—M, (3.6)
Sréference

Ol Sanalyse €t Sreference soNt les amplitudes des signaux détectées a 'oscilloscope et sous-
traites de leur « offset » pour une moyenne de 32 tirs, c’est-a-dire 0,32 seconde par point.
La quantité Sanalyse/Sreference €St normalisée par la valeur moyenne des points obtenus
pour des longueurs d’onde situées en dehors des raies d’absorption de ’ammoniac. La va-
leur calculée de ’absorption est donc indépendante des fluctuations en intensité de ’onde
complémentaire. L’absorption des gaz atmosphériques, en particulier la vapeur d’eau, est
négligeable autour de 10,35 pum et pour les distances considérées ici.

La plus grande source d’erreur dans notre systéme IP-DIAL réside dans les fluctuations
de la ligne de base, c’est-a-dire sans ammoniac, dans le spectre mesuré. Ces fluctuations
sont spécifiques a la détection a distance avec des lasers accordables, et proviennent prin-
cipalement : i) des pertes dépendant de la longueur d’onde, ii) du dépointé du faisceau sur
la cible et /ou sur le détecteur, et iii) des impuretés spectrales du faisceau complémentaire.
Durant les premiéres expériences de détection, un systéme non optimisé, différent de celui
présenté dans la FIGURE 3.24, était utilisé. Un exemple de ligne de base obtenu avec ce
systéme non optimisé est présenté dans la FIGURE 3.25. La fluctuation créte a créte est
de +25%, ce qui est évidemment trop large pour des mesures précises. Une autre fagon
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FIGURE 3.25 — Gauche : ligne de base (sans ammoniac) mesurée avec un systéme non
optimisé. Droite : courbe de corrélation entre la voie d’analyse et la voie de référence.

de quantifier ces fluctuations est de calculer le coefficient de corrélation de Pearson entre
la voie d’analyse et la voie de référence pour différents niveaux d’intensité des signaux
mesurés. Ces niveaux sont naturellement obtenus, car I’énergie du complémentaire fluctue
d’un tir a 'autre. Bien que le comportement entre les deux signaux soit linéaire, car il n’y
a pas de courbure dans la courbe de la FIGURE 3.25 (droite), le coefficient de corrélation
n’est que de 97 %.

Afin de minimiser les effets mentionnés ci-dessus, le systéme a été amélioré de sorte & :
i) utiliser des détecteurs et des optiques de filtrage similaires pour les voies d’analyse et de
référence ; ii) ajouter une cellule vide sur la voie de référence afin que les pertes dépendant
de la longueur d’onde soient les mémes sur les deux voies ; iii) collecter uniquement le signal
rétro-diffusé par la voie de référence et éliminer la réflexion spéculaire ; et iv) réduire au
maximum la longueur focale effective des optiques de réception en élargissant le champ
de réception. L'effet de la longueur focale effective est présenté dans la FIGURE 3.26. La
position du faisceau sur le détecteur est repérée en déplacant le détecteur a l'aide d’une
platine micrométrique. Les cercles bleus font la taille de 'image géométrique du faisceau
pour un objet de 10,5 mm de diamétre a une distance de 3,5 meétres. Le carré rouge
correspond a la surface du détecteur. Sur la figure de gauche, le systeme de réception
est composé uniquement du miroir parabolique, et sur la figure de droite, le systéme est
composé du miroir parabolique et d’une lentille de 30 mm de focale.

Apreés chaque optimisation du systéme LIDAR, nous avons observé une réduction des
fluctuations de la ligne de base. Le meilleur résultat obtenu avec les optiques disponibles
est présenté dans la FIGURE 3.27. La fluctuation créte a créte est de 5% et le coefficient
de corrélation est de 99 %. Dans cette configuration, la longueur focale effective de la
réception est de 50 mm et le signal de référence est mesuré aprés réflexion sur deux cibles
en papier.

Le speckle est une source de bruit non complétement aléatoire connue pour les lidars
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FIGURE 3.26 — Position (X,Y) du faisceau d’analyse sur le détecteur pour différentes
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FIGURE 3.27 — Gauche : ligne de base (sans ammoniac) mesurée avec un systéme optimisé.
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en configuration IP-DIAL. Nous avons calculé un écart-type dia a des effets de speckle
monochromatique de +3,2% a 10,3 pum en utilisant la formule présentée dans la référence
184 avec un faisceau de 15 mm de diamétre, mesuré a 1/e, a une distance de 3,5 m, et avec
une optique de réception de 68 mm de diamétre. Cette valeur correspond a la limite basse
de détection pour un faisceau monomode longitudinal et monomode transverse. Ainsi, le
bruit de speckle est un bruit non négligeable dans notre systéme.

Détection d’ammoniac & 10,5 ym

L’ammoniac est obtenu grace a une solution d’ammoniaque diluée a 25 %. Quelques
gouttes sont placées dans une cellule équipée de fenétres en polyéthyléne. L’ammoniac
ayant une haute pression de vapeur saturante, il s’évapore rapidement et remplit la cellule.
Le faisceau d’analyse passe a travers la cellule et se réfléchit sur une cible en papier placée
a 3,5 m de la cellule. Afin d’acquérir le spectre, le NesCOPO est accordé grace a des cales
piézo-€électriques pour une température de cristal donnée. Le NesCOPO émet ensuite de
facon séquentielle les modes les plus intenses dans la bande de gain, typiquement cing ou
six. Pour chacun des modes, I’absorption est calculée a partir du ratio entre les signaux
moyennés des voies d’analyse et de référence. Une fois que chaque mode est émis, la
longueur d’onde centrale de la bande de gain est décalée en changeant la température du
cristal, et la procédure d’accordabilité en longueur d’onde est répétée. Chaque mesure de
longueur d’onde peut prendre quelques minutes, car elle s’effectue manuellement & 'aide
d’un monochromateur a réseaux. Il est aussi important de s’assurer de la stabilité de
I’émission, ce qui implique qu’il n’y ait pas de sauts entre les modes pendant la mesure.

La FIGURE 3.28 montre un spectre d’absorption de I’ammoniac mesuré entre 10,25
et 10,48 pm. Afin de couvrir cette gamme spectrale, le cristal d’OP-GaAs est chauffé
entre 21°C et 38°C. La cible diffusante est placée & une distance de 3,5 m de la source.
La courbe en rouge correspond au spectre d’absorption de 'ammoniac pour un produit
concentration-distance de 220 ppm.m, calculé a partir des bases de données Hitran et en
supposant que les raies d’absorption ont un profil de Voigt [185]. Nous supposons que les
erreurs sont dominées par les fluctuations de la ligne de base. Les barres verticales sont
obtenues en utilisant une fluctuation créte a créte de 5% déterminée grace aux résultats
présentés dans la FIGURE 3.27. L’erreur en longueur d’onde est majoritairement dominée
par la résolution du monochromateur qui est de 1 nm, soit 0,1 cm~!. Des raies d’absorption
plus fines de 'ammoniac ont aussi été résolues, comme présenté dans la FIGURE 3.29. Afin
d’obtenir ce spectre, le NesCOPO est accordé entre 10,492 um et 10,528 pm en chauffant
le cristal de 2,5°C.

Pour ces mesures, la précision de la mesure de la longueur d’onde est actuellement
limitée par le monochromateur, qui posséde une résolution d’environ 0,1 cm™!, ainsi que
par le controle manuel de I’émission en longueur d’onde. Une amélioration du systéme
consiste a utiliser un lambdameétre commercial, ce qui permettrait d’atteindre une réso-
lution de 0,01 cm™!, et d’effectuer un asservissement en longueur d’onde. Concernant la
concentration mesurée, elle est actuellement limitée par les fluctuations de la ligne de
base, qui sont majoritairement dues a des effets de dépointés de faisceau sur le détecteur,
et ce malgré nos efforts d’optimisation du systéme. Ce probléme pourrait étre résolu en
utilisant une spheére intégrante sur la voie de référence comme cela est fait dans la section
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FIGURE 3.28 — Mesure du coefficient d’absorption de 'ammoniac entre 10,25 et 10,48 pym
en détection IP-DIAL et & une distance de 3,5 métres. Les barres d’erreurs horizontales
correspondent a la résolution du monochromateur, et les barres d’erreurs verticales sont
calculées a partir de l'erreur type obtenue entre la voie de référence et la voie d’analyse.
La concentration est estimée a 220 ppm - m.
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FIGURE 3.29 — Mesure du coefficient d’absorption de l'ammoniac autour de 10,507 pm
et & une distance de 3,5 métres en détection IP-DIAL. Les barres d’erreurs horizontales
correspondent a la résolution du monochromateur, et les barres d’erreurs verticales sont
calculées a partir de I'erreur type obtenue entre la voie de référence et la voie d’analyse.
La concentration est estimée a 3500 ppm - m.
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4.1, et en augmentant le champ de réception du systéme lidar.

Afin d’estimer la portée maximum de notre systéme, des expériences additionnelles
ont été réalisées. Nous avons mesuré I'amplitude du signal rétro-diffusé et collecté par un
miroir de 254 mm de diamétre. A une distance de 40 m, amplitude du signal mesuré a
’oscilloscope est d’environ 5 fois plus faible que celui disponible pour les mesures de NHj,
et ce sans étre limité par le bruit de détection. Un autre levier sur lequel il est possible
d’agir pour augmenter la portée de détection est I’énergie de sortie. Avec un cristal d’OP-
GaAs de 30 mm de long, et utilisant I’énergie du laser de pompe restante, une amplification
d’un facteur 30, correspondant a une énergie de 18 pJ, serait possible. Cette valeur est
cohérente avec des gains d’amplification paramétrique obtenus par d’autres équipes [160,
161]. Ceci permettrait d’augmenter la portée d'un facteur 5, ce qui donnerait une distance
de 200 m. De plus, une augmentation de 1’énergie de sortie permettrait d’effectuer la
mesure de la longueur d’onde avec un lambdameétre commercial, et permettrait le pilotage
automatique de la longueur d’onde ainsi qu'une accordabilité plus rapide, comme cela a
déja été démontré dans d’autres systémes [7].

3.2 OPO simplement résonnant en CdSe taillé en forme
de cylindre partiel

Nous avons vu dans la partie précédente qu’il était possible de réaliser un OPO mo-
nofréquence et largement accordable dans la bande III. Cette source couvre les gammes
7,6-9 pm et 10-11 pum grace a plusieurs cristaux d’OP-GaAs. Cependant, pour passer
d’une gamme & 'autre, il est nécessaire de changer de cristal et donc de réaligner la ca-
vité. De plus, ’énergie de sortie d'un OPO en OP-GaAs est limitée par sa faible ouverture,
ce qui nécessite un étage d’amplification supplémentaire, comme expliqué dans I’exemple
ii) de la FIGURE 2.6 (page 53). Le but ici est de pouvoir couvrir toute la gamme spectrale
de la bande III avec un seul cristal non linéaire. Pour cela, CdSe est le candidat idéal
en termes d’accordabilité en longueur d’onde. Comme nous l'avons vu dans la section
1.3.1, CdSe posséde une large fenétre de transparence allant de 0,8 a 23 pm, tandis qu’un
pompage a 2,05 pum permet d’accorder la longueur d’onde entre 9 et 20 pm (voir FI-
GURE 3.32). Cependant sa faible biréfringence nécessite de tourner le cristal sur une large
plage angulaire, qui est en pratique limitée par 'ouverture des cristaux, et désaligne for-
tement le systéme optique par réfraction. Une idée, développée a I'Institut Néel, consiste
a polir les faces du cristal en cylindre partiel afin de s’affranchir des désalignements de
faisceau lorsqu’on tourne le cristal [12]. En effet, comme présenté dans la FIGURE 3.30
le faisceau reste en incidence normale par rapport au cristal, quel que soit son angle de
rotation. Le rayon de courbure est alors choisi égal a la demi-longueur du cristal. Le but
de cette partie est de démontrer le potentiel d’un tel cristal en termes d’accordabilité en
longueur d’onde. Pour cela, nous avons réalis¢ un OPO simplement résonnant a ’onde
signal, appelé SROPO dont le principe de fonctionnement général est présenté dans la
section 1.2.1, et utilisant un cristal de CdSe poli en cylindre.
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F1GURE 3.30 — Illustration de la conservation de ’alignement du faisceau lors de la rotation
d’un cristal usiné en forme de cylindre partiel.

3.2.1 Montage expérimental
Source de pompe

La source utilisée pour le pompage du SROPO en CdSe est présentée dans la FI-
GURE 3.31. Il s’agit de l'onde signal émise a 2,05 pum par un NesCOPO utilisant un
cristal de PPLN de 16 mm de long en accord de phase de type II. Cette source a été
congue pour la détection multi espéces de COy atmosphérique, de méthane, et de va-
peur d’eau par mesure RR-DIAL [6, 7, 186]. Le miroir My de la cavité OPO est déposé
directement sur la face d’entrée du cristal, tandis que les miroirs M; et M3 sont montés
sur des cales piézo-électriques, similaires a celles de la section 3.1. Le laser de pompe est
un laser commercial monofréquence en Nd:YAG délivrant une énergie totale de 100 mJ
et des impulsions de 12 ns a une fréquence de répétition de 30 Hz. Une partie de cette
énergie, soit 500 pJ, est utilisée pour pomper le NesCOPO en PPLN. L’énergie de sortie
de 'onde complémentaire est de 30 pJ. Puis, le faisceau complémentaire émis est amplifié
dans un premier étage d’amplification composé d’un cristal de PPLN de 12 mm de long
fonctionnant en quasi-accord de phase de type 0. Le deuxiéme étage d’amplification est
composé de quatre cristaux de KTP de 25 mm de long placés en compensation de walk-off
spatial, afin d’éviter la séparation spatiale des trois ondes. Une lame dichroique est placée
en sortie du second cristal de KTP afin d’extraire l'onde complémentaire, et ainsi éviter
la saturation de la conversion paramétrique dans les cristaux suivants. Une ligne a retard
de 10 ns est insérée sur le trajet de 'onde de pompe avant 'amplification pour compenser
le temps de construction de I’'OPO. Le SROPO en CdSe cylindrique est ensuite pompé
par 5 mJ de 'onde signal amplifiée & 2,05 pm.

Cavité OPO

Le cristal utilisé pour cette expérience est un cristal de CdSe poli en cylindre partiel
de 27 mm de long fonctionnant en accord de phase de type II. Une image de ce cristal est
présentée dans la FIGURE 3.32 a). L’onde signal est polarisée selon la direction extraor-
dinaire, tandis que les ondes de pompe et complémentaire ont une polarisation ordinaire.
Le rayon de courbure des faces polies est de +15 mm et —15 mm pour les faces d’entrée et
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FIGURE 3.31 — Schéma de la source utilisée pour pomper le SROPO en CdSe cylindrique.
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FIGURE 3.32 — a) Image du cristal de CdSe, ainsi que les directions de polarisation de
chaque onde. b) Courbe d’accord de phase du cristal de CdSe pompé a 2,05 pum. Les
bandes grises correspondent aux zones non couvertes par les miroirs.
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de sortie respectivement. Elles agissent comme des lentilles cylindriques épaisses, conver-
gente et divergente de focale 10,5 mm, ce qui implique que le faisceau doit étre mis
en forme indépendamment dans les deux directions transverses, comme nous le verrons
dans le paragraphe suivant. Le cristal est traité antireflet aux longueurs d’onde suivantes :
1,935-2,055 pum, 2,3-2,7 um et 8,75-12 um. La cavité OPO est composée de deux miroirs
identiques plan-concaves de 500 mm de rayon de courbure et de 3 mm d’épaisseur. Ils
réfléchissent 98 % de l'onde signal entre 2,4 et 2,65 um. La courbe d’accord de phase
théorique obtenue pour un pompage a 2,05 pum est présentée dans la FIGURE 3.32 D).
Les zones grisées correspondent aux longueurs d’onde qui ne peuvent pas étre émises par
I’OPO en raison des traitements des miroirs. Ainsi ’OPO peut osciller entre 9 et 14 pm.
Une baisse d’énergie est toutefois attendue au-dela de 12 ym en raison des traitements an-
tireflets du cristal. Le seuil théorique est de 1 mJ, comme présenté dans la FIGURE 3.33. 11
est obtenu par simulation numérique a ’aide des matrices ABCD pour des miroirs placés
a 1 mm de part et d’autre du cristal, et en supposant un faisceau de pompe circulaire de
500 pm de rayon.
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FIGURE 3.33 — Caractéristique entrée-sortie théorique du SROPO en CdSe calculée par
simulation numérique pour un faisceau de pompe circulaire de 500 um de rayon, et des
miroirs placés a 1 mm de part et d’autre du cristal.

En considérant que la matrice de transfert de la cavité s’écrit sous la forme suivante :

A B
T = , (3.7)
C D
le critére de stabilité est alors donné par :
A+ D
i< ; <1 (3.8)

Pour des miroirs placés a 1 mm de part et d’autre du cristal, la stabilité théorique en Z,
qui est selon I'axe de la cavité, est calculée pour les deux directions transverses en raison
de l'astigmatisme du faisceau. Elle est de —0,3 selon X et de 0,9 selon Y. La direction
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Y est donc trés critique en termes de stabilité, et il est nécessaire de pouvoir ajuster la
position longitudinale des miroirs afin de faciliter I'oscillation. Pour cela, les miroirs M;
et My sont montés sur des platines de translation micrométrique selon 1'axe Z.

Mise en forme du faisceau de pompe

Le schéma du montage est présenté dans la FIGURE 3.34. Une lame demi-onde et un
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FIGURE 3.34 — Schéma du montage pour le pompage du SROPO en CdSe cylindrique.

polariseur & 2 pm sont placés sur le trajet du faisceau afin d’ajuster la polarisation et
I’énergie de la pompe a 2,05 um, appelée wy sur le schéma. Le faisceau doit ensuite étre
mis en forme indépendamment dans les deux directions transverses, comme cela a été
expliqué précédemment. Pour cela, nous utilisons une combinaison de lentilles sphériques
et cylindriques. Le trajet du faisceau est simulé numériquement en calculant la propagation
de faisceaux gaussiens a l'aide des matrices ABCD de chaque élément optique, comme
présenté dans la FIGURE 3.35. Dans un premier temps, la taille du faisceau de pompe a
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FI1GURE 3.35 — Mise en forme du faisceau de pompe. La propagation du faisceau théorique
est tracée en trait plein, en bleu pour la direction X et en rouge pour la direction Y.

2,05 pm est collimaté a l'aide d’une lentille, qui n’est pas représentée sur le schéma. Le
rayon du faisceau a 1/e* est de 0,75 mm et sa demi-divergence est mesurée a 0,3 mrad.
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Puis le faisceau est agrandi dans les deux directions transverses, X et Y, a 'aide d'un
systéeme afocal de lentilles sphériques de grandissement +3 composé de : Ly de —50 mm
de longueur focale, et Ly de +150 mm de longueur focale. Un second systéme afocal
composé d’une lentille cylindrique Lo de 4250 mm de longueur focale, et d’une lentille
sphérique L, de +120 mm de longueur focale, permet ensuite de collimater le faisceau
dans la direction Y uniquement, tandis que la lentille L permet de focaliser le faisceau
dans la direction X. Le cristal est placé a 10,5 mm de ce point focal, de sorte que la
lentille cylindrique réalisée par la face d’entrée du cristal puisse collimater le faisceau
dans le cristal dans la direction X. La FIGURE 3.36 présente la mesure de la taille du
faisceau tout au long de la propagation a travers les différentes optiques du montage selon
les directions X et Y, réalisée a 'aide d’une caméra infrarouge. La position et la longueur
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FIGURE 3.36 — Mesure de la taille du faisceau a la traversée des différentes optiques du
montage. Les inserts correspondent aux profils spatiaux du faisceau mesurés a différentes
positions. La propagation du faisceau théorique est tracée en trait plein, en bleu pour la
direction X et en rouge pour la direction Y. Les données sont représentées par des carrés
bleus et rouge pour les directions X et Y, respectivement.

focale de Lg sont légérement ajustées afin de correspondre aux points de mesure.

Les miroirs de cavité sont ensuite réglés par autocollimation sur le faisceau de pompe. Il
est trés important a cette étape de s’assurer que 1’axe de rotation du cristal se trouve bien
au centre de celui-ci. Pour cela, le cristal est aligné par autocollimation sur le faisceau de
pompe. Le réglage est correctement réalisé lorsque le faisceau de pompe n’est pas désaligné
lors de la rotation du cristal. Finalement, le cristal est pompé pour des énergies variant
entre 1 et 5 mJ.
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3.2.2 Futures améliorations du montage optique

Lors des premiers essais, le cristal a été progressivement endommagé en volume. Le
probléme est issu d’'un mauvais placement en Z du cristal. En effet, un écart de quelques
millimétres par rapport a la position idéale peut conduire & une trés forte focalisation &
I'intérieur du cristal et ainsi 'endommager, comme cela a été le cas ici.

Pour les futurs essais, plusieurs améliorations du montage devront étre prises en consi-
dération. Notamment, I’ajout d’'un systéme de lentilles en sortie du cristal, identique au
systéme de focalisation, permettrait de collimater le faisceau dans les deux directions X
et Y. En effet, pour I'instant, le faisceau en sortie du cristal est trés divergent. L’énergie
détectée par la caméra est alors presque insuffisante pour pouvoir mesurer la taille du
faisceau de facon précise. De plus, il sera nécessaire de placer le cristal sur une platine de
translation longitudinale afin d’ajuster finement sa position, et éviter toute imprécision
lors du placement du cristal. La focalisation de la pompe dans le cristal sera aussi & re-
voir, car 'angle de walk-off spatial n’est pas négligeable dans cette expérience. En effet,
ce dernier est de 4,12 mrad selon la direction X, ce qui donne une séparation de faisceaux
de 111 pm en sortie du cristal. Il est alors nécessaire d’agrandir la taille du faisceau,
afin de diminuer I'influence du walk-off spatial sur le recouvrement des faisceaux. Cela
permettrait aussi d’avoir une marge supplémentaire au-dessus du seuil d’oscillation de
I’OPO sans pour autant atteindre le seuil de dommage du cristal. Cependant, dans notre
cas cette amélioration n’est pas possible, car le cristal était déja endommagé en surface
avant l'expérience, ce qui impose la taille du faisceau maximale. Dans I'immédiat, des
expériences d’ombroscopie sont prévues afin de quantifier '’endommagement du cristal.
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Synthése

En conclusion, nous avons présenté, un OPO permettant I’émission directe d'un
faisceau monofréquence et largement accordable dans la bande III grace a plusieurs
cristaux d’OP-GaAs, appelés M19, M28 et M22. Nous avons caractérisé les sources
réalisées avec chacun de ces cristaux. Le seuil d’oscillation est de I'ordre de quelques
microjoules, tandis que 1’énergie de sortie au complémentaire est de 'ordre de la
centaine de nanojoules. La source couvre les gammes 7,6-9 pym et 10,2-11,2 pym
en combinant température du cristal et déplacement fin des miroirs de cavité. Puis
nous avons effectué des mesures de polarisation et de biréfringence induite. Nous
avons montré que M19 et M22 présentaient tous les deux des effets de biréfringence
induite, et que les axes neutres correspondaient aux axes cristallographiques [001]
et [—110] du GaAs. La largeur spectrale de I'impulsion a été mesurée par battement
de fréquence entre un DFB-QCL continu et I'onde complémentaire du NesCOPO.
La largeur spectrale est d’environ 30 MHz, et ne présente pas de chirp en fréquence
significatif. Notons toutefois que, dans notre cas, le facteur limitant pour la spec-
troscopie est la stabilité en fréquence plutot que la largeur spectrale de la source.
Cependant, a cause du manque d’instruments de mesure dans la bande III, il n’est
pas possible d’évaluer la stabilité de la source. En revanche, plusieurs expériences
sur des NesCOPO en PPLN montrent que la stabilité d’'une source en fonctionne-
ment libre est, dans tous les cas, inférieure a 300 MHz (0,01 cm™!) pendant plusieurs
minutes [176]. La source a ensuite été utilisée dans un banc lidar pour la mesure
de 'ammoniac & une distance de 3,5 m. Finalement, un spectre de la bande d’ab-
sorption principale de 'ammoniac a été obtenu entre 10,25 et 10,45 pm, et une raie
plus fine a pu étre résolue entre 10,49 et 10,54 pum. Cependant, dans le cadre de
cette expérience, I'acquisition d’un spectre d’absorption est effectuée uniquement a
des fins d’illustration. L’idée ici était de démontrer ’accordabilité et la capacité de
la source a détecter des espéces chimiques a distance. Dans un systéme opération-
nel, seul un jeu de longueurs d’onde discrétes serait émis en fonction de ’espéce
chimique a détecter, sa concentration, la distance et des espéces interférentes. Ceci
aurait pour effet de diminuer considérablement le temps de mesure. Un exemple de
systéme Lidar répondant a toutes ces spécifications est présenté dans la section 4.1.

Dans un second temps, nous avons présenté un concept de cristal de CdSe poli en
cylindre partiel. Ce cristal permet de couvrir toute la bande III sans désalignement
de faisceau. Nous avons mis en place un OPO simplement résonnant a I’onde signal.
La réflectivité des miroirs permet de couvrir une large gamme spectrale allant de 9 &
14 pm. Le seuil d'un tel OPO a été estimé & 1 mJ. Puis le faisceau a été mis en forme
dans les deux directions transverses afin d’éviter toute focalisation due aux faces du
cristal. Cependant, apres plusieurs essais, le cristal a été endommagé en volume. En
effet, la mise en forme du faisceau est trés critique, notamment sur la position du
cristal, car sa face d’entrée agit comme une lentille cylindrique de trés courte focale.
De futurs essais impliqueront 1'utilisation de platines de translation supplémentaires
sur le cristal et les lentilles de focalisation, ainsi que I'ajout d’un systéme optique
permettant de caractériser plus précisément la taille du faisceau apres le cristal.
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Chapitre 4

Processus paramétriques en cascade
pour I’émission en bande 111

Objectifs du chapitre

Dans ce chapitre, nous allons nous intéresser a I’émission de faisceaux énergétiques
dans la bande III. C’est une architecture en cascade qui est utilisée, en amplifiant les
faisceaux signal et complémentaire émis par un OPO a 2 um monofréquence avant
de les convertir dans la bande III grace a un étage de différence de fréquences.

Dans un premier temps, nous présenterons un systéme lidar complet basé sur
cette architecture. Nous détaillerons chaque étape permettant d’obtenir un faisceau
énergétique dans la bande III. Puis, nous intégrerons cette source dans un banc
lidar avant d’effectuer des mesures de détection de gaz de combat a distance. La
campagne de mesure se déroulera en conditions quasi réelles dans les locaux de nos
collegues de VVU en République Tchéque.

Dans un second temps, nous présenterons un nouveau concept de NesCOPO &
2 pm utilisant un cristal de PPLN en quasi-accord de phase de type 0, ainsi qu'un
réseau de Bragg en volume comme miroir complémentaire. L’idée ici est de réaliser
un OPO monofréquence proche de la dégénérescence du laser de pompe tout en
bénéficiant du coefficient non linéaire ds; du niobate de lithium, qui posséde I’am-
plitude la plus élevée. Nous présenterons le principe général de fonctionnement de
cet OPO, ainsi que les étapes de sa conception. Puis, nous effectuerons des mesures
préliminaires afin de caractériser le réseau de Bragg en volume. Enfin, nous com-
parerons les résultats obtenus entre un NesCOPO classique utilisant un coupleur a
I’onde complémentaire et le NesCOPO utilisant un réseau de Bragg en volume.
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4.1 Différence de fréquences a partir de rayonnements
monofréquences et accordables autour de 2 ym

Dans cette partie nous présentons les résultats obtenus dans le cadre du projet MI-
CLID. Il s’agit d’une collaboration entre KTH en Suéde, VVU en République Tchéque, et
I’Onera en France pour le compte de I’ Buropean Defense Agency. Le projet vise a réaliser
un systéme lidar pour la détection de gaz de combat a longue portée dans la bande III. Le
principe de la détection est basé sur la spectrométrie d’absorption différentielle intégrée
colonne (IP-DIAL) présentée dans la section 2.1.1. L’objectif de cette partie est d’expli-
quer comment différentes technologies optiques peuvent étre combinées afin de réaliser un
systéme lidar opérationnel pour la détection d’espéces chimiques a distance. Ma contri-
bution sur ce projet s’est portée principalement sur I’alignement, et la caractérisation des
étages d’émission et de réception du systéme lidar. J’ai également participé aux cam-
pagnes de mesure en République Tchéque visant a détecter des gaz de combat a longue
portée. En revanche, la conception du systéme, la caractérisation du laser de pompe, et
le traitement des signaux lidar ont été réalisés par les ingénieurs de 1’équipe.

4.1.1 Principe général de I’émetteur lidar

La FIGURE 4.1 présente le schéma de principe simplifié de I’émetteur lidar utilisé
dans le cadre du projet MICLID. Le schéma correspond & la configuration iv) de la

A A
W, = w; + w; : :
2,48-2,35 Wppg = Ws — W;
Laser mono- |1 (64 jum NesCOPO 2,48-2,35 p”; OPA > Convertisseur = 2(,5)5 — (i)
fréquence fum > a2pm [ a2 pm >l bande III m’
a1pm PPLN I PPKTP zgp | 7]
f } l
1 04
Laser a fibre 1,86-1,94 pm \]
d’injection 2,99-3,71 pm

FIGURE 4.1 — Schéma de principe simplifié de ’émetteur.

FIGURE 2.7 (page 54). La source est composée d'un NesCOPO & 2 pym pompé par un
laser injecté émettant a 1,064 ym. L’énergie nécessaire a la détection de gaz a longue portée
est obtenue par amplification du faisceau complémentaire du NesCOPO dans deux étages
d’amplification. Un étage de conversion permet ensuite d’obtenir un faisceau accordable en
longueur d’onde dans la bande III par différence de fréquences. Le TABLEAU 4.1 présente
toutes les polarisations et les longueurs d’onde mises en jeu dans chacun des processus
non linéaires.

4.1.2 Laser de pompe

La source de pompe est un laser de haute énergie & déclenchement actif en Nd:YAG
de la marque Innolas, injecté par un laser a fibre de NP Photonics. I délivre une énergie



Différence de fréquences a partir de rayonnements monofréquences et accordables autour

de 2 um 05
Type
Processus d’accord Pompe Signal Complémentaire
de phase
NesCOPO & 2 um
(PPLN) 1 1,064 (o) 1,863-1,941 (0)  2,481-2,355 (e)
OPA 4 2 um
(PPKTP) 0 1,064 (e) 1,863-1,941 (¢)  2,481-2,355 (e)
pre ?Eé)li?de H II 1,863-1,941 (0)  2,481-2,355 (¢)  7,480-11,05 (o)

TABLEAU 4.1 — Récapitulatif des polarisations et des longueurs d’onde mises en jeu lors
de chaque processus non linéaire. (0) correspond & une direction de polarisation ordi-
naire, tandis que (e) correspond a une direction de polarisation extraordinaire. Toutes les
longueurs d’onde sont exprimées en micromeétres.

totale de 400 mJ répartie dans les différents étages du systéme. La durée d’impulsion est
de 7,1 ns pour une cadence de répétition de 50 Hz, et une largeur spectrale de 150 MHz.
Le facteur M? du laser a été mesuré a 1,8. Les profils spatiaux du faisceau en champ
lointain et en champ proche sont présentés dans la FIGURE 4.2. Le faisceau en champ

Lobes secondaires

FIGURE 4.2 — a) profil spatial de la pompe utilisée pour le pompage du NesCOPO en
champ lointain. b) profil spatial de la pompe en champ proche pris avant les étages
d’amplification. Le carré rouge correspond a 'ouverture de 5 x 7 mm? des cristaux de
PPKTP des étages d’amplification.

lointain est quasiment TEMgy, mais présente des lobes secondaires. Cependant, ces lobes
secondaires ne donnant pas lieu a une oscillation du NesCOPO, les propriétés spatiales
des faisceaux signal et complémentaire n’en sont donc pas affectées. Le profil spatial
de la pompe en champ proche, pris en entrée de I'étage d’amplication, est quant a lui
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inhomogéne. Le faisceau présente une forme elliptique avec deux lobes presque confondus
d’énergie similaire. De plus, ces points « chauds » du faisceau se déplacent d’un tir a
I’autre, ce qui rend 'alignement et le pompage des étages d’amplification difficile.

4.1.3 Oscillateur & 2 ym
Cavité OPO

L’oscillateur a 2 pm du systéme lidar est un NesCOPO utilisant un cristal de PPLN
fonctionnant en quasi-accord de phase de type II. Le schéma de la cavité est présenté dans
la FIGURE 4.3. Comme dans le NesCOPO de la section 3.1, la cavité signal est composée

a) PPLN : 16 pistes b)

\ 2 4

A=2,48-2,35 pm

A=1,86-1,94 pm

PZT PZT

FIGURE 4.3 — a) Haut : cristal de PPLN comprenant 16 pistes utilisé dans le NesCOPO a
2 pm, bas : schéma de la cavité OPO. Le miroir M5 est déposé sur la face d’entrée du cristal

de PPLN, tandis que les miroirs M; et M3 sont montés sur des cales piézo-électriques. b)
Vue en 3D du NesCOPO réalisée avec le logiciel SolidWorks.

des miroirs My—Mg3, et la cavité complémentaire est composée des miroirs M;—Mjs, qui
sont tous les deux montés sur les cales piézo-électriques. Le miroir My est un miroir plan
directement déposé sur la face d’entrée du cristal. Il réflechit 99 % de I'onde signal entre
1,85 et 1,95 um. Le miroir M; posséde un rayon de courbure de 500 pm, et réfléchit 80 %
de T'onde complémentaire entre 2,21 et 2,5 um. Le miroir M3 réfléchit 99,9 % a toutes
les ondes et son rayon de courbure vaut 400 pm. Le cristal utilisé dans cet OPO est un
cristal de PPLN composé de 16 pistes dont la période de retournement varie entre 14,811
et 15,146 pm. Il est monté sur une platine de translation piézo-électrique afin de pouvoir
changer la piste de quasi-accord de phase a distance. Une image de ce cristal est présentée
dans la FIGURE 4.3 a) (haut). Sa face de sortie est polie avec un angle de 0,27° afin de
controler le déphasage relatif des ondes aprés réflexion sur M3, comme expliqué dans la
section 1.2.2. L’intervalle spectral libre des deux cavités est d’environ 4 GHz, et la bande

de gain est mesurée a 70 GHz, soit 2,3 cm™*.
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Le seuil d’oscillation a été mesuré a environ 210 pJ pour une énergie de sortie comprise
entre 15 et 20 pJ, mesurée trois fois au-dessus du seuil. La FIGURE 4.4 présente le profil
spatial des ondes signal et complémentaire. Lorsque I'OPO est correctement aligné, les

FIGURE 4.4 — a) Profil spatial de I'onde signal. b) Profil spatial de 'onde complémentaire.
Echelle : 1 pixel = 80 pm.

ondes signal et complémentaire sont toutes les deux monomodes transverses. En revanche,
le faisceau complémentaire semble moins bien confiné que le faisceau signal. Ceci est
principalement di a la finesse de la cavité qui est plus faible que celle du signal.

Pour certaines positions du cristal, passer d’'une piste du PPLN & une autre entraine de
forts désalignements de la cavité dans le plan horizontal. Les modes spatiaux deviennent
alors TEMy, voire TEMgg. Cet effet est moins prononcé sur le faisceau complémentaire,
mais son énergie est, dans tous les cas, plus faible. Nous pensons que ce désalignement
est dit & un polissage imparfait de la face d’entrée du cristal ot est déposé Ms.

Fonctionnement monofréquence

Dans le cas du NesCOPO du lidar MICLID, il n’est pas possible d’atteindre la confi-
guration idéale, ol seul un mode est émis a chaque tir. En effet, la largeur spectrale de la
pompe, qui est de 150 MHz, est suffisante pour permettre 'oscillation de plusieurs coinci-
dences. Cette situation peut étre comprise en considérant qu’un laser large spectralement
pompant une cavité de finesse élevée peut s’approximer par une pompe monofréquence et
une cavité de finesse plus faible. Dans notre cas, une largeur spectrale de 150 MHz peut
étre simulée en considérant des finesses de cavité de 24. L’étude de la zone de fonctionne-
ment monofréquence d’un tel NesCOPO est donnée dans la FIGURE 4.5. Comme expliqué
dans la section 1.2.3, 'oscillation monomode est obtenue lorsque la courbe bleue se trouve
en dessous de la ligne rouge. Ici, ce n’est jamais le cas : le NesCOPO ne peut donc pas étre
systématiquement monofréquence. Ainsi, le paramétre de dissociation choisi n’est pas issu
d’une optimisation, comme dans la section 3.1, mais plutét d’un compromis permettant
d’obtenir une oscillation monofréquence avec le moins de sauts de modes possibles. La
FIGURE 4.6 présente le comportement fréquentiel de 'onde signal en fonction du temps.
Pour une faible valeur du paramétre de dissociation (FIGURE 4.6 a)), plusieurs modes
voisins oscillent de maniére équivalente au sein d’un méme cluster en fonctionnement libre,
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FIGURE 4.5 — Intégrale de recouvrement maximale entre les modes signal et complémen-
taire en fonction du paramétre de dissociation pour une pompe monofréquence et des
finesses de cavité de 24. La ligne rouge correspond au recouvrement au-dela duquel il y a
oscillation des modes voisins pour un taux de pompage de 2.4.

ce qui peut causer des erreurs lors de la mesure de la longueur d’onde au lambdameétre.
En revanche pour une valeur trop élevée du parameétre de dissociation (FIGURE 4.6 ¢)),
seul un mode par cluster oscille en fonctionnement libre; mais trois clusters sont émis
lorsque le miroir M; est balayé, ce qui réduit le nombre de points utiles & la mesure li-
dar. Pour une valeur intermédiaire du parameétre de dissociation, comme présenté dans
la FIGURE 4.6 b), deux clusters sont émis lorsque M; est balayé et seuls quelques modes
voisins sont émis en fonctionnement libre. Cette situation, qui correspond & un parameétre
de dissociation de 8,8 %, est celle que nous avons choisie, car elle permet ’émission d’un
mode longitudinal tout en minimisant le nombre de sauts de modes. De plus, la longueur
d’onde signal est enregistrée tir a tir, ce qui permet d’éliminer les points de mesures dus
aux sauts de modes lors du traitement des données lidar.

4.1.4 Etages d’amplification & 2 ym

L’amplification des faisceaux signal et complémentaire du NesCOPO a 2 pum se fait
dans deux étages d’amplification paramétrique optique constitués de plusieurs cristaux
de PPKTP de 7 mm de long dopés rubidium, et retournés périodiquement. Une image
de ces cristaux est présentée dans l'insert de la FIGURE 4.7. Les cristaux ont été réalisés
par KTH dans le cadre du projet MICLID. Ils possédent une période de retournement
de 38,52 pm et une ouverture de 5 x 7mm?. L’acceptance en température est d’environ
10°C, et l'acceptance spectrale est supérieure a 50 cm™!, ce qui permet d’amplifier les
faisceaux pour chaque longueur d’onde d’émission du NesCOPO a 2 um, sans changer
la température des cristaux de PPKTP. Le profil spatial de la pompe étant inhomogéne,
nous avons jugé prudent de restreindre la densité d’énergie maximale a 4 J/cm?. En
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FIGURE 4.6 — Comportement fréquentiel de I'onde signal en sortie du NesCOPO pour
trois valeurs du paramétre de dissociation. La colonne de gauche correspond & une mesure
effectuée en fonctionnement libre ol les éléments optiques sont statiques, et la colonne de
droite correspond a une mesure effectuée lorsque le miroir M; bouge trés lentement. a)
AL/L =6,4%,b) AL/L = 8,_8%, et ¢) AL/L = 13,3%.
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FI1GURE 4.7 — Configuration optique utilisée pour les étages d’amplification paramétrique.
Chaque carré gris correspond a un cristal de PPKTP.

effet, ’absorption du faisceau signal par la vapeur d’eau autour de 1,9 um, ainsi que
les poussiéres présentes dans ’air combinées au profil spatial inhomogéne de la pompe
peuvent causer des dommages inattendus sur les faces du cristal.

La configuration optique utilisée pour les étages d’amplification est présentée dans la
FIGURE 4.7. Le premier étage est composé de trois cristaux de PPKTP pompés a 70 mJ.
Le signal est rejeté a 'aide d’une lame dichroique aprés les deux premiers cristaux de
PPKTP, ainsi qu’en sortie du premier étage. Le second étage est composé de deux cris-
taux de PPKTP pompés a 195 mJ. Une lame de phase est insérée entre les deux cristaux
afin d’ajuster la phase relative entre les ondes de pompe, signal et complémentaire. Les
cristaux de PPKTP sont légérement inclinés afin d’éviter que des oscillations parasites
interviennent entre les faces du cristal. L’énergie maximum obtenue en sortie d’amplifi-
cateur est de 48 mJ pour les ondes signal et complémentaire, lorsque 1’énergie de pompe
totale est de 265 mJ. En moyenne, I'énergie de sortie varie entre 30 et 44 mJ, selon la
piste du PPLN choisie. Notons toutefois que la configuration choisie n’est pas optimale,
mais elle reste la meilleure solution compte tenu du nombre et de la longueur des cristaux
disponibles. Par exemple, une énergie maximale de 70 mJ, pour les ondes signal et complé-
mentaire a pu étre obtenue en utilisant uniquement un cristal de 12 mm dans le premier
étage d’amplification, et un cristal de 7 mm dans le second étage. Ces deux cristaux de
PPKTP ont été réalisés dans le cadre d’un autre projet de ’équipe, et fonctionnent & une
température d’accord de phase de 25°C, soit & température ambiante, pour une longueur
d’onde complémentaire de 2,3 pm.

La mesure de la longueur d’onde signal est effectuée a 'aide d’'un lambdamétre, de
la marque High Finesse WS6/200 possédant une résolution de 50 MHz, en prélevant le
faisceau signal amplifié aprés les deux premiers cristaux de PPKTP. La FIGURE 4.8
présente la mesure de la longueur d’onde signal en fonction de la position lue sur le
controleur de la platine de translation du PPLN. La courbe de la FIGURE 4.8 (gauche)
est obtenue en faisant varier trés lentement la position du cristal et en enregistrant la
longueur d’onde émise. Les traits pointillés en rouge correspondent au jeu de longueurs
d’onde choisi, une fois converti vers la bande III, pour la détection de différentes espéces
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FIGURE 4.8 — Gauche : courbe d’accordabilité de la longueur d’onde signal du NesCOPO
a 2 pm pour une température de PPLN de 69°C. Les pointillés rouges correspondent au
jeu de longueurs d’onde choisi pour la détection de gaz de combat dans la bande III en
effectuant la conversion : wprg = 2ws; — w,. Droite : spectre d’absorption des espéces
chimiques ciblées par le lidar MICLID. En gris est représentée le spectre d’absorption de
I’atmosphére.
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chimiques, comme le gaz moutarde, ou le gaz sarin. Les spectres d’absorption des espéces
correspondantes dans la bande III sont représentés sur la FIGURE 4.8 (droite).

La FIGURE 4.9 présente la mesure de stabilité en longueur d’onde pendant une durée
de 3 minutes. Une fois qu'un mode longitudinal est sélectionné, la stabilité fréquentielle
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FIGURE 4.9 — Mesure de la stabilité en longueur d’onde du faisceau signal en sortie des
deux premiers cristaux de PPKTP sur une durée de 3 minutes.

rms de ce mode est inférieure a 0,004 cm™'. A partir des relations de conservation de
I’énergie, il est possible de conclure que le faisceau bande III aura, dans le pire des cas,
une stabilité inférieure a 0,008 cm™?, soit deux fois la stabilité du signal. Ainsi, en fonc-
tionnement libre, pour des positions de miroirs données, et sans boucle d’asservissement,
la longueur d’onde de sortie est suffisamment stable pour la détection de CWA et de
TIC, ce qui nécessite des stabilités inférieures a 0,1 cm™!. Sur la FIGURE 4.9, les sauts
de modes autour de la fréquence centrale sont mesurés. Ils sont issus du parameétre de
dissociation choisi, qui ne permet pas un fonctionnement monomode longitudinal strict,
comme expliqué dans la section 4.1.3. Ces points pourront étre enlevés lors du traitement
des signaux lidar.

4.1.5 FEtage de conversion vers la bande III

La conversion vers la bande III s’effectue via un étage de différence de fréquences entre
les faisceaux signal et complémentaire dans deux cristaux de ZGP de 4 et 7 mm de long,
respectivement. La FIGURE 4.10 présente la configuration optique utilisée. Les cristaux
de ZGP utilisés fonctionnent en accord de phase de type II, le signal étant polarisé selon
la direction ordinaire et le complémentaire selon la direction extraordinaire. Pour cela,
le faisceau signal est extrait par des lames dichroiques. Puis sa polarisation est changée
grace a une lame demi-onde. Le faisceau signal est ensuite recombiné avec le faisceau
complémentaire par des lames dichroiques. Enfin, le faisceau bande III est obtenu par
différence de fréquences dans deux cristaux de ZGP. Les cristaux sont montés sur des pla-
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FIGURE 4.10 — Configuration optique utilisée pour I'étage de différence de fréquences.
Chaque carré orange correspond & un cristal de ZGP. Insert : image d’'un cristal de ZGP
monté dans sa platine de rotation.

tines de rotation piézo-électriques. Le faisceau bande III est ensuite filtré des ondes signal
et complémentaire a 1’aide d’'une lame dichroique placée a 45° et d’un filtre passe-haut a
6840 nm. Des courbes d’étalonnage sont ensuite réalisées afin de piloter automatiquement
I’angle de rotation des cristaux en fonction de la longueur d’onde d’émission du NesCOPO
a 2 pm. La FIGURE 4.11 présente les courbes d’étalonnage obtenues dans les deux cris-
taux de ZGP en fonction de I'angle interne. La courbe théorique, en rouge, est obtenue a
partir des équations de Sellmeier établies par Barnes et al. [11] en appliquant un décalage
angulaire de —0,2°. La longueur d’onde du faisceau en bande III varie entre 7,7 et 10,5 pm,
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FIGURE 4.11 — Courbe d’accord de phase obtenue pour le cristal de ZGP de 4 mm (gauche)
et pour le cristal de ZGP de 11 mm (droite) en fonction de 'angle interne. En noir les
points de mesures, et en rouge la courbe théorique obtenue a partir des équations de
Sellmeier établies par Barnes et al. [11] en appliquant un décalage angulaire de —0,2°.

ce qui permet d’identifier I'une des principales raies du sarin et du gaz moutarde, situées
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respectivement autour de 9,76 et 8,31 pm, comme indiqué sur la FIGURE 4.8 (droite).
L’acceptance angulaire des cristaux de ZGP est de l'ordre de 1°.

Initialement, le convertisseur en bande III comprenait un étage de différence de fré-
quences entre les faisceaux signal et complémentaire, et un étage d’amplification entre le
faisceau bande III et le faisceau complémentaire. Cependant, I’énergie obtenue dans cette
configuration était plus basse que celle attendue. Ceci est principalement di au profil
spatial des faisceaux amplifiés. De plus, comme 'amplification & 2 um ne s’effectue pas en
régime saturé, le ratio entre les photons signal et complémentaire est différent de 50%, ce
qui a pour effet de diminuer I'efficacité de I’étage de conversion. Afin de pallier cet incon-
vénient, nous avons choisi de simplifier le montage en placant les deux cristaux de ZGP
I'un a la suite de 'autre, comme expliqué dans le paragraphe précédent. En considérant
que la dispersion dans l'air et dans les couches de traitement antireflet est négligeable,
la phase relative entre les ondes entre les deux cristaux de ZGP est constante. Ainsi, la
configuration est équivalente a un seul cristal de ZGP de 11 mm de long, bien qu’une
partie de I'énergie soit perdue entre les deux cristaux a cause des traitements antireflets
imparfaits.

L’énergie maximum obtenue en sortie de 1’étage de conversion est de 1,1 mJ pour une
énergie de pompe de 48 mJ. Cependant, pour des énergies de pompe plus faibles, utilisées
lors des campagnes de mesure, 1’énergie de sortie est typiquement de 300 uJ, ce qui est
suffisant pour la mesure IP-DIAL & longue portée sur une cible topographique, comme
expliqué dans la section 2.1.2. En revanche, cette énergie est trop faible pour la mesure
RR-DIAL sur les aérosols de ’atmosphére.

La valeur exacte de I’énergie de sortie dépend de la piste du PPLN choisie comme
présenté en vert dans la FIGURE 4.12. La baisse d’énergie observée au-dela de 10 pym
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FIGURE 4.12 — Energie en sortie de 1'étage de conversion bande III en fonction de la
longueur d’onde d’émission représentée en vert. En gris, bleu et pointillés rouges sont
représentés respectivement les spectres d’absorption de la vapeur d’eau, du gaz sarin, et
du gaz moutarde.
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est due a l’absorption multi phonon dans ZGP. Les autres fluctuations sont dues au
changement de profil transverse des faisceaux, comme expliqué précédemment.

4.1.6 Voie de référence

Une infime partie de 1’énergie est prélevée en sortie de 1'étage de conversion afin de
réaliser la voie de référence du systéme lidar. Le faisceau est dirigé vers une sphére inté-
grante en infra-gold de 10 cm de diamétre en utilisant les réflexions résiduelles obtenues
par deux miroirs traités antireflets en bande III. Une image de la sphére est présentée
dans la FIGURE 4.13. Un filtre passe-haut a 7800 nm est inséré sur le trajet du faisceau.

Entrée
Sortie

FIGURE 4.13 — Image de la sphére intégrante utilisée pour la voie de référence lors de la
détection de gaz.

L’entrée de la sphére intégrante est protégée a I'aide d’un tissu noir, afin de bloquer la lu-
miére & 2 pum diffusée par d’autres optiques du montage. La lumiére diffusée par la sphére
est collectée par un détecteur photoconductif en HgCdTe refroidi a ’azote liquide suivi
d’un amplificateur transimpédance. Un cable blindé est utilisé pour connecter le détecteur
a l'amplificateur, en utilisant le marbre optique comme masse.

4.1.7 Réception du lidar

Une vue en 3D du banc de réception, réalisée avec le logiciel SolidWorks, est présentée
dans la FIGURE 4.14, et une image du montage est présentée dans la FIGURE 4.15. Le
faisceau est extrait de I’étage de conversion et dirigé vers le banc de réception, situé au-
dessus de I’émission, a ’aide de miroirs dorés non protégés afin d’éviter toute absorption
plasmonique. Une diode laser émettant & 633 nm est placée sur le trajet du faisceau
afin de faciliter I'alignement des optiques de 'étage de réception. Le faisceau bande III
est ensuite collimaté et agrandi a l'aide d’un télescope formé de deux lentilles en ZnSe
traitées antireflets de +75 et +200 mm de distance focale. Le réglage de ce systéme optique
est effectué en mesurant la divergence du faisceau avec une caméra pyroélectrique sur
plusieurs métres. La FIGURE 4.16 présente le profil spatial du faisceau bande IIT obtenu
a l'aide de la caméra placée a 3,2 métres du lidar. Le banc de réception est composé
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FIGURE 4.14 — Vue en 3D du banc de réception, réalisée a I'aide du logiciel SolidWorks.
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FIGURE 4.15 — Image du banc de réception.

FIGURE 4.16 — Profil spatial du faisceau bande III mesuré a I’aide d’une caméra pyroélec-
trique placée a 3,2 métres du lidar. 1 pixel = 80 pm.
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d’'un télescope de Newton, un détecteur refroidi a l'azote liquide en HgCdTe en mode
photovoltaique muni d’une lentille d’immersion en germanium (Infrared Associates), et
d’une carte d’acquisition (Agilent). Le télescope a un champ de réception de 1,6 mrad, et
le miroir primaire posséde un diameétre de 254 mm. Le faisceau rétro-diffusé est ensuite
focalisé par un miroir parabolique hors axe et une lentille en ZnSe vers le détecteur, et
muni d'un filtre passe-haut & 7800 nm. Le diamétre effectif du détecteur est de 1 mm, et
sa bande passante a —3dB est de 5 MHz pour une longueur d’onde de coupure de 11,5 pm.
Le détecteur est relié a un amplificateur transimpédance, puis a la carte d’acquisition a
I’aide de cables blindés reliés a la masse par le banc optique. La carte d’acquisition est
une carte codée sur 8 bits de PCI Express possédant deux voies d’acquisition. Sa bande
passante est limitée a 20 MHz par le logiciel d’acquisition.

4.1.8 Campagne de mesures lidar

En aott 2017, nous avons conduit une campagne de mesures dans le centre d’essai
de Vyskov, en République Tchéque. L’objectif de cette campagne est de détecter des gaz
de combat et des simulants comme SFg en configuration IP-DIAL. Pour cela, le systéme
lidar est placé sous une tente a l’extérieur, comme présenté dans la FIGURE 4.17. Le

Vers cellule + cible

FIGURE 4.17 — Images du systéme lidar lors de la campagne d’essai en République
Tcheque.

schéma de la configuration de détection est présenté dans la FIGURE 4.18. Le faisceau
bande III est dirigé a travers une cellule placée & 40 meétres du lidar, présentée dans la
FIGURE 4.19. Elle posseéde des fenétres en polyéthyléne inclinées & Brewster et fait 3,9m
de long. La cellule est chauffée & 60°C et ventilée afin d’homogénéiser la concentration
de gaz a I'intérieur. Puis le faisceau atteint une cible en métal recouverte d’un tissu noir,
dont I'albédo est d’environ 5 %, placée a environ 200 m du lidar. Le systéme est ensuite
réglé selon la procédure suivante. L’axe d’émission est aligné grossiérement le long de ’axe
de réception avec deux miroirs dorés elliptiques. En regardant vers le miroir de repli a
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FIGURE 4.18 — Schéma de la configuration de détection.

Cellule de gaz

Vers la cible

FTIR pour la mesure
de référence

FIGURE 4.19 — Image de la cellule de gaz lors de la dissémination de gaz de combat. La
cellule est chauffée a 60°C et ventilée afin d’homogénéiser la concentration de gaz.
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quelques métres de distance, il est possible de voir I'image des optiques d’émission réfléchie
par le miroir de repli. Cette image est alors alignée au centre du miroir de repli, comme
présenté sur la FIGURE 4.15. Enfin, un laser d’alignement vert est superposé au faisceau
bande IIT afin de servir de guide visuel lors de 'alignement du faisceau d’émission sur la
cible placée a 200 metres.

i Caméra ' 1 [~
1 pyro-électrique

FIGURE 4.20 — Alignement de I’émission sur le faisceau bande III avant la cellule. Le
faisceau bande III est repéré précisément a l’aide d’une caméra pyroélectrique.

Le télescope de réception est aligné au préalable en laboratoire en utilisant un laser
collimaté a 633 nm. Le miroir est fixé perpendiculairement a la table optique le long d'une
ligne de trous. Le centre du miroir primaire est repéré par un trou percé en son centre.
Cette étape d’alignement est critique, car elle permet d’éviter tout effet di a ’astigma-
tisme. Puis, la position du détecteur est ajustée grace a des translations micrométriques
dans les trois directions, en maximisant un écho lidar proche du systéme optique.

Finalement, le systéme lidar, comprenant I’émission et la réception est orienté de sorte
a voir la cible & travers le trou du miroir primaire. Un alignement plus précis est effectué a
I’aide du laser vert jusqu’a détecter un écho lidar. Puis, un vétement noir est placé devant
la cible pour évaluer la position et la taille du faisceau en utilisant la méthode dite du
« couteau ». Le faisceau d’émission est ensuite placé au centre de la cible, et le miroir
primaire est orienté afin de maximiser le signal détecté.

Une fois le systéme optimisé, du gaz sarin, ou du gaz moutarde, est injecté dans
la cellule lors de plusieurs sessions de mesure. L’énergie de sortie est limitée a 300 pJ
afin d’éviter tout risque de saturation des détecteurs. Le signal rétro-diffusé par la cible
est collecté par le télescope et enregistré via la carte d’acquisition. Le signal est ensuite
normalisé & ’aide de la voie de référence. La FIGURE 4.21 a) présente un exemple de signal
lidar (haut) obtenu pour le gaz sarin ainsi que le signal de référence (bas). De méme, la
FIGURE 4.21 b) présente un signal lidar et le signal de référence pour le gaz moutarde.
La trace lidar présente deux pics. Le premier pic correspond a 1’écho de la cellule située
a 40 m du lidar. Le second pic correspond au signal rétro-diffusé par la cible & 190 m du
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FIGURE 4.21 — Exemple de signaux normalisés et moyennés pour la voie lidar (haut) et
la voie de référence (bas) aux longueurs d’onde ON et OFF pour : a) le gaz sarin, et b)
le gaz moutarde. Le signal obtenu avec une cellule vide est représenté en pointillés bleus,
tandis que le signal obtenu avec du gaz dans la cellule est représenté en rouge.
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lidar. Le signal obtenu avec une cellule vide est représentée en pointillés bleus, tandis que
le signal obtenu avec du gaz dans la cellule est représenté en rouge. L’écart entre les deux
maximum d’intensité permet de remonter a la concentration de gaz présent sur la ligne
de visée, comme expliqué dans la section 2.1.1. Cette mesure est ensuite réalisée pour
plusieurs concentrations de gaz. La FIGURE 4.22, présente les concentrations moyennes
obtenues le long de la ligne de visée pour chacun des deux gaz. Les valeurs obtenues avec

a) 3504 —m— ON, = 9.7561 pm b)  350{—m— ON, = 8.3136 pm ||
—~ann | —® ON, = 9.7752 pm —~ a0 4 GC/MS
o 300 R —— o 300 1—0— coFm =
5250~ GO/MS " & 250
AR Eoseleliyin! ° A -
= 2001 ~ = 200- /
2 ] n 3 ] = <
= 150 ./<> = 150 /
% 100 _- /6/ ‘g 100 _. <
el ‘e
S 507 % S 507
0 T T T 0 ) ) )
1 2 3 2 4
Quantité totale disséminée (g) Quantité totale disséminée (g)

FIGURE 4.22 — Concentration moyenne mesurée le long de la ligne de visée en fonction
de la quantité totale de gaz disséminé dans la cellule. Les mesures lidar sont comparées
a des mesures prises a ’aide d’'un FTIR et d’'un chromatographe en phase gazeuse couplé
a un spectromeétre de masse. a) Concentration du gaz sarin pour deux longueurs d’onde
ON. b) Concentration de gaz moutarde pour une longueur d’onde ON.

le lidar sont comparées avec des mesures réalisées a proximité de la cellule a I'aide d'un
FTIR et d'un chromatographe en phase gazeuse couplé a un spectrometre de masse. Les
mesures lidar donnent des concentrations légérement au-dessus de celles obtenues avec les
instruments in situ.

En conclusion, le lidar MICLID est le premier lidar, & notre connaissance, réalisé
pour la mesure a distance de CWA, et testé en conditions quasi réelles sur du gaz sarin
et du gaz moutarde. L’instrument est capable de mesurer des concentrations de l'ordre
de la centaine de mg/m3. Cependant, la mesure lidar souffre de biais et d’instabilité
de biais, causés principalement par des dépointés de faisceau en fonction du temps, de
la longueur d’onde, et du profil spatial du faisceau d’émission. Ces erreurs sont en cours
d’analyse par les membres de 1’équipe. L’énergie du faisceau bande IIT est de 300 uJ, ce qui
permet d’effectuer des mesures IP-DIAL & une distance de 200 métres avec un rapport
signal & bruit excellent. Plusieurs améliorations du systéme sont toutefois nécessaires
afin d’effectuer des mesures RR-DIAL. Notamment, I’énergie peut étre augmentée en
utilisant des cristaux de PPKTP et de ZGP plus long dans les étages d’amplification
et de conversion. Ceci permettrait d’obtenir une énergie au-dela du millijoule, et ainsi
permettre la détection de gaz en configuration RR-DIAL, et réduire les fluctuations tir a
tir-tir de I’énergie grace a une meilleure saturation de I'étage de conversion. De plus, le
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profil spatial en champ proche de la pompe peut étre amélioré par filtrage spatial dans
une cellule sous vide. Enfin, la plage d’accordabilité de I'instrument peut étre étendue en
intégrant des cristaux de CdSe dans I’étage de conversion, car la fenétre de transparence
de CdSe s’étend jusqu’a 23 pm, comme présenté dans les sections 1.3.1 et 3.2. Ainsi,
I’ajout de miroirs mobiles afin de compenser le désalignement du faisceau induit par la
rotation du cristal est alors nécessaire.

4.2 NesCOPO en PPLN de type 0, monomode proche
de la dégénérescence et affiné spectralement par ré-
seau de Bragg en volume

Dans ce chapitre, nous présentons un nouveau concept de NesCOPO monofréquence
utilisant un cristal de PPLN fonctionnant en quasi-accord de phase de type 0, et un
réseau de Bragg en volume comme miroir de la cavité complémentaire. La longueur d’onde
d’émission de cet OPO est comprise entre 2,043 et 2,061 pm pour 'onde signal, soit entre
2,20 et 2,22 um a I'onde complémentaire. Cette plage d’accordabilité en longueur d’onde
permet de cibler une raie du CO; située a 2,051 pm, ainsi qu'une raie de l'eau située a
2,055 pm. Dans un premier temps, nous verrons les différentes étapes de la conception
de ce NesCOPO. Puis, nous effectuerons des mesures préliminaires afin de caractériser
le réseau de Bragg en volume. Enfin, nous comparerons les résultats obtenus entre un
NesCOPO classique utilisant un coupleur & I’onde complémentaire, appelé NesCOPO de
référence, et le NesCOPO utilisant un réseau de Bragg en volume, appelé NesCOPO-VBG.

4.2.1 Motivations

Les réseaux de Bragg en volume (VBG) sont des filtres spectraux et angulaires parfaits
dont les propriétés peuvent étre ajustées selon ’application souhaitée. L’angle d’incidence,
la longueur d’onde centrale, et la sélectivité spectrale et angulaire peuvent étre choisis en
faisant varier 1’épaisseur du réseau, la période de modulation de l'indice de réfraction, et
I'orientation du vecteur de réseau. Les réseaux de Bragg en volume peuvent étre inscrits
dans différents matériaux comme les cristaux photoréfractifs [187], les photopolymeéres
[188], ou les verres photosensibles inorganiques. Le plus prometteur a ’heure actuelle est
le verre photo-thermo-réfractif, aussi appelé PTR, qui est un verre en silice dopé argent,
cérium, ou fluorine [189]. Le lecteur peut se reporter aux références 190-192 pour une
modélisation détaillée de l'interaction de faisceaux gaussiens sur un réseau de Bragg en
volume dans le PTR.

Les VBG sont utilisés comme éléments intra cavité dans les lasers [193], comme sta-
bilisateurs de longueur d’onde [194,195], pour la combinaison spectrale de faisceaux la-
ser [196,197], ou encore pour I’étirement et la compression d’impulsions dans des chaines
d’amplification paramétrique optique a dérive de fréquence [198]. De méme que pour
les lasers, les VBG peuvent aussi étre utilisés afin d’affiner le spectre d’émission d’'un
OPO [199-203]. Dans une de leurs publications, Henriksson et al. [201] utilisent différents
réseaux de Bragg en volume comme coupleurs de sortie d'une cavité OPO simplement
résonnante. Cet OPO fonctionne proche de la dégénérescence de I’'onde de pompe a 'aide
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d’un cristal de KTP fonctionnant en quasi-accord de phase de type I. Dans une de leurs
configurations, 1’écart entre la longueur d’onde signal et complémentaire est de 13 nm.
Le spectre d’émission est multimode, et présente plusieurs modes longitudinaux espacés
d’environ 6 GHz dans la sélectivité du VBG, qui est de 33 GHz. Cette source est ensuite
utilisée pour le pompage d’'un OPO moyen infrarouge simplement résonnant utilisant un
cristal de ZGP [204]. Trés récemment Coetzee et al. [203] ont réalisé un OPO simplement
résonnant pompé a 1,064 pm, en utilisant un cristal de PPRTKP, ainsi qu'un VBG chirpé
transversalement comme coupleur de sortie. La longueur d’émission est accordable entre
2,216 et 2,141 pm autour de la dégénérescence, et la largeur spectrale des ondes signal et
complémentaire est de 0,56 nm. Bien que les auteurs ne donnent pas d’information a ce
sujet, leur source est trés certainement multimode.

Nous avons déja rappelé I'importance de disposer d’un rayonnement fin spectralement,
voire monofréquence, autour de 2 pm, soit pour des mesures lidar sur des espéces comme
le COq, soit en tant qu’étage intermédiaire d’une source émettant en bande III. Dans la
section 4.1, 'oscillateur & 2 pm est composé de miroirs concaves classiques et d'un cristal de
PPLN fonctionnant en quasi-accord de phase de type II, mais dont le seuil d’oscillation est
élevé, car le coefficient non linéaire dq4 du niobate de lithium mis en jeu dans ce processus
est faible. L’idée ici consiste a utiliser un cristal de PPLN fonctionnant en quasi-accord de
phase de type 0, afin de bénéficier du fort coefficient non linéaire ds3. Cependant, dans ce
type d’OPO, pompé a 1 pym et fonctionnant proche de la dégénérescence autour de 2 pm,
la bande de gain est tres large, typiquement de 'ordre du térahertz, ce qui rend I’émission
en cavité simplement résonnante multimode, et la sélection de mode par effet Vernier
impossible en cavité doublement résonnante. La solution qui est proposée afin de rendre
le spectre d’émission d’'un tel OPO monofréquence, consiste a remplacer un des miroirs
d’une cavité NesCOPO classique, par un réseau de Bragg en volume qui agira comme filtre
spectral sur les modes de la cavité, comme présenté dans la FIGURE 4.23. De plus, pour
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FIGURE 4.23 — Principe de la sélection spectrale du VBG sur I’émission d’un NesCOPO
multimode longitudinal utilisant un cristal de PPLN en quasi-accord de phase de type 0.
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rendre I’'OPO accordable en longueur d’onde, le VBG devra posséder un chirp transverse



NesCOPO en PPLN de type 0, monomode proche de la dégénérescence et affiné
spectralement par réseau de Bragg en volume 115

permettant de sélectionner la longueur d’onde d’émission selon sa position, comme réalisé

dans les références 202 et 203

4.2.2 Dimensionnement du NesCOPO de référence

La cavité optique de référence est un NesCOPO utilisant un cristal de PPLN fonction-
nant en quasi-accord de phase de type 0. Le cristal fait 4,2 mm de long pour une période
de retournement de 32,03 pum. La courbe d’accord de phase théorique de ce cristal est
présentée dans la FIGURE 4.24. Le miroir My est déposé directement sur la face d’entrée
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FIGURE 4.24 — Courbe de quasi-accord de phase de type 0 du cristal de PPLN pompé
a 1,064 pm, et calculée a partir des relations de Sellmeier établies par Gayer et al. [50]
pour une période de retournement de 32,03 pum. Les bandes grises correspondent aux
longueurs d’onde ciblées pour le fonctionnement du NesCOPO-VBG, et la ligne pointillée
a la longueur d’onde de dégénérescence de la pompe.

du cristal et réflechit 99,5 % a londe signal. La face de sortie est traitée antireflets et
polie avec un angle de 0,7° afin de controéler la phase relative des ondes au retour, apreés
réflexion sur M3. Le schéma de la cavité est présenté dans la FIGURE 4.25. Le miroir M;
est un miroir concave dont le rayon de courbure vaut 500 mm, afin de simuler la planéité
du VBG, et réfléchit 90 % de 'onde complémentaire. Le miroir M3 est un miroir doré
concave qui réfléchit 99 % de toutes les ondes, et dont le rayon de courbure vaut 50 mm.

La bande de gain théorique en double passage est donnée dans la FIGURE 4.26. La
largeur a mi-hauteur est de 160 nm autour de 2,21 pum pour 'onde complémentaire, soit
9,8 THz. Les miroirs M; et M3 sont placés a 1 et 2 mm des faces du cristal respectivement.
Dans cette configuration, l'intervalle spectral libre de la cavité signal est de 12,36 GHz, et
celui de la cavité complémentaire est de 11,3 GHz. Le parameétre de dissociation vaut alors
9 %. A partir de I'équation (1.43), I’écart entre les coincidences exactes est de 120 GHz,
soit 82 coincidences exactes dans la bande de gain. La sélectivité spectrale du VBG doit
donc étre au maximum de 100 GHz, afin de pouvoir sélectionner un seul mode d’émission
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a) PPLN de type 0 b)
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FIGURE 4.25 — a) Haut : cristal de PPLN de type 0 de 4,2 mm de long. Bas : schéma de
la cavité OPO; le miroir My est déposé sur la face d’entrée du cristal de PPLN, tandis
que les miroirs M; et Ms sont montés sur des cales piézo-électriques. b) Vue en 3D du
NesCOPO de référence réalisée avec le logiciel SolidWorks.
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FIGURE 4.26 — Bande de gain théorique en fonction de la longueur d’onde calculée pour
une phase relative entre les trois ondes nulle dans le cas du NesCOPO de référence, et
pour un cristal de PPLN 4,2 mm de long.
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du NesCOPO. L’intégrale de recouvrement entre les modes, en supposant une bande de
gain large de 100 GHz, est donnée dans la FIGURE 4.27. Ainsi, en remplagant le coupleur
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FIGURE 4.27 — Intégrale de recouvrement maximale entre les modes signal et complé-
mentaire en fonction du parameétre de dissociation pour une bande de gain de 100 GHz
de large. La ligne rouge correspond au recouvrement au-dela duquel il y a oscillation des
modes voisins pour un taux de pompage de 2. Le lecteur peut se référer a la section 1.2.3
pour une explication détaillée de ce type de diagramme.

de sortie par un VBG réfléchissant aussi 90 % de l'onde complémentaire, il est possible
d’obtenir un fonctionnement monofréquence pour une valeur du paramétre de dissociation
comprise entre 1 % et 12 %. Dans la section suivante, nous verrons comment concevoir
un VBG répondant a ce critére.

4.2.3 Choix du réseau de Bragg en volume
Eléments de théorie

Comme expliqué dans le paragraphe précédent, le miroir M; de la cavité NesCOPO
de référence est remplacé par un réseau de Bragg en volume utilisé en réflexion, et chirpé
transversalement, ceci afin de faire varier la longueur d’onde centrale réfléchie par le VBG.
Un réseau de Bragg en volume est un matériau dont 'indice de réfraction est modulé de
facon sinusoidale & une fréquence spatiale f. L’orientation du réseau par rapport a la
surface d’incidence permet de déterminer si le VBG fonctionne en transmission ou en ré-
flexion. Dans le cas d’'un VBG fonctionnant en réflexion, et en incidence normale, le réseau
est inscrit parallélement & la surface d’incidence, comme présenté dans la FIGURE 4.28.
La condition de diffraction de Bragg s’écrit alors :

2Ny
Ao

=cos(fp, =0)=1= f=

(4.1)
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FIGURE 4.28 — Schéma d'un VBG chirpé transversalement, fonctionnant en réflexion, et
dont le réseau est inscrit parallélement a la surface d’incidence. f; et fs, correspondent aux
périodes de modulation de I'indice de réfraction aux extrémités du chirp, ¢t a ’épaisseur
du VBG, et Lypg a sa largeur.

oll Ny, est l'indice moyen du matériau, et A est la longueur d’onde du faisceau consi-
déré. Lefficacité de diffraction du réseau de Bragg en volume, qui est ’équivalent de la
réflectivité d’un miroir classique, est définie par I'équation suivante [190] :

1—&2/2
=1+ . 4.2
! ( sinh?,/®2 — ¢£2 (42)
L’incursion de phase ® est le parameétre qui détermine le maximum d’efficacité de diffrac-

tion du VBG lorsque la condition de Bragg est remplie. L’incursion de phase, pour un
réseau paralléle a la surface d’incidence, est définie par :

wton
b =—— 4.
)\ ) ( 3)

ot t est I'épaisseur du VBG, et on est la profondeur de modulation de I'indice. & est le
parameétre de déphasage qui décrit I’écart a la condition de Bragg. Il est défini de la fagon

suivante :
TftAN

= N (4.4)

ot A\ est ’écart en longueur d’onde.

Faisabilité du VBG

Nous avons vu dans la section précédente qu’il était nécessaire de concevoir un VBG
dont la sélectivité spectrale est au maximum de 100 GHz, afin de pouvoir sélectionner une
seule coincidence exacte émise par le NesCOPO. A cela, d’autres spécifications viennent
s’ajouter. Dans un premier temps, 'efficacité maximale de diffraction doit étre comprise
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entre 80 % et 90 %, afin de réaliser un coupleur de sortie & 'onde complémentaire. Puis,
compte tenu du seuil d’oscillation du NesCOPO et de 'énergie disponible en sortie du
laser, le rayon au col du faisceau a 1/e? doit étre compris entre 80 et 150 ym, pour : i) ne
pas dépasser le seuil de dommage du cristal de PPLN; et ii) avoir une marge suffisante
entre le seuil d’oscillation et I’énergie maximale délivrée par le laser. Ceci implique deux
contraintes majeures sur la conception du VBG : i) la sélectivité angulaire du VBG doit
étre suffisamment grande devant la divergence du faisceau ; et ii) pour une longueur d’onde
donnée, 'efficacité de diffraction maximale doit étre la méme, a quelques pourcents pres,
entre les bords et le centre du faisceau. En effet, comme le VBG est chirpé transversale-
ment, la sélectivité du VBG doit étre suffisamment grande devant la taille du faisceau, afin
d’éviter toute chute d’efficacité de diffraction entre les extrémités du faisceau. De plus, la
taille du VBG est aussi restreinte par le fournisseur (Optigrate). Son épaisseur doit étre
comprise entre 2 et 3 mm, et sa largeur ne doit pas excéder 20 mm. Afin de vérifier que
toutes ces conditions sont remplies simultanément, il est nécessaire de calculer 'efficacité
de diffraction du VBG en fonction de plusieurs parameétres : la profondeur de modulation,
la sélectivité spectrale, la sélectivité angulaire, et I'épaisseur.

Efficacité maximale de diffraction du VBG

Le premier paramétre a prendre en compte est lefficacité maximale de diffraction, qui
doit étre comprise entre 80 % et 90 % pour un coupleur de NesCOPO. Pour cela nous
tragons l'efficacité maximale de diffraction en fonction de I’épaisseur t du VBG et de la
profondeur de modulation d’indice de réfraction du milieu dn, comme présenté dans la
FIGURE 4.29. Le dégradé de couleur correspond a une efficacité de diffraction maximale
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FIGURE 4.29 — Efficacité maximale de diffraction en fausse couleur, en fonction de I’épais-
seur du VBG et de la profondeur de modulation de l'indice de réfraction du matériau.
Les zones hachurées correspondent a une efficacité maximale située en dehors de plage
acceptable.

comprise entre 80 % et 90 %. Ainsi, pour un VBG dont ’épaisseur est comprise entre 2 et
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3 mm, la profondeur de modulation doit se trouver obligatoirement entre 350 et 650 ppm,
pour une longueur d’onde centrale de 2,21 pm.

Sélectivité spectrale du VBG

L’étape suivante consiste a vérifier que la sélectivité spectrale du VBG est inférieure
a 100 GHz. Pour cela, il faut s’intéresser a la largeur & mi-hauteur de l'efficacité de
diffraction. La FIGURE 4.30 a) présente la largeur a mi-hauteur de Uefficacité de diffraction
en GHz en fonction de I’épaisseur du VBG et de la profondeur de modulation, calculée
numériquement a partir de la relation (4.2). Quelle que soit la profondeur de modulation
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FIGURE 4.30 — Largeur spectrale & mi-hauteur (a)), et largeur spectrale entre les premiers
zéros (b)) de lefficacité de diffraction en fonction de 1'épaisseur du VBG et de la profon-

deur de modulation. La zone hachurée correspond a une largeur spectrale supérieure a
120 GHz.

choisie, la largeur & mi-hauteur de l'efficacité de diffraction reste toujours inférieure a
70 GHz pour des épaisseurs comprises entre 2 et 3 mm. Cependant, afin de s’assurer
qu'un seul mode puisse osciller, il est important que la largeur entre les premiers zéros
de lefficacité de diffraction soit inférieure & 1’écart entre deux coincidences exactes, soit
120 GHz. La largeur entre les premiers zéros de la fonction est donnée par la relation
suivante [190] :

AVFWFZ i\/AtanhQ (/o) + 72, (4.5)
T ftA

ou c est la vitesse de la lumiére, et 1, correspond au maximum d’efficacité de diffraction.

Ainsi, comme indiqué sur la FIGURE 4.30 b), seules les profondeurs de modulation situées

en dessous de 500 ppm sont acceptables. En comparant cette valeur avec celles obtenues

grace a la FIGURE 4.29, il vient que I’épaisseur du VBG doit étre supérieure a 2,2 mm

pour obtenir une efficacité de diffraction moyenne de 85 %.

premiers zéros (GHz)
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Sélectivité angulaire du VBG

La derniére étape consiste a vérifier que la sélectivité angulaire du VBG est supérieure
a la divergence du faisceau complémentaire. La sélectivité angulaire est donnée par la
relation suivante [190] :

2
gFWFZ _ o 2\/Atanh (f\/tnmax> + 72'
T

Pour un faisceau dont le rayon au col & 1/e? est au minimum de 80 pm, I’angle total de
divergence est au maximum de 18 mrad. La FIGURE 4.31 présente la largeur angulaire
entre les premiers zéros de l'efficacité de diffraction en fonction de I’épaisseur du VBG et
de la profondeur de modulation. Ainsi, quelles que soient ’épaisseur et la profondeur de
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FIGURE 4.31 — Largeur angulaire entre les premiers zéros de l'efficacité de diffraction en
fonction de ’épaisseur du VBG et de la profondeur de modulation.

modulation, la sélectivité angulaire du VBG sera toujours supérieure a la divergence du
faisceau.

Choix des paramétres du VBG

En conclusion, la profondeur de modulation d’indice doit étre comprise entre 350 et
500 ppm, et l'épaisseur entre 2,2 et 3 mm pour que : i) lefficacité de diffraction soit
comprise entre 80 et 90 %, et ii) la pleine largeur spectrale entre les premiers zéros de
Iefficacité de diffraction soit inférieure a 120 GHz. Dans le cadre de cette expérience, notre
choix s’est porté sur un VBG de 2,5 mm d’épaisseur, avec une profondeur de modulation
de 450 ppm. L’efficacité de diffraction d’un tel VBG, pour une longueur d’onde centrale
de 2,21 um, est présentée dans la FIGURE 4.32 en fonction de : a) la longueur d’onde, et
b) I'écart a 'angle d’incidence. La largeur spectrale entre les premiers zéros de efficacité
de diffraction est de 75 GHz, tandis que la largeur spectrale & mi-hauteur est de 58 GHz.
La largeur angulaire entre les premiers zéros de la fonction est de 50 mrad.
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FIGURE 4.32 — Efficacité de diffraction pour un VBG de 2,5 mm d’épaisseur, avec une
profondeur de modulation de 450 ppm, et une longueur d’onde centrale de 2,21 pm, en
fonction de : a) la longueur d’onde, et b) I’écart par rapport a I’angle d’incidence.

Contraintes imposées par le chirp transverse

Une fois les paramétres du VBG fixés, il est nécessaire de choisir la largeur du VBG
le long du chirp. En effet, comme expliqué précédemment, la largeur du VBG va impac-
ter directement l'efficacité de diffraction « ressentie » par 'onde au centre et aux bords
du faisceau. L’efficacité de diffraction obtenue au centre du faisceau et & une extrémité,
pour un faisceau dont le rayon maximal au col & 1/e* de 150 um, est présentée dans la
FIGURE 4.33 pour deux largeurs de VBG. En connaissant la largeur et la plage d’accor-
dabilité du VBG, il est possible de calculer la longueur d’onde « vue » par I'extrémité du
faisceau, et ainsi tracer son efficacité de diffraction. L’écart en efficacité de diffraction est
obtenu en calculant la différence d’efficacité de diffraction a la longueur d’onde centrale
entre le centre du faisceau et une extrémité. Pour une longueur d’onde centrale de 2,21 ym
et une plage d’accordabilité totale de 20 nm, ’écart en efficacité de diffraction obtenue
entre le centre du faisceau et une extrémité est de 18 %, dans le cas d’'un VBG de 10 mm
de large (FIGURE 4.33 a)). Cet écart semble trop grand pour des applications pratiques.
Dans l'exemple de la FIGURE 4.33 b), ou la largeur du VBG est de 20 mm, I’écart en
efficacité de diffraction est de 3,3 %. En pratique, le VBG commandé chez le fournisseur
posséde une largeur de 19 mm, et le rayon au col du faisceau a 1/e? est limité a 115 pym
par les optiques disponibles en laboratoire. Ainsi, I’écart en efficacité de diffraction calculé
est de 2,1 %.

Caractéristiques finales du VBG

Aprés avoir vérifié la faisabilité d’un tel VBG, nous avons ensuite spécifié au fournisseur
plusieurs paramétres qui sont répertoriés dans la deuxiéme colonne du TABLEAU 4.2. Les
caractéristiques finales du VBG mesurées par le fabricant sont présentées dans la troisiéme
colonne. Il s’agit du premier VBG chirpé transversalement réalisé par OptigGrate a 2 pym.



NesCOPO en PPLN de type 0, monomode proche de la dégénérescence et affiné

spectralement par réseau de Bragg en volume 123
— Efficacité de diffraction au centre du faisceau — Efficacité de diffraction a l'extrémité du faisceau

—~100 —~100

NN 1 a) Lype = 10 mm NN ] b) Lipe = 20 mm

= gnd = K77 o god  33%[IZz

58071 gy I § 807 1

% 60 %‘ 60

3 i &S i

2 401 2 40

e ] ! ]

S 201 S 204

] ]

£ =

I U e e o e e e L e e B o

2208 2209 2210 2211 @ 2212 2208 2209 2210 2211 @ 2212
Longueur d'onde (nm) Longueur d'onde (nm)

FIGURE 4.33 — Ecart en efficacité de diffraction pour un faisceau dont le rayon au col
1/€? est de 150 ym, pour un VBG de 2,5 mm d’épaisseur, une longueur d’onde centrale
de 2,21 pm, une profondeur de modulation de 450 ppm, et a) une largeur de 10 mm, pour
un taux de chirp de 2 nm/mm, ou b) une largeur de 20 mm, pour un taux de chirp de
1 nm/mm.

Parameétres demandés  Valeurs certifiées par

Critére . .

au fournisseur le fournisseur
Epaisseur (t) - 2,5 mm
Largeur 20 mm 19 mm
Efficacité de diffraction (n) 60-95 % 84 %
Largeur spectrale a mi-hauteur (4 8:?;% ICI}HIEIZ) 1 nm (60 GHz)
Longueur d’onde centrale () 2210 nm 2210,5 nm
Plage d’accordabilité 2200-2220 nm 2201-2222 nm
Taux de chirp 1 nm/mm 1,1 nm/mm
Traitement AR 1,064 & 2-2,2 pym R(1,064 pm)<1 %

R(2-2,2 pm)<0,5 %

TABLEAU 4.2 — Récapitulatif des spécifications demandées concernant le VBG avec chirp
transverse (colonne 2) et mesurées par Optigrate (colonne 3). La plage d’accordabilité et
les dimensions finales du VBG sont cohérentes avec les valeurs certifiées par le fournisseur.
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4.2.4 Mise en forme du faisceau de pompe

Le laser de pompe est un laser monofréquence en Nd:YAG (Mephisto, Innolight)
pompé diode émettant a 1,064 um qui délivre des impulsions de 13,5 ns a une fréquence
de répétition de 10,55 kHz pour une énergie maximale de 30 uJ. Les profils, temporel et
spatial, de 'onde de pompe sont présentés dans la FIGURE 4.34 a). Un isolateur est placé
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FIGURE 4.34 — a) Profil temporel de la pompe. Insert : profil spatial de la pompe. b)
Caustique du faisceau de pompe mesurée prés du col du faisceau.

sur le trajet du faisceau afin d’éviter tout risque de retour dans la cavité laser. Deux lames
demi-onde sont placées avant et apreés I'isolateur afin d’ajuster la puissance de pompe et la
direction de polarisation. Le faisceau est ensuite focalisé a ’aide d’une lentille de 300 mm
de distance focale. La caustique du faisceau de pompe est mesurée par la méthode dite
du « couteau », et est présentée dans la FIGURE 4.34 b). Le rayon au col du faisceau a
1/e? est mesuré a 115 pm et le facteur de qualité M? est estimé a 1,02,

La stabilité en fréquence de 'onde de pompe est mesurée a ’aide d’'un lambdamétre
(WSU, High Finesse). La résolution de I'instrument est de 1 MHz, pour une précision de
10 MHz avec une fibre monomode. La FIGURE 4.35 présente les résultats obtenus. La
stabilité en fréquence de la source de pompe est de 6 MHz créte a créte sur 15 minutes,
et de 2,5 MHz créte a créte sur 1 minute, comme présenté dans l'insert.

4.2.5 Caractérisation du VBG a l’aide d’un OPO simplement ré-
sonant

L’objectif de cette expérience préliminaire est de caractériser le fonctionnement du
VBG en termes d’affinement spectral et d’accordabilité en longueur d’onde en utilisant
un OPO simplement résonnant a l’onde complémentaire. Le cristal utilisé est un cristal
de PPLN de 20 mm de long fonctionnant en quasi-accord de phase de type 0. Le schéma
du montage est présenté dans la FIGURE 4.36. La période de retournement du cristal est
de 32,2 pym. La cavité résonnante est composée du réseau de Bragg en volume présenté
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FIGURE 4.35 — Mesure de la stabilité en fréquence de 'onde de pompe sur une durée de
15 minutes. Insert : mesure de la stabilité de I'onde de pompe sur une durée de 1 minute.
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dans la section 4.2.3, et d'un second miroir, de 100 mm de rayon de courbure, et hau-
tement réfléchissant aux ondes de pompe, signal et complémentaire, afin de diminuer le
seuil d’oscillation. Le second miroir est appelé M3 pour des raisons de simplicité, et de
cohérence avec le NesCOPO ; et la configuration optique est appelée SROPO-VBG. Les
résultats obtenus avec le SROPO-VBG sont comparés a une cavité similaire, ou le VBG
est remplacé par un miroir de 500 mm de rayon de courbure, et réfléchissant 90% de I'onde
complémentaire. L’idéal aurait été de choisir un miroir plan ayant la méme réflectivité que
le VBG, mais un tel miroir n’était pas disponible au moment de I’expérience. Cette cavité
est appelée SROPO de référence dans la suite de cette partie. Le faisceau complémentaire
est extrait de la cavité a I'aide d’une lame dichroique hautement réfléchissante autour de
2,2 pm. Les ondes résiduelles sont filtrées a 'aide d'un filtre passe-haut a 1,35 ym et d'une
lame dichroique hautement réfléchissante a 'onde signal.

Le seuil d’oscillation est de 13,5 puJ pour le SROPO-VBG, et de 17,5 pJ pour le
SROPO de référence. Les caractéristiques entrée-sortie des deux OPO sont présentées
dans la FIGURE 4.37 a). Pour une énergie de pompe similaire de 28 uJ, I'énergie de sortie
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FIGURE 4.37 — a) Caractéristique entrée-sortie pour le SROPO de référence (bleu), et
le SROPO-VBG (rouge). b) Profil spatial de 'onde complémentaire pour le SROPO de
référence (gauche), et le SROPO-VBG (droite). 1 pixel = 80 pm.

du complémentaire est de 1,3 pJ pour le SROPO-VBG et de 2,8 pJ pour le SROPO de
référence. De plus, le mode spatial du SROPO-VBG est légérement TEM;, contrairement
au SROPO de référence qui est TEMyg, comme le montre la FIGURE 4.37 b).

Le spectre émis par les deux OPO sont obtenus grace a un analyseur de spectre
(Yokogawa) a 'onde complémentaire, 'onde signal étant trop faible pour étre détectée.
La FIGURE 4.38 présente les spectres obtenus en fonctionnement libre, ¢’est-a-dire pour
des positions de miroirs fixes, pour le SROPO-VBG et le SROPO de référence. Le spectre
émis par le SROPO de référence posséde une largeur & mi-hauteur d’environ 80 nm, soit
5 THz. De plus, il présente deux lobes, car les ondes au retour, aprés réflexion sur Ms,
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FIGURE 4.38 — Spectre émis en fonctionnement libre par : a) le SROPO de référence, et
b) le SROPO-VBG.
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de référence.
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sont déphasées de 7. Cet effet est visible, car les ondes de pompe et signal sont aussi
réfléchies par le miroir M3. De plus, la face de sortie du cristal n’est pas polie de fagon
prismatique, de sorte qu’il n’est pas possible d’ajuster la phase relative des ondes au
retour. Les modulations plus fines espacées de 1 nm, indiquées sur la FIGURE 4.39, sont
dues a des effets de Fabry-Pérot a I’'onde signal entre la face de sortie du cristal et le miroir
Ms. II est possible de les annuler en désalignant le miroir M3, mais cela réduit fortement
I’énergie de sortie. En revanche, le spectre émis par le SROPO-VBG posséde une largeur
a mi-hauteur de 0,3 nm, soit 18 GHz, ce qui donne un affinement du spectre d’'un facteur
300.

Afin de pouvoir accorder la longueur d’onde d’émission du faisceau complémentaire, le
VBG est chirpé transversalement, comme expliqué dans la section 4.2.3. Le chirp trans-
verse est caractérisé en mesurant le spectre émis pour plusieurs positions du VBG, comme
présenté dans la FIGURE 4.40. La longueur d’onde centrale de ’onde complémentaire est
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FIGURE 4.40 — a) Spectre émis en fonction de la position transverse du VBG. b) Longueur
d’onde centrale d’émission du SROPO-VBG en fonction de la position transverse du VBG.

comprise entre 2,203 pm et 2,22 um, et le chirp transverse est de 1,1 nm/mm, ce qui est
trés proche des spécifications confirmées par le fournisseur.

4.2.6 Mise en ceuvre du NesCOPO-VBG

L’OPO simplement résonnant est ensuite remplacé par la cavité NesCOPO présentée
dans la section 4.2.3. Le schéma du montage de la FIGURE 4.41 est similaire a celui de
la section précédente. Les mémes optiques de filtrage, ainsi que les mémes instruments
d’analyse sont utilisés. Comme dans la section précédente, le NesCOPO utilisant le VBG
comme miroir M; est comparé a un NesCOPO de référence, utilisant un miroir M; concave
dont le rayon de courbure vaut 500 mm, et réfléchissant 90% de 'onde complémentaire.

Le seuil d’oscillation du NesCOPO de référence est de 7 uJ, tandis que le seuil d’oscil-
lation du NesCOPO-VBG est de 7,7 uJ. Le profil spatial du faisceau complémentaire est
similaire pour chacune des deux cavités, comme présenté dans la FIGURE 4.42 b). Les ca-



NesCOPO en PPLN de type 0, monomode proche de la dégénérescence et affiné
spectralement par réseau de Bragg en volume 129

a) g
-
INEE:
> a 8
: VlET
o'
22 |e <<
@ =
O g >
< Filtre signal
A o,
w(’,
A
Lentille collimation PPLN
+ Filtre pompe A
\ I L=4,2 mm
LI
a5 =
Lame \ ’
o M,
dichroique
VBG M,
<> {=300mm /2 ©/2
— TEI—I— Laser
solateur
J_ Nd:YAG

FIGURE 4.41 — a) Schéma du montage utilisé pour la caractérisation du NesCOPO-VBG.
b) Image du VBG dans sa monture (haut), et vue en 3D du NesCOPO-VBG réalisée grace
au logiciel SolidWorks (bas).
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FIGURE 4.42 — a) Caractéristique entrée-sortie obtenue pour le NesCOPO de référence
(bleu), le NesCOPO-VBG (rouge), ainsi que la simulation numérique (vert). b) Profil spa-
tial du faisceau complémentaire pour le NesCOPO de référence (gauche), et le NesCOPO-
VBG (droite). 1 pixel = 80 pm.
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ractéristiques entrée-sortie de ces deux oscillateurs sont présentées dans la FIGURE 4.42 a).
Comme indiqué, la caractéristique entrée-sortie obtenue pour le NesCOPO de référence
est trés proche de la courbe obtenue par simulation numérique (vert). En revanche, bien
que le seuil d’oscillation du NesCOPO-VBG soit trés proche de celui du NesCOPO de
référence, son efficacité de conversion est bien plus faible. Ceci peut s’expliquer par des
oscillateurs parasites qui interviennent entre certaines optiques de la cavité. En effet, nous
avons observé l'oscillation d'un DROPO parasite couplée a un SROPO parasite a 'onde
signal entre les miroirs My et M3, ce qui vient perturber a la fois le fonctionnement du
NesCOPO de référence et celui du NesCOPO-VBG. Le seuil d’oscillation de ces OPO
parasites a été mesuré a 14 pJ, sans miroir M.

Le DROPO parasite est particulierement efficace a la dégénérescence de l'onde de
pompe. En effet, le miroir M réfléchit jusqu’a 50 % de 'onde complémentaire & 2,15 pm, ce
qui est suffisant pour réaliser un DROPO autour de la dégénérescence (voir FIGURE 4.43).
En revanche, le SROPO parasite oscille jusqu’a une longueur d’onde de 2,4 pum. La FI-
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FIGURE 4.43 — Spectre de réflectivité du miroir My déposé sur le cristal de PPLN.

GURE 4.44 présente la longueur d’onde centrale d’émission en fonction de la température
mesurée pour le DROPO et le SROPO parasite a 1’aide d’un spectrométre fibré (Ocean
Optics) dont la résolution spectrale est de 7 nm. Le spectre obtenu a ’analyseur de spectre
en balayant la cale piézo-électrique du miroir M3 est présenté dans la FIGURE 4.45.
Afin d’éviter tout effet de ces oscillateurs parasites, nous nous placons en dessous de
leur seuil d’oscillation. Le spectre obtenu pour le NesCOPO de référence est présenté dans
la FIGURE 4.46. La largeur du spectre obtenu est de 45 nm, soit 2,6 THz. En effectuant
un zoom a ’analyseur de spectre, des clusters de modes apparaissent, espacés de 1,3 nm,
soit 77 GHz. En mesurant les espaces d’air entre les miroirs, il est possible de remonter &
'intervalle spectral libre de la cavité complémentaire, qui vaut ISL. = ¢/2L. ~ 11 GHz.
En utilisant la relation (1.43), il vient que le paramétre de dissociation vaut environ 14 % :

AL  ISL. 11 GHz
L ISLye 77 GHz

~ 14 %. (4.7)
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fibré.
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FIGURE 4.45 — Spectre obtenu a ’analyseur de spectre pour les OPO parasites, sans miroir
M;.
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FIGURE 4.46 — a) Spectre obtenu a I’analyseur de spectre pour le NesCOPO de référence.
b) Zoom sur les clusters de modes. La pente obtenue dans la ligne de base est propre a

I’analyseur de spectre.

1.2 1.2
|a) Monomode 1b) Bi-mode
3 1.0 l g 1.0+ i i
2 0.8- = 0.8-
— . — 4
3 3
~ 0.6 = 0.6
) ]
= ] EI
= 0.4 = 0.4
S % ]
5 0.2 1 < 0.2 K
0 ¥ T T T y 0= ittty T : 7
2214.0 2214.5 2215.0 2215.5 2214.0 2214.5 2215.0 2215.5
Longueur d'onde (nm) Longueur d'onde (nm)

FIGURE 4.47 — Spectres obtenus a 'analyseur de spectre lorsque : a) le NesCOPO-VBG
est monomode, et b) le NesCOPO-VBG est multimode.
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Le spectre obtenu pour le NesCOPO-VBG est présenté dans la FIGURE 4.47. La largeur
de la courbe est limitée par la résolution de l'analyseur de spectre qui est de 3 GHz.
En revanche, il est possible de distinguer un fonctionnement monomode longitudinal du
NesCOPO-VBG d’un fonctionnement multimode. Sur la FIGURE 4.47 a), un seul « pic »
est présent, le NesCOPO est donc monofréquence. En revanche, lorsque le NesCOPO
est bimode, deux « pics » apparaissent a I'analyseur de spectre, comme présenté dans la
FIGURE 4.47 b). Une analyse plus fine du spectre d’émission, notamment & 1’aide d’un
Fabry-Perot balayable, est en cours de réalisation.
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Synthése

En conclusion, nous avons présenté, le premier lidar, & notre connaissance, jamais
réalisé pour la mesure a distance d’agents chimiques de guerre, et testé en condi-
tions quasi réelles sur du gaz sarin et du gaz moutarde. Le systéme optique permet
I’émission d’un faisceau énergétique de 1 mJ dans la bande III, entre 7,7 et 10,5 pm.
Pour cela, un NesCOPO utilisant un PPLN fonctionnant en quasi-accord de phase
de type II, et accordable autour de 2 pum, est pompé par un laser monofréquence
en Nd:YAG émettant & 1,064 pm. Puis les faisceaux signal et complémentaire émis
par le NesCOPO sont amplifiés & une énergie totale de 48 mJ grace a une chaine
d’amplification paramétrique optique composée de plusieurs cristaux de PPKTP
fonctionnant en quasi-accord de phase de type 0. Puis les faisceaux sont convertis
vers la bande III par différence de fréquences dans deux cristaux de ZGP fonction-
nant en accord de phase par biréfringence de type II, pour atteindre une énergie
maximale de 1 mJ. Le systéeme optique a ensuite été intégré dans un banc lidar
dont le systeme de réception est composé d'un télescope de Newton, d'un détecteur
refroidi a I'azote liquide, et d’une carte d’acquisition codée sur 8 bits. Puis, le banc
lidar a transporté été au centre d’essais de Vyskov, en République Tcheque, afin d’y
réaliser une campagne de mesure en situation quasi réelle. Le faisceau bande III est
dirigé a travers une cellule de gaz placée & 40 métres, vers une cible dure placée a
200 meétres du systéme. L’énergie du faisceau bande III est limitée a 300 uJ, afin
de pouvoir effectuer des mesures IP-DIAL sans risque de saturation des détecteurs.
Puis, plusieurs concentrations de gaz sarin, ou de gaz moutarde sont disséminées
dans la cellule lors de deux sessions de mesures. L’instrument est capable de me-
surer des concentrations de l'ordre du mg/m? en configuration IP-DIAL avec un
trés bon rapport signal a bruit. Toutefois, plusieurs améliorations du systéme sont
nécessaires afin d’effectuer des mesures RR-DIAL. Notamment, [’énergie de sortie
peut étre augmentée en utilisant des cristaux de PPKTP et de ZGP plus longs. De
plus, la plage d’accordabilité en longueur d’onde de l'instrument peut étre agrandie
en utilisant des cristaux de CdSe dans I’étage de conversion.

Puis nous avons présenté, dans un second temps, un nouveau concept de Nes-
COPO utilisant un cristal de PPLN fonctionnant en quasi-accord de phase de type
0, accordable, et rendu monofréquence grace a un réseau de Bragg de volume chirpé
transversalement. Le VBG est utilisé comme miroir M; de la cavité complémentaire,
et permet d’affiner le spectre d’émission du NesCOPO. La source émet un faisceau
complémentaire accordable entre 2,20 et 2,22 pum, grace au chirp transverse du VBG.
Pour cela, nous avons réalisé une étude de faisabilité d’un tel VBG a 2 ym. Puis nous
avons mesuré un taux de chirp du VBG de 1,1 nm/mm grace & un OPO simplement
résonnant a 'onde complémentaire, et observé un affinement du spectre d’un fac-
teur 300 par rapport & un SROPO classique. Enfin, nous avons intégré le VBG dans
un NesCOPO, et comparé les résultats avec un NesCOPO classique, utilisant un
coupleur de réflectivité similaire. Le spectre d’émission en sortie du NesCOPO-VBG
est monofréquence. Une analyse plus fine du caractére monomode de la source est
en cours de réalisation, notamment grace & un Fabry-Perot balayable. Ces travaux
originaux devraient donner lieu & une publication qui sera prochainement soumise.




Conclusion et perspectives

Ce travail de thése a mis en évidence l'intérét des sources paramétriques optiques
pour la détection d’espéces chimiques a distance, dans la gamme spectrale 6-14 pm,
et plus précisément dans la bande III de transparence de I'atmosphére. A travers ces
études présentées dans ce manuscrit de thése, nous avons démontré qu’il était possible
de réaliser des sources paramétriques dont le rayonnement est : i) fin spectralement, ii)
largement accordable, et iii) dont la puissance créte est suffisamment élevée pour effectuer
des mesures lidar.

Le chapitre 1 a été principalement consacré aux éléments de théorie essentiels décri-
vant les processus non linéaires du second ordre. Aprés quelques rappels sur I'optique non
linéaire, nous avons abordé en détail une architecture d’oscillateur paramétrique optique
doublement résonnant a cavités imbriquées, appelé NesCOPO, permettant d’obtenir un
rayonnement monofréquence grace au filtrage par effet Vernier. Puis, nous avons abordé
les différents types d’accord de phase qui peuvent étre mis en ceuvre dans les cristaux non
linéaires utilisés lors de cette étude. Pour I’émission de faisceaux a 2 pm, les cristaux pé-
riodiquement retournés a base d’oxydes ont étés choisis pour leur maturité technologique,
et leurs performances dans les oscillateurs et les amplificateurs. Notamment, PPKTP est
un cristal particulierement intéressant de part son seuil de dommage optique élevé, et sa
large acceptance spectrale, ce qui en fait un bon candidat comme cristal amplificateur. En
revanche, ces cristaux ne peuvent pas étre utilisés pour la génération de faisceaux dans la
bande III, car leur transparence s’arréte dans 'infrarouge aux environs de 4-5 um. C’est
pour cette raison que nous avons choisi des cristaux de ZGP, CdSe, et OP-GaAs pour
I’émission ou la conversion vers la bande III. Notamment, ZGP posséde un coefficient non
linéaire élevé et une grande ouverture, ce qui en fait un bon candidat pour la conversion de
fréquence de faisceaux énergétiques vers la bande III. CdSe, quant a lui, posséde une tres
large fenétre de transparence, allant jusqu’a 23 pum, ce qui permet d’obtenir des plages
d’accordabilité trés élevées, pouvant couvrir toute la bande III. Enfin 'OP-GaAs, qui est
un cristal orienté périodiquement, posséde un coefficient non linéaire trés élevé, et permet
d’obtenir un faisceau directement accordable dans la bande III, grace & un pompage a
2 um. Cependant, sa faible ouverture limite I’énergie de sortie accessible, et restreint son
utilisation dans des oscillateurs ou des étage de pré-amplification.

Dans le chapitre 2, nous avons établi les caractéristiques essentielles des sources op-
tiques pour les lidars en bande III. Notamment, la source idéale doit pouvoir : i) étre
accordable entre 8 et 12 um ; ii) posséder une largeur de raie au moins inférieure a 1 cm™*
pour la détection d’agents chimiques de guerre, et 4 0,1 cm~! pour la détection de sub-
stances chimiques industrielles toxiques ; et iii) posséder une énergie au moins supérieure a
la centaine de microjoules pour détecter des espéces a une longue portée en configuration
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IP-DIAL. De plus, la source doit pouvoir opérer en régime pulsé nanoseconde, avec une
largeur d’impulsion de quelques nanosecondes, afin d’obtenir une résolution spatiale de
quelques métres en configuration RR-DIAL. Puis, grace a une analyse bibliographique de
publications récentes, nous avons pu démontrer le caractére incontournable des sources
paramétriques pour répondre a ces critéres. Nous avons pu voir qu’il existait trois solu-
tions pour : i) émettre directement vers la bande III & I’aide d’une source de pompe a
1 pum ; ii) émettre directement vers la bande III & I’aide d’une source de pompe & 2 pm ; ou
iii) amplifier des faisceaux émis & 2 pum grace & un pompage a 1 um, avant de les convertir
vers la bande III. La premiére configuration, bien qu’intéressante, est actuellement limi-
tée par la maturité technologique des cristaux non linéaires disponibles, et est encore au
stade de la recherche. La deuxiéme configuration est intéressante, mais nécessite un effort
important sur le laser & 2 pum vis-a-vis de la finesse spectrale, tandis que la troisiéme
configuration est la plus mature. Ces deux derniéres solutions ont été mise en ceuvre lors
de ce travail de theése.

Dans le chapitre 3, nous nous sommes intéressés au pompage d'un NesCOPO utilisant
un cristal d’OP-GaAs fonctionnant en quasi-accord de phase par un laser Tm?" : YAP
émettant un rayonnement monofréquence a 1,938 pum. Cette source est issue d’une colla-
boration entre Thales Research & Technology, Teems Photonics, et I’Onera. Nous avons
montré que I’émission de cette source est monofréquence et pouvait étre accordée entre
7,6-9 um et 10,2-11,2 pm, grace a plusieurs cristaux d’OP-GaAs. Le seuil d’oscillation
des différentes sources réalisées était de I'ordre de quelques microjoules, pour une énergie
complémentaire de l'ordre de la centaine de nanojoules. Nous avons effectué des mesures
de polarisation et de biréfringence induite dans les différents échantillons disponibles, et
montré que deux des cristaux utilisés présentaient des effets de biréfringence induite, mais
sans conséquence sur les performances de la source. De plus, nous avons mesuré la lar-
geur spectrale de 'impulsion par battement de fréquence entre ’'onde complémentaire et
le rayonnement d’'un DFB-QCL continu. La largeur spectrale de la source est d’environ
30 MHz, et 'impulsion ne présente pas de chirp en fréquence significatif. Finalement,
la source a ensuite été utilisée dans un banc lidar pour la mesure de I’ammoniac a une
distance de 3,5 m. Un spectre de la bande d’absorption principale de 'ammoniac a été
obtenu entre 10,25 et 10,45 pum, et une raie plus fine a pu étre résolue entre 10,49 et
10,54 pm. Cette expérience a permis de déterminer le potentiel de cette source en termes
d’accordabilité en longueur d’onde, ainsi que sa capacité a mesurer des espéces chimiques
a distance. Dans un second temps, nous avons présenté un concept de cristal de CdSe
taillé en forme en cylindre partiel, qui permet d’obtenir une accordabilité en longueur
d’onde pouvant couvrir toute la bande III, comme nous I’avons vu dans le chapitre 2. Ce
cristal a été utilisé dans un OPO simplement résonant a I’onde signal, et pompé a 2,05 pm.
La longueur d’onde d’émission théorique de cet oscillateur a 'onde complémentaire est
comprise entre 9 et 12 um, et le seuil de cet OPO a été estimé a 1 mJ. Le faisceau a en-
suite été mis en forme dans les deux directions transverses afin d’éviter toute focalisation
due aux faces du cristal polies en forme de cylindre partiel. Cependant, la position des
différentes optiques de focalisation et du cristal non linéaire étant trées critique, nous avons
observé des dommages en volume dans le cristal de CdSe. La focalisation du faisceau de
pompe doit étre mieux controlée en ajoutant des platines de translation supplémentaires
sur le cristal et les optiques de focalisation. Un systéme optique de controle peut aussi étre
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ajouté a la sortie de 'oscillateur afin de caractériser plus précisément la taille du faisceau
aprés passage dans le cristal non linéaire.

Dans le chapitre 4, nous nous sommes intéressés aux processus paramétriques en cas-
cade pour I’émission en bande III. Dans un premier temps, nous avons présenté le premier
lidar a base d’oscillateurs paramétriques optiques développé pour la détection d’agents
chimiques de guerre et testé en situation quasi réelle. Pour cela, nous avons réalisé un
NesCOPO utilisant un cristal de PPLN fonctionnant en quasi-accord de phase de type 11,
et pompé par un laser énergétique et monofréquence en Nd:YAG émettant a 1,064 pm.
Puis les faisceaux signal et complémentaire de cet OPO sont amplifiés dans deux étages
d’amplification paramétrique optique composés de plusieurs cristaux de PPKTP fonc-
tionnant en quasi-accord de phase de type 0. Une énergie de 48 mJ a pu étre obtenue
aux longueurs d’onde signal et complémentaire. Puis, ces faisceaux sont convertis vers la
bande III par différence de fréquences dans deux cristaux de ZGP fonctionnant en accord
de phase de type II. Une énergie maximale de 1 mJ a pu étre obtenue dans la bande III,
ainsi qu'une accordabilité couvrant la gamme 7,6-10,5 pm. Ce banc lidar a ensuite été
utilisé pour détecter du gaz sarin et du gaz moutarde en configuration IP-DIAL. Dans
une seconde partie, nous avons présenté un nouveau concept de NesCOPO utilisant un
cristal de PPLN fonctionnant en quasi-accord de phase de type 0 accordable, et rendu
monofréquence grace a un réseau de Bragg en volume chirpé transversalement. Dans cette
configuration, le coupleur a 'onde complémentaire d’une cavité NesCOPO classique est
remplacé par le réseau de Bragg en volume, afin d’émettre un faisceau complémentaire
accordable entre 2,20 et 2,22 um. Pour cela nous avons, dans un premier temps, réalisé
une étude de faisabilité d’'un VBG répondant aux critéres d’affinement spectral, et d’ac-
cordabilité. Puis nous avons mesuré un taux de chirp du VBG de 1,1 nm/mm grace a un
OPO simplement résonnant a ’onde complémentaire, et observé un affinement du spectre
d’un facteur 300 par rapport & un SROPO classique. Enfin, nous avons intégré le VBG
dans un NesCOPO, et comparé les résultats avec un NesCOPO classique, utilisant un
coupleur de réflectivité similaire. Le spectre d’émission en sortie du NesCOPO-VBG est
monomofréquence. Une analyse plus fine du caractére monomode de la source est en cours
de réalisation.

Durant cette thése, nous avons abordé plusieurs architectures pour I’émission d’un
faisceau dans la bande III qui ont permis d’atteindre une accordabilité comprise entre
7 et 11 pm, une énergie allant du microjoule au millijoule, ainsi qu’une largeur spec-
trale au moins inférieure & 0,1 cm™'. Cependant, plusieurs points sont encore & améliorer.
Notamment, dans le cas de I’émission directe vers la bande III, I’énergie en sortie de ’os-
cillateur est en partie limitée par 'ouverture des cristaux. Une solution consiste & ajouter
un étage d’amplification a la sortie de l'oscillateur pour augmenter 1’énergie. Dans le cas
du NesCOPO en OP-GaAs par exemple, réaliser un étage d’amplification avec un cristal
d’OP-GaAs de 30 mm de long permettrait, en théorie, d’obtenir une amplification d'un
facteur 30. Ceci correspondrait a une énergie de 18 pJ, et une augmentation de la portée
d’un facteur 5, ce qui donne une distance de 200 m. De plus, avec une énergie de l'ordre du
microjoule, un appareil commercial pourrait étre utilisé pour mesurer la longueur d’onde
et la stabilité en longueur d’onde. Cela permettrait le pilotage automatique de la lon-
gueur d’onde ainsi qu’'une accordabilité plus rapide, comme cela a déja été démontré dans
d’autres systémes. Une autre solution consiste a faire la somme de fréquences entre les



138 Conclusion et perspectives

ondes de pompe et signal, et de détecter la longueur d’onde générée avec un spectromeétre
en silicium plus sensible. Une portée encore supérieure pourrait étre atteinte en utilisant
un laser plus énergétique pour pomper la chaine d’amplification, comme par un exemple
un laser Ho:YAG. Mais, dans ce cas, un effort particulier devra étre porté sur la limitation
de la largeur spectrale de ce laser. Concernant 1’accordabilité en longueur d’onde, 1'utili-
sation de cristaux de CdSe est intéressante afin d’élargir la gamme spectrale, notamment
dans des étages de différence de fréquence. Dans ce cas, il sera alors nécessaire d’utiliser
des miroirs mobiles pour compenser le désalignement du faisceau lors de la rotation de
CdSe. Une autre possibilité, plus contraignante technologiquement, consiste aussi & utili-
ser un cristal de CdSe poli en cylindre partiel pour éviter tout désalignement. Un effort
d’ingénierie sera alors a réaliser afin d’assurer un polissage parfait des faces cylindriques.
De plus, la mise en forme du faisceau de pompe devra étre controlée de fagon trés précise.
L’utilisation de nouveaux cristaux comme, BaGasSe; ou BaGayGeSeg, qui peuvent étre
pompé & 1 ou 2 pum, est aussi intéressant. Concernant 1’émetteur lidar, une conversion
en cascade utilisant des cristaux plus longs et de plus grande ouverture dans les étages
d’amplification et de conversion permettrait de compacifier le systéme. Ceci permettrait
de fonctionner en régime saturé, et donc d’obtenir une meilleure stabilité des faisceaux, et
une énergie supérieure. Par exemple, dans les étages d’amplification du projet MICLID,
nous avons vu qu’il était possible d’obtenir une énergie de 70 mJ en utilisant uniquement
deux cristaux de PPKTP de 12 et 7 mm de long, ce qui aurait notamment permis d’ef-
fectuer des mesures en configuration RR-DIAL. Le profil spatial du faisceau de pompe
en champ proche pourrait aussi étre amélioré en effectuant un filtrage spatial dans une
enceinte sous vide. Ceci permettrait d’éviter toute ambiguité sur ’alignement de 1’étage
d’amplification et d’éviter ainsi tout point « chaud » dans le faisceau. Finalement, 1’éner-
gie de sortie de l'oscillateur a 2 pm peut aussi étre augmentée en utilisant un cristal de
PPLN fonctionnant en quasi-accord de phase de type 0, et en affinant le spectre d’émission
par un réseau de Bragg en volume. Cependant, ’accordabilité en longueur d’onde de ce
systéme est actuellement limitée par la largeur du réseau de Bragg en volume réalisable
technologiquement, ainsi que le taux de chirp maximal. De plus, ’accord en longueur
d’onde se fait mécaniquement, ce qui réduit la rapidité du systéme.



Annexe A

Pompage d’un laser térahertz avec un

OPO en OP-GaAs

La bande de fréquences des térahertz désigne les ondes électromagnétiques s’étendant
de 100 GHz & 30 THz, et se situant entre 'infrarouge et les micro-ondes. Les ondes té-
rahertz ont des applications dans des domaines aussi variés que les télécommunications
a haut débit [205], les réseaux sans fil [206], la spectroscopie [207,208], ou encore l'as-
trophysique [209]. Cependant, ces domaines sont encore peu développés, avec 1'exception
toutefois de 'astrophysique, a cause du manque de sources compactes. Parmi les sources
lasers disponibles dans le domaine térahertz, nous pouvons noter 'existence des lasers
a cascade quantique [210], et des lasers moléculaires [211]. Dans le cas des lasers molé-
culaires, l'oscillation laser est obtenue par pompage électrique ou par pompage optique
d’un gaz moléculaire & température ambiante et a basse pression. Le gain est obtenu par
inversion de population entre les niveaux rotationnels et un niveau vibrationnel excité de
la molécule a priori vide a température ambiante. Des longueurs d’onde discrétes peuvent
alors étre générées entre 0,1 et 10 THz. Dans le cas du pompage électrique, ’excitation vi-
brationnelle est obtenue grace a 'utilisation d’une décharge électrique dans le gaz, tandis
que dans le cas du pompage optique, un laser moyen infrarouge est utilisé [212].

Dans le cadre de cette annexe, nous proposons d’utiliser le NesCOPO en OP-GaAs,
présenté dans la section 3.1, comme source de pompage optique d’un laser THz moléculaire
utilisant de 'ammoniac a basse pression comme milieu a gain. Cette expérience est issue
d’une collaboration entre 'IEMN a Lille, et I’Onera.

A.1 Cavité du laser térahertz

La cavité du laser térahertz utilisée lors de cette expérience est celle qui est présentée
dans la référence 213. Cette cavité est composée d’un guide en cuivre cylindrique de 50 cm
de long, et de 10 mm de diamétre contenant 'ammoniac. Deux miroirs plans en laiton
munis de deux trous de 1,2 mm de diamétre. De tels miroirs permettent de réaliser une
cavité oscillante pour les ondes térahertz tout en laissant passer le faisceau infrarouge,
car le diamétre du trou est trés faible devant la longueur d’onde térahertz. A U'entrée du
laser, un des miroirs en laiton est soudé au tube. La cavité est ensuite refermée par une
fenétre en KBr inclinée a 45°. A lautre extrémité du laser, le second miroir est soudé a
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une membrane métallique mobile placée & 'intérieur du tube, et refermée par une fenétre
en COC, pour cyclic-olefin copolymer, transparente dans la gamme térahertz. Une image,
et un schéma de principe de cette cavité sont présentés dans la FIGURE A.1.
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FIGURE A.1 — a) Schéma, et b) image de la cavité du laser térahertz.

A.2 Utilisation de la molécule de NH; comme milieu a
gain

La molécule de NH3, dans sa configuration d’équilibre, posséde une forme pyramidale
symétrique, mais dans son état excité, la molécule de NH3 peut adopter plusieurs modes
de vibration. L’un d’entre eux est appelé umbrella-mode en anglais. Ce mode de vibra-
tion est issu du phénomeéne d’inversion quantique ou l'atome d’azote peut traverser, par
effet tunnel, la barriére de potentiel créée par les trois atomes d’hydrogéne. Les niveaux
d’énergies sont alors séparés en un niveau de basse énergie symétrique (s) et un niveau
d’énergie plus élevée antisymétrique (a) de la fonction d’onde. La fréquence d’oscillation
de la vibration est alors située autour de 24 GHz pour une molécule placée dans son état
fondamental. En revanche, lorsque la molécule se trouve dans un état excité, la fréquence
des oscillations augmente, car la barriére de potentiel a franchir est plus faible. Ainsi, si
la molécule est placée dans un état excité v, = 1, qui se situe environ a 950 cm ™! de 1'état
fondamental, la fréquence de vibration, et donc celle du laser, est d’environ 1 THz. Ces
états excités sont pratiquement vides a température ambiante, et I'inversion de population
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est trés simple a obtenir par pompage optique. Dans le cadre de cette expérience, nous
allons tenter de pomper certaines transitions optiques de la molécule d’ammoniac, situées
entre les états de vibration 1, = 0 et 1, = 1 afin d’émettre un rayonnement térahertz,

comme représenté sur le schéma de la FIGURE A.2.
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FIGURE A.2 — a) Diagramme partiel des niveaux d’énergie de la molécule de *NH;. Les
fléches représentent les transitions mises en jeu lors de I’émission laser, et les nombres
entre parenthéses correspondent au couple de nombres quantiques (J, K). b) Spectre
d’absorption de la molécule de NH3 pour une pression de 5 Pa.

Dans cette expérience, I'ammoniac est utilisé a une pression d’environ 0,05 torr, ce
qui signifie que les raies d’absorption de la molécule sont bien plus fines qu’a pression
atmosphérique dont la largeur & mi-hauteur est d’environ 200 MHz. Il sera donc nécessaire
de pouvoir accorder la longueur d’onde avec une précision d’au moins 50 a 100 MHz. Ceci
est possible grace a la détection hétérodyne. Un tel montage a déja été présenté dans la
section 3.1.4. Dans la section suivante, nous expliquons comment ce dernier pourra étre
utilisé afin d’effectuer une mesure précise de la longueur d’onde.

A.3 Mesure de la longueur d’onde

L’onde utilisée pour le pompage du laser térahertz est ’onde complémentaire du Nes-
COPO en OP-GaAs utilisant le cristal M28, présenté dans la section 3.1. Ce cristal permet
I’émission d’un faisceau accordable entre 10,2 et 11,2 um dans la bande III. Dans la section
3.1.5, nous avons vu qu’il était possible de détecter de I’'ammoniac a distance entre 10,25
et 10,48 pum avec un cristal similaire. Cette source est donc idéale pour le pompage optique
du laser térahertz autour de 10,33 pum. Dans un premier temps, le faisceau complémen-
taire en sortie du NesCOPO est séparé en deux voies grace a une lame a faces paralléles
en ZnSe. Le faisceau transmis par la lame est utilisé pour le pompage du laser térahertz.
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Il est dirigé vers ’entrée du laser grace a un jeu de miroirs et mis en forme a ’aide d’une
lentille en germanium de 150 mm de distance focale. La caustique du faisceau est mesurée
par la méthode dite du couteau, et est présentée dans la FIGURE A.3. Le rayon au col

= Mesure

1.8—_
1.6—_
1.4—_
1.2—_
1.0—_
().8—_
0.6—_ M2 — 19
0.4
1w, = 175-200 pm
0.2—_——0— ————————————————— P
0 — T T T T T T T T
-100 -80 -60 -40 -20 0 20 40
Position (mm)

Interpolation

Taille du faisceau (mm)

FIGURE A.3 — Caustique du complémentaire mesurée prés du col du faisceau.

du faisceau a 1/e? est estimé a environ 200 pm, tandis que le facteur de qualité M? est
évalué a 1,2 par interpolation des points de mesure par la méthode des moindres carrés.
Le faisceau qui est réfléchi par la lame & faces paralléles est ensuite séparé en deux voies
grace a une lame réfléchissant 50 % de 'onde complémentaire (BS2).

Afin de pouvoir accorder la longueur d’onde complémentaire sur les raies d’absorption
de la molécule de NHj avec une précision d’environ 100 MHz, il est nécessaire de mettre en
place différentes voies de controéle. Le schéma simplifié du montage est présenté dans la F1-
GURE A 4. Il est trés similaire a celui utilisé dans la section 3.1.4 pour la mesure de largeur
spectrale par détection hétérodyne. D’une part, une partie du faisceau complémentaire
est utilisée pour la mesure approximative de la longueur d’onde a 1’aide d'un monochro-
mateur & réseaux (Jobin-Yvon). Cette étape permet d’accorder la longueur d’onde avec
une précision de 1 nm, soit 3 GHz. Puis, une fois cette étape réalisée, une seconde voie est
utilisée pour la mesure fine de la longueur d’onde par détection hétérodyne. L’oscillateur
local est un DFB-QCL commercial fonctionnant en régime continu et accordable autour
de 10,33 pum (AdTech optics) appartenant a I’équipe de 'TEMN. Le faisceau issu du QCL
est divisé en deux voies grace a un séparateur de faisceaux (BS1). Une partie du faisceau
est envoyée dans un lambdamétre commercial d'une résolution de 4 MHz (High Finesse
WS6-200 IR-III) afin de mesurer sa longueur d’onde tandis que la seconde partie est mé-
langée avec le faisceau complémentaire du NesCOPO. L’impulsion complémentaire et le
QCL sont combinés sur un détecteur photoélectromagnétique en HgCdZnTe (Vigo) dont
la bande passante est proche de 500 MHz. Comme nous avons pu le voir dans la section
3.1.4, il est possible d’approcher la longueur d’onde du complémentaire & 80 MHz de la
longueur d’onde du QCL.

Une mesure préliminaire est ensuite réalisée afin de vérifier qu’il est possible d’accorder
la source sur une raie de 'ammoniac a basse pression, déterminée a ’avance, uniquement
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FIGURE A.4 — Schéma du montage utilisé pour le pompage du laser térahertz.

grace a un réglage manuel des cales piézo-électriques de la cavité NesCOPO. Pour cela, le
faisceau complémentaire est dirigé vers une cellule hermétique de 10 cm de long, fabriquée
a ’Onera. Cette cellule est remplie avec quelques gouttes d’ammoniaque, et la pression
a l'intérieur de la cellule est amenée a 200 torr par pompage. La solution d’ammoniaque
s’évapore alors totalement, car sa pression de vapeur saturante est de 6700 torr. Le spectre
de 'ammoniac & 200 torr, obtenu grace a la base de données HITRAN, est présenté dans la
FIGURE A.5 pour une concentration de 5000 ppm - m. Comme indiqué, a cette pression,
la zone autour de 967 cm™! (soit 10,34 pum) posséde de nombreuses raies d’absorption
encore trop larges de 'ammoniac, et il est donc impossible de cibler avec précision les
raies d’intérét du laser térahertz. Nous choisissons alors d’accorder I’onde complémentaire
autour de 10,44 pum, ou le spectre d’absorption de 'ammoniac présente une raie intense,
et quelques raies de plus faible intensité. L’accord grossier de la longueur d’onde est
réalisé en fixant la température du cristal d’OP-GaAs a 37 °C, puis un accord fin est
réalisé grace aux cales piézo-électriques. L’intensité de I'onde complémentaire apres la
cellule d’ammoniac est ensuite détectée grace a un détecteur photoélectromagnétique en
HgCdZnTe, et comparée a une voie de référence. Comme indiqué sur la FIGURE A.6 a),
lorsque la longueur d’onde complémentaire est fixée & 10,44 pm avec une précision de
4+1nm, un signal est détecté en sortie du monochromateur, et I'onde complémentaire est
absorbée par 'ammoniac a la traversée de la cellule. Ainsi, il est donc possible de se placer
sur une raie de 'ammoniac & 200 torr a 'aide des cales piézo-électriques avec une précision
de +£1nm.
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FIGURE A.5 — Spectre d’absorption de 'ammoniac théorique obtenu pour une pression
de 200 torr, et une concentration de 5000 ppm - m.
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FIGURE A.6 — Profils temporels de 'onde complémentaire pour la voie de référence (bleu)
et la voie de mesure (rouge), et a la traversée du monochromateur (vert) pour une longueur
d’onde complémentaire située a) sur la raie & 10,44 um, b) en dehors. La trace temporelle
obtenue en sortie du monochromateur est plus longue, car le détecteur utilisé est un
détecteur refroidi a ’azote liquide dont le temps de réponse est plus lent.
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A.4 Pompage du laser térahertz

Le pompage du laser térahertz s’effectue de la facon suivante. L’onde complémentaire
est accordée grossiérement autour de 10330 nm, en réglant la température du cristal a
27 °C, tandis que la direction de polarisation de I'onde complémentaire est fixée selon
la direction [001] du cristal d’OP-GaAs. Puis la longueur d’onde d’émission du QCL est
fixée & 10337,56 nm, soit 967,35 cm~!. La longueur d’onde complémentaire est ensuite
approchée a 80 MHz de cette valeur grace aux cales piézo-électriques, comme présenté
sur la FIGURE A.7. Puis 'onde térahertz, si celle-ci est générée, est détectée a I’aide d'un

1.0 | 80 MHz
—~ 0.8
€
~— 0.6
[}
e
= 0.4
3
< 0.2
0 T T T T T
0 20 40 60 80
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FIGURE A.7 — Battement de fréquence entre le rayonnement d’'un QCL fixé & 10337,56 nm
et 'onde complémentaire obtenu & une fréquence de 80 MHz.

détecteur pyroélectrique. Cette procédure est répétée pour chacune des trois transitions
mentionnées dans la section A.2. Malheureusement, nous n’avons pas été en mesure de
générer d’onde térahertz a la suite de la campagne d’essais. Plusieurs facteurs peuvent
empécher 1'oscillation laser. Dans un premier temps, le seuil d’oscillation en régime pulsé
du laser térahertz n’est pas encore bien défini, notamment a cause de certains phénomeénes
comme la dynamique des processus de relaxation du milieu a gain. Pour la suite, une étude
plus poussée de 1’état de I'art, et des équations régissant ces phénomenes doit étre réalisée
afin de déterminer la puissance créte et la durée des impulsions nécessaires a ’oscillation
du laser térahertz. Aprés cette étude, nous pourrons envisager de pomper le laser térahertz
avec une source disposant d'une énergie plus élevée, comme la source présentée dans le
cadre du projet MICLID (voir section 4.1). De plus, la détection de I'onde térahertz devrait
préférentiellement s’effectuer a ’aide d’un bolométre a électrons chauds, qui posséde une
bien meilleure sensibilité qu’'un détecteur pyroélectrique. Cependant, I’encombrement de
cet instrument implique que les expériences doivent s’effectuer a 'TEMN, ce qui n’a pas
été le cas ici. Enfin, les tentatives de pompage du laser térahertz n’ont été réalisées que
sur une courte période, a savoir une semaine, ce qui laisse trés peu de temps pour traiter
efficacement les différents problémes liés a ’expérience.
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Annexe B

Calculs de biréfringence

Dans cette annexe, nous détaillons les étapes de calcul permettant d’obtenir I’équa-
tion (3.2) qui donne l'intensité de 'onde détectée en fonction de 'orientation des lames a
retard placées sur le trajet du faisceau. Dans le cas d'une mesure de biréfringence induite
classique [180], le cristal est inséré entre un polariseur et un analyseur en configuration
dite « croisée », c’est-a-dire lorsque les directions passantes de ces deux éléments forment
un angle de 90°. Puis le cristal est tourné autour la direction de propagation, et I'intensité
en sortie de 'analyseur est mesurée. Comme nous avons pu le voir dans la section 3.1.4, il
y a de la biréfringence induite lorsque le signal détecté en sortie de I’analyseur suit une loi
de Malus. Cependant, dans notre cas, il est impossible de tourner le cristal, car celui-ci est
monté dans un corps mécanique fixé au marbre optique. Une autre fagon de réaliser cette
mesure est alors de tourner simultanément le polariseur et I'analyseur. La FIGURE B.1
présente le montage utilisé pour la mesure de biréfringence induite dans les échantillons
d’OP-GaAs. Un polariseur variable est placé avant le cristal. Il est réalisé grace a un cube

E.
v in Cube l_llol Photodiode
. Analyseur
polariseur

T [110] U | 1 'L

/2 OP-GaAs Miroir HT
fixe @1,938 pm

F1GURE B.1 - Montage utilisé pour la mesure de biréfringence induite dans les échantillons
d’OP-GaAs.

polariseur et une lame demi-onde. Puis un analyseur placé en configuration croisée est
inséré a la sortie du cristal. Ceci implique que la lame demi-onde doit étre tournée d’un
angle a lorsque 'analyseur est tourné d’un angle 2a.

Afin de déterminer 'intensité de 'onde en sortie de ’analyseur, il est possible d’em-
ployer le formaliste de Jones. Considérons un champ électromagnétique Ej, formant un
angle 0 avec 'axe X d’un repeére (X,Y) quelconque, comme présenté sur la FIGURE B.1.

Le champ électromagnétique, noté E,,, en sortie du systéme optique s’écrit de la fagon
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suivante :
— —
Eout = MAnalyseur : MOP—GaAs : MPolariseur : Ein (B]-)

o
ou M, est la matrice de Jones de 'optique considérée dans le repére (X,Y), et Ej, est
donné par la relation suivante :

B _ it (Z?jéﬁi) | (B2)

o
Afin d’obtenir le vecteur E,, il est alors nécessaire de déterminer les matrices de chaque
élément optique dans le repére (X,Y). La matrice d’'une lame de phase dans le repére
(X,Y) est donnée par :

MXY = M—p'MLame de phase'Mm (B3>

Lame de phase

ol p est I'angle que fait ’axe neutre de la lame biréfringente avec I'axe X, et M, est la
matrice de rotation définie par :

M, — (Cos(p) sin(p)) | (B.4)

—sin(p) cos(p)

De plus, pour une lame de phase dont le déphasage est quelconque, la matrice Miame de phase
dans le repére des axes neutres de la lame est donnée par :

1 0
MLame de phase — ( ) 5 (B5)

0 e—iA

avec A le déphasage induit.
Ainsi, il est possible de déterminer la matrice de Jones de chaque élément optique du
montage afin d’en déduire le champ électromagnétique en sortie de ’analyseur.

B.1 Matrice de Jones des éléments optiques

Matrice du polariseur tourné d’un angle o par rapport a X

La matrice du polariseur, notée Mpolariseur, dans le repére (X,Y) est donnée par la
matrice d’'une lame de phase dont le déphasage vaut m, et tournée d’un angle o par
rapport & X. Ainsi :

Mpolariseur = (COS(_Q) sin(—a)) (1 O, ) <C08(a) sin(a)>
—sin(—a) cos(—a) 0 e —sin(a) cos(a)

(B.6)
_ (cos(?a) sin(2a)>
sin(2a)  cos(2a)
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Matrice de ’analyseur tourné d’un angle 2a + 7/2 par rapport a X

De méme, la matrice de 'analyseur, notée M apalyseur, dans le repére (X,Y) est donnée
par la matrice d'une lame de phase dont le déphasage vaut 0, et tournée d'un angle
2a+ /2 par rapport a X, de sorte que l'analyseur et le polariseur soient en configuration
croisée. La matrice de rotation M,—sq1~/2 s'écrit alors :

[ cos(2a+m/2)  sin(2a +7/2)
Mozasn/z = (—sin(2a +7/2) cos(2a+ 7r/2)> ' (B7)

De méme,

co?(—(Z& +7/2))  sin(—(2a + 7T/2))> . (B.8)
—sin(—(2a +7/2)) cos(—(2a + 7/2))

M_p=—(2atn/2) = (

Ce qui donne :

10
MAnalyseur = Mf(2a+7r/2) ( ) M2a+7r/2

0 0
(B.9)
_ ( sin?(2a) —cos(2a)sin(2a)>
—cos(2a)sin(2a) cos?(2a)

Matrice d’une lame biréfringente tournée d’un angle § par rapport a X

En considérant que le cristal d’OP-GaAs agit comme une lame de phase tournée d’'un
angle 3 par rapport a 'axe X, la matrice du cristal dans le repére (X,Y) s’écrit :

Moo = (coS(—ﬁ) sin(—ﬂ)) (1 0 ) <cos(,6) sin(,@))
olariseur _Sin(—ﬁ) COS(—ﬁ) 0 efiA —Sin(ﬂ) COS(B)

' ' (B.10)
[ cos?(B) +sin*(B)e~  cos(B)sin(B)(1 —e2)
~ \cos(B)sin(B)(1 — e=™)  cos?(B3) + sin?(B)e~4
avec A = 2; (no — ne)L ot A est la longueur d’onde considérée, et L la longueur du

cristal. La valeur (n, — ne) permet de déterminer la biréfringence induite dans le cristal

d’OP-GaAs.

B.2 Intensité de ’onde détectée a la sortie de 'analy-
seur

L’onde électromagnétique en sortie de I’analyseur est ensuite simplifiée grace au logiciel
Mathematica. Ce qui donne :

—03 = e '8 {(-1+ eMsin(da — 26 — ) + (1 + em)sin(Q)} ( sin(2a) ) (B.11)

cos(—2a)
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L’intensité de 'onde est alors donnée par :

Iout =E Eout

out
1
=3 {4 — 2cos(8a — 43 — 20) + cos(8a — 45 — 20 — A) — cos(A — 26) (B.12)
+cos(8a — 48 — 20 + A) — 2cos(26) — cos(A +260) }

Dans le cadre de 'expérience de la section 3.1.4, I'onde incidente est polarisée selon
la direction X, ce qui donne # = 0. De plus, nous avons vu que les axes neutres des
échantillons d’OP-GaAs étaient dirigés selon les axes (X,Y) du repére, ce qui donne 3 = 0.
L’intensité se simplifie alors pour retrouver ’équation (3.2) :

1
Lastecte = 3 [2 — 2cos(8ar) + cos(8ax — A) + cos(8a + A) — 2cos(A)]

(B.13)
= sin?(4a) - sin?(A/2)
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Nouvelles sources optiques pour la détection
d’espéces chimiques en bande 111

Résumé : La spectrométrie laser d’absorption différentielle est une technique bien
connue pour la détection & distance d’espéces chimiques dans l’atmosphére. A ce titre,
la bande III qui s’étend entre 8 et 12 pum est une région particuliérement intéressante,
car les bandes d’absorption de nombreuses espéces chimiques y sont intenses et se re-
couvrent peu entre elles. Afin de détecter ces espéces a distance dans la bande III, il est
nécessaire de disposer de sources dont le rayonnement est fin spectralement, largement
accordable, et énergétique. Les sources basées sur I'optique non linéaire du second ordre
constituent la seule technologie capable de répondre & ces besoins. Dans ce travail de
theése, nous présenterons des résultats expérimentaux portant sur deux architectures de
sources paramétriques permettant d’émettre un rayonnement dans la bande IIT adapté
a la spectrométrie différentielle en configuration lidar. La premiére architecture consiste
a émettre un faisceau directement dans la bande III grace au pompage de cristaux non
linéaire par des sources laser & 2 um. La seconde architecture, consiste a amplifier les
ondes signal et complémentaire issues d’'un OPO a 2 um, avant de les convertir dans la
bande III par différence de fréquences. Ces sources sont basées sur ’association de techno-
logies émergentes et sont susceptibles d’offrir des solutions viables au manque de sources
émettant dans la bande III.

Mots-clés : laser, optique non linéaire, oscillateur paramétrique optique, lidar, spec-
trométrie différentielle, détection & distance.

New Optical Sources for Detection of
Chemical Species in the LWIR

Abstract :  Laser spectrometry by differential absorption is a well-known technique for
standoff detection of chemical species in the atmosphere. The longwave infrared region
(LWIR), ranging from 8 to 12 pm is particularly interesting because the absorption bands
of many chemical species are intense and non-overlapping. In order to detect those species
in the LWIR, there is a need for sources that are spectrally narrow, widely tunable, and
delivers high energies. The sources based on second order nonlinear optics are the only
technology able to meet those requirements. In this work, we will present the experimental
results on two parametric architectures that allows emission in the LWIR for lidar mea-
surements. The first one consists in emitting a beam directly in the LWIR by pumping
nonlinear crystals with 2 gm pump lasers. The second architecture consists in amplifying
the signal and idler beams coming from a 2 pym OPO, before converting them into the
LWIR by difference frequency generation. Those sources are based on the association of
new technologies and have the potential to offer a viable solution to a lack of sources
emitting in the LWIR.

Keywords : laser, nonlinear optics, optical parametric oscillator, lidar, differential
spectrometry, standoff detection.
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