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Introduction

Par sa capacité a détecter des gaz polluants ou a analyser I’atmosphere, la spectroscopie est
une technique importante, qui répond a divers enjeux actuels, notamment en matiere de diag-
nostic environnemental. La spectroscopie infrarouge exploite le fait que les molécules possedent
des fréquences spécifiques pour lesquelles elles tournent ou vibrent selon des niveaux d’énergie
discrets (modes ro-vibratoires). Un nuage de gaz qui est traversé par un faisceau lumineux ab-
sorbe les photons dont 1’énergie hw correspond aux modes ro-vibratoires de la molécule d’une
espece chimique contenue dans le nuage. Ces modes vibratoires s’étalent sur une large plage
spectrale, dont le moyen infrarouge qui est communément défini comme allant de 3 & 8 pum (soit
de 1250 & 3333 cm™) [9]. Si les lasers émettant dans le proche infrarouge releévent de techniques
éprouvées, elles ne le sont pas autant dans le moyen infrarouge par manque de lasers solides
pouvant osciller dans cette ba nde de longueur d’onde. Cette recherche de nouvelles sources sus-
cite le développement de nouvelles architectures d’oscillateur opérant dans le moyen infrarouge.
Cette bande spectrale est particulierement intéressante pour la spectroscopie, a savoir la bande
allant de 3 a 5 um : celle-ci est a la fois une fenétre atmosphérique dans laquelle les faisceaux
laser peuvent se propager avec une absorption minimale par les especes gazeuses naturellement
présentes dans l'atmosphere [10] et une région spectrale ou de nombreuses especes d’intérét
présentent des raies d’absorption bien différenciées. Les raies rovibrationnelles de différents gaz,
notamment de gaz a effet de serre, se situent dans cette gamme. La Fig.1 indique les bandes
d’absorption de différents gaz pouvant potentiellement étre détectés grace a des taux d’absorp-
tion importants : on citera notamment le protoxyde d’azote (N2O) et le dioxyde de carbone

(CO3) dont I'étude sera privilégiée par la suite.

Dans cette these, 'objectif est le développement d’une source cohérente afin de sonder les
gaz possédant des bandes d’absorptions dans cette fenétre atmosphérique. Or, afin de pouvoir
étudier, avec une méme source, plusieurs gaz différents, il est nécessaire de posséder une large
bande de gain. Pour pouvoir discriminer les gaz étudiés, il nous est également important d’avoir
une connaissance et un controle précis de la longueur d’onde générée. De plus, si I’accordabilité
du dispositif a une vitesse assez importante, nous pouvons étudier dans une quasi-simultanéité

différents gaz absorbant des longueurs d’onde couvertes par la large bande de gain de la source
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Figure 1: Bande d’absorption de différents gaz dans la bande II dans le cas d’'une longueur de traversée
de 40 cm dans un mélange contenant le gaz étudié dans une proportion de 1,/1000.

Il existe dans la littérature de multiples moyens pour couvrir I'infrarouge, comme schématisé
sur la Fig.2, qui représente en gris la transmission atmosphérique afin de repérer les fenétres at-
mosphériques. On voit que les technologies disponibles permettent de couvrir completement la
plage infrarouge. Evidemment, selon la plage spectrale de 'infrarouge, des différences majeures
sont présentes en termes de performances et de maturité technologique des sources cohérentes.
Ainsi, on voit qu’au dela de 3 um, les lasers solides sont peu nombreux a I'exception de lasers
basés sur des cristaux amplificateurs en ZnSe :Fe?t permettant d’obtenir une émission laser
entre 4 et 5um [70]. Les lasers semi-conducteurs permettent de couvrir la bande spectrale 3-
5 pm sur laquelle nous nous focalisons dans cette these : les lasers cascade interbande (ICL
pour Interband Cascade Laser) permettent ainsi d’obtenir une puissance moyenne d’au moins
400 mW et une grande accordabilité a I’aide de couplage par cavité externe [59, 96, 95]. Une
autre source cohérente pour couvrir les plages infrarouges est 'utilisation d’une source super-
continuum : on peut ainsi citer celle de Peterson et al. [78] ayant une couverture spectrale de
1,4 a 13 um. Ce type de source permet de couvrir des spectres larges, mais comme les sources
supercontinuum se basent sur des impulsions femtosecondes, elles génerent des spectres larges.
Une étude spectroscopique avec une source supercontinuum nécessite un détecteur avec une
plage étroite de détection spectrale, ceci afin de pouvoir discriminer la longueur d’onde voulue.
De plus, la puissance totale émise étant encore restreinte pour ces systemes, la puissance dis-
ponible dans le canal spectral étroit de détection est limitée. Le moyen choisi dans cette these
pour entreprendre des études spectroscopiques est au contraire d’utiliser un détecteur avec une

large plage spectrale et d’utiliser un oscillateur délivrant un faisceau cohérent de faible largeur

10



Introduction

spectrale.

C’est pour développer une telle source cohérente que 1’ Office National d ‘Etudes et de Re-
cherches Aérospatiales (ONERA), notamment ’équipe Sources Laser et Métrologie (SLM) du
Département PHYsiques instrumentation environnement espace (DPHY), a entrepris le déve-
loppement de nouveaux Oscillateurs Paramétriques Optiques (OPO). Par un processus non
linéaire de mélange a trois ondes, les OPO permettent de générer des fréquences optiques plus
basses que celle incidente, permettant de couvrir le moyen infrarouge a partir de 'oscillation
issue d’un laser proche infrarouge qui pompe un cristal non linéaire. Plus précisément, ce pro-
cessus, que 'on nomme génération paramétrique, amplification paramétrique ou différence de
fréquences (DFG pour difference frequency generation) selon le nombre d’ondes incidentes et
leurs intensités relatives, permet de convertir un photon dit pompe de haute énergie, en une
paire de photons signal et complémentaire qui sont différenciés (par convention) en désignant
le photon signal comme celui de plus haute énergie (ws > w.). Pour renforcer le processus, le
milieu non linéaire est situé dans une cavité optique résonnante, ce qui permet d’obtenir des
efficacités de conversion conséquentes pouvant atteindre plusieurs dizaines de pourcents. Une
différence majeure avec un laser conventionnel est qu'un OPO ne se base pas sur des transitions
électroniques entre les niveaux d’énergie de I’atome, mais sur une conversion de fréquences hors
résonance : il n’y a donc pas de stockage d’énergie mis en jeu dans le matériau. C’est pour cette
raison que les OPO peuvent couvrir de larges bandes de longueur d’onde, car ils sont théori-
quement limités uniquement par les plages d’absorption du cristal non linéaire utilisé. Ainsi,
les cristaux non linéaires en niobate de lithium dopés en oxyde de magnésium (MgO :LiNbOs3),
utilisés au cours de cette these, ont une plage de transmission s’étalant de 350 a 4500 nm [31],
ce qui permet de couvrir la fenétre atmosphérique souhaitée avec ce cristal.

Le principe de fonctionnement des OPO étant basé sur des conversions de fréquence, les
propriétés des ondes générées dépendent des propriétés du laser de pompe, notamment ses
propriétés en termes de puissance, de qualité de faisceau, de largeur spectrale et de durée d’im-
pulsion. L’efficacité du processus non linéaire est directement reliée a I'intensité créte des ondes
mises en jeu et donc dépend fortement de la durée des impulsions laser. C’est pourquoi il est
courant de distinguer les systemes en fonction du régime temporel de fonctionnement de la
source de pompe : continu, nanoseconde, picoseconde, et femtoseconde. La tres riche littérature
scientifique relative aux OPO montre qu’il existe de multiples techniques permettant d’obtenir
des sources variées en matiere de durée d’impulsion et de profil spectral, ceci afin de répondre
aux besoins d’analyse d’especes gazeuses. Le régime picoseconde reste par contre assez peu
exploité pour ces applications. Ce régime temporel permet pourtant d’obtenir un bon compro-
mis entre les avantages et inconvénients inhérents aux régimes nano- et femtosecondes. Des
impulsions picosecondes permettent ainsi d’obtenir des impulsions avec une finesse spectrale de

I'ordre du ecm™ [35, 82|, inaccessible avec un régime femtoseconde et suffisante pour les appli-
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Figure 2: Plages d’émissions de différentes sources cohérentes disponibles dans l'infrarouge, superpo-
sées avec la transmission atmosphérique (en gris).

cations, telle I'imagerie active de gaz a pression atmosphérique, qui ne nécessite pas une haute
résolution spectrale. De plus, le régime picoseconde permet d’obtenir des taux de répétition
et des puissances crétes seuil plus basses que le régime nanoseconde grace a la méthode de
pompage synchrone ne nécessitant pas de reconstruire l'oscillation a chaque impulsion. Cela
autorise 'obtention d’une accordabilité rapide grace a sa cadence de plusieurs dizaines de mé-
gahertz. A travers ces avantages, un OPO picoseconde constitue donc une bonne option pour
des applications de spectroscopie de gaz multi-especes (grace a I’accordabilité rapide), tout en

étant une source avec une puissance d’oscillation basse.

C’est pour ces raisons que 'ONERA a conceptualisé des OPO picosecondes depuis une
dizaine d’années. Ainsi, cette these s’inscrit dans la suite de la these de Delphine Descloux
(2016,[22]), qui elleeméme prolongeait celle de Cédric Laporte (2014,[55]), elle méme reliée a
une partie des travaux de la these de Jean-Baptiste Dherbecourt (2011,[25]). Dans la these de
ce dernier, une étude portait sur le développement d’un OPO picoseconde basé sur un cristal
non linéaire en Zinc Germanium Phosphide (ZGP) possédant une bande de gain de 4 & 6 pm.
Le pompage de cet OPO était assuré par un autre OPO picoseconde possédant un cristal en
niobate de lithium & retournement périodique de la polarisation (PPLN pour Periodically Poled
Lithium Niobate) qui émet des longueurs d’onde de 1,85 & 2,55 pum. Ce cristal a retournement
périodique d’une vingtaine de millimetres a constitué la référence pour les travaux ultérieurs
développés par C.Laporte (2014) et D.Descloux (2016), pour concevoir des cristaux non linéaires
en niobate de lithium a retournement de polarisation apériodique (APPLN pour A Periodically
Poled Lithium Niobate). L’apériodicité de ce retournement de polarisation permet d’élargir la

bande de gain paramétrique de 'OPO picoseconde [16]. Ainsi, D.Descloux (2016) a montré
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qu'un des cristaux APPLN développé permettait d’obtenir une largeur de 40 nm de la bande
de gain de I'onde signal, ceci autour de 1470 nm, et pour 'onde complémentaire, une largeur
de 275 nm autour de 3859 nm (ce qui équivaut & un intervalle de nombre d’onde de 185 cm™).

La these de D.Descloux a pour partie porté sur la caractérisation d’'un OPO picoseconde
reposant sur un cristal APPLN pour une cavité ne possédant aucun systeme de filtrage spectral
interne ou externe a la cavité. En effet, il est vite apparu que le caractere picoseconde et la large
bande de gain d’un tel OPO amenaient leur lot de singularités et de restrictions dont I'analyse
détaillée restait a faire. On peut notamment citer la condition de synchronisme venant du
fait que, les impulsions étant picosecondes, les impulsions signal et pompe doivent arriver en
méme temps en entrée du cristal non linéaire pour que I'impulsion signal résonnante dans la
cavité soit ré-amplifiée a chaque tour de cavité : cela pose une condition d’égalité des longueurs
optiques des cavités du laser de pompe et de 'OPO. D.Descloux a notamment démontré, par des
analyses numériques et expérimentales, que lors de la construction de l'oscillation paramétrique,
la longueur d’onde signal varie avec 'augmentation de la puissance intra-cavité. Sachant que
chaque longueur d’onde signal est amplifiée dans une zone différente du cristal apériodique,
cette variation de longueur d’onde signifie que des positions différentes du cristal sont sollicitées
selon les puissances mises en jeu dans ’OPO.

Grace a un tel cristal incorporé dans un OPO picoseconde, une accordabilité rapide de
I'oscillateur a été obtenue en placant dans la cavité un réseau de diffraction en configuration
Littrow : la longueur d’onde pouvant osciller dans la cavité est dépendante de I’angle d’incidence
du faisceau sur ce réseau [23]. Ce dispositif permettant une vitesse d’accordabilité de 30 nm en
40 ps, a permis une étude de la concentration en NoO dans une cellule de gaz en simple passage

Cette these a débuté lorsque D.Descloux terminait la sienne et nous nous sommes ensemble
efforcés d’améliorer le dispositif d’accordabilité de ’'OPO picoseconde en utilisant comme filtre
spectral, non plus un réseau de diffraction, mais un réseau de Bragg en volume chirpé (CVBG
pour Chirped Volume Bragg Grating). Le CVBG est un verre ou est inscrit un réseau de Bragg
apériodique : la longueur d’onde réfléchie par le réseau dépend linéairement de la position dans
le matériau. En déplacant ce réseau autour de la position permettant de respecter la condition
de synchronisme, nous modifions alors la longueur d’onde réfléchie et amplifiée. Ce dispositif
permet de garder constante la direction axiale du faisceau signal lors de la modification de la
longueur d’onde et ainsi d’éviter de perturber sa caustique et par répercussion ses performances
spectrales. L’OPO ainsi développé permet de balayer plus de 80% de la bande de gain disponible
avec une vitesse d’accordabilité du complémentaire de 150 nm en 100 us [24], ce qui en fait
I'outil idéal pour la détection de gaz par imagerie active.

La détection de gaz par imagerie active est une technique de spectroscopie consistant a filmer
(dans notre cas avec une caméra moyen-infrarouge) un environnement que 1’on vient illuminer

avec le faisceau complémentaire extrait de ’OPO accordable : en éclairant la scene avec une
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longueur d’onde absorbée par le gaz étudié, celui-ci devient opaque a la caméra. Cette opacité
est plus ou moins importante selon la concentration locale du gaz, ce qui permet de mettre sa
présence en évidence et éventuellement de le quantifier avec une caméra.

Ce manuscrit est divisé en quatre chapitres. Le chapitre 1 présente en premier lieu les
principes théoriques permettant la compréhension des phénomenes physiques se produisant
dans les OPO picosecondes, et ensuite les caractéristiques des cristaux APPLN et des lasers
de pompe Nd :YVO,. Le chapitre 2 vise a compléter les études initiées par D.Descloux (2016)
pour caractériser un OPO picoseconde basé sur des cristaux APPLN sans filtrage spectral.
L’accent est mis sur I’étude expérimentale des efficacités de conversion des réseaux APPLN et
des possibilités pour 'augmenter cette efficacité. Des comparaisons avec des calculs numériques
sont faites, afin de valider les résultats obtenus. Suite a cela, le chapitre porte sur la dépendance
des propriétés spectro-temporelles de I’OPO en fonction du synchronisme. Ce second chapitre se
cloture sur I'étude des propriétés spectrales de I’OPO picoseconde a forte puissance de pompe
oll on observe l'apparition de pics secondaires éloignés d’environ 10 et 21 nm du pic signal
principal. Ces pics pouvant dépasser en puissance de plusieurs décibels le pic principal, il est
primordial d’en comprendre 1’origine physique et leurs implications.

Le chapitre 3 porte exclusivement sur ’étude spectrale d’'un OPO picoseconde large bande
sans filtrage intracavité. En effet, des le seuil d’oscillation franchi, on observe un spectre cannelé
constitué d'un pic principal et d’une succession de pics latéraux situés sur un seul c6té du pic
principal. Selon le signe du chirp du cristal APPLN, ces cannelures ne se situent pas du méme
coté du pic principal. Ces propriétés spectrales apparaissent comme spécifiques aux SPOPO
picoseconde basés sur un cristal a retournement apériodique de polarisation et n'ont pas été
rapportées dans la littérature. Pour comprendre 1’origine de ces modulations spectrales, I’étude
est menée en plusieurs étapes : (i) une étude expérimentale permet de dégager les facteurs
influengant I’apparition et le maintien du profil spectral cannelé, (ii) une étude numérique pour
extraire de nouvelles informations sur les cannelures et leurs origines, (iii) en se focalisant
particulierement sur I’évolution de la génération paramétrique lors du passage des faisceaux
dans le cristal non linéaire. Cela permet de proposer une hypothese sur 'origine du spectre
signal cannelé.

Le chapitre 4 présente 'utilisation d’'un CVBG pour contraindre la longueur d’onde de
I’OPO picoseconde. Apres avoir démontré que 'utilisation du CVBG filtre efficacement les pics
secondaires et cannelures observés précédemment, nous étudions les efficacités de conversion
d’un tel systeme. Suite a cela, nous étudions ’accordabilité du systeme pour une variation de
sa longueur d’onde pas a pas ou continue. Cet OPO accordable est utilisé comme une source
moyen-infrarouge pour une détection d’une fuite de gaz de protoxyde d’azote (N,O) par imagerie
active.

Outre ces chapitres portant sur le développement d’'un OPO picoseconde ayant une large
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bande de gain, a également été entrepris dans cette these des travaux d’une toute autre nature.
[’annexe A synthétise ces travaux conduits pendant six mois au laboratoire High energy OPtic
and Electronics (HOPElab) de la National Tsing Hua University (NTHU) située dans la ville de
Hsinchu a Taiwan. Ces travaux ont été réalisés dans le cadre d’une collaboration internationale
associant plusieurs laboratoires. Dans un objectif de miniaturisation d’'un OPO, nous proposons
I’écriture d’un réseau de Bragg dans un cristal non linéaire : le réseau de Bragg permet d’obtenir
un mode d’oscillation unique indépendant de la température et de s’affranchir de miroirs de
cavité. Ces travaux n’ayant qu'un lien tres relatif avec ceux entrepris a 'ONERA, il est plus
judicieux de présenter les résultats obtenues séparément afin d’éviter toute confusion.

Le manuscrit se cloture par une conclusion générale présentant le bilan de ces travaux et

dressant des perspectives. Deux annexes viennent enfin compléter le document.
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Chapitre 1

Concepts généraux et outils

Objectifs

Un Oscillateur Paramétrique Optique (OPO) est une source cohérente qui repose sur des
interactions non linéaires d’ordre deux. Un OPO permet 'obtention de longueurs d’onde
dans des plages de fréquence difficilement accessibles avec des lasers, dont les longueurs
d’onde produites dépendent des transitions électroniques des milieux amplificateurs.

Ce chapitre introductif décrit tout d’abord les outils théoriques de I'optique paramétrique
et permet la compréhension des parametres physiques entrant en jeu dans les OPO. En
particulier, nous étudions les caractéristiques de ces sources dans le régime temporel pi-
coseconde devant vérifier une condition de synchronisme. Nous avons aussi développé et
utilisé des cristaux non linéaires originaux que nous présentons : il s’agit de cristaux a
retournement apériodique de leur polarisation. Du fait de cette apériodicité, ils présentent
une bande de gain paramétrique élargie. Ce chapitre se conclue par la présentation des

lasers de pompe nécessaires a l'oscillation paramétrique dans les OPO picosecondes déve-

loppés.
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Chapitre 1 - Concepts généraux et outils

1.1 Optique paramétrique - Processus non linéaire d’ordre

deux

Les phénomenes d’optique non linéaire se produisent des qu’une onde électromagnétique
intense se propage dans un milieu, le champ électrique de 'onde modifiant la polarisation du
matériau qui va en retour rayonner un champ électromagnétique. En plus du terme linéaire
usuel Pjpeqire qui rayonne un champ a la méme fréquence que celle incidente, la polarisation du
matériau s’écrit comme un développement en puissance du champ électrique : P = Pjnéqire +
Poontinéaire = P + [P(Z) + PO 4+ 4+ P(”)} , ott P™ est la polarisation d’ordre n, polarisation
qui dépend de E™. P,oniincaire poOurra étre considérée non-nulle uniquement si 'amplitude du
champ électrique F de l'onde électromagnétique incidente est non négligeable, condition qui
peut étre satisfaite avec un laser. La polarisation & lordre n peut se définir comme P™ =
eox™ : E™, oll € est la constante de permittivité du vide, et ™ est le tenseur de susceptibilité
non linéaire d’ordre n du matériau. La polarisation d’ordre trois, est un phénomene important a
I'origine entre autres de la diffusion Raman ou de 'effet Kerr, toutefois elle peut étre considérée
négligeable si la polarisation d’ordre deux est non nulle, sous réserve que le champ appliqué ne
soit pas trop intense et qu’on se situe hors résonances du matériau (comme ce le sera par la
suite). Pour que la polarisation d’ordre deux soit non nulle, il est nécessaire que le matériau
traversé soit non-centrosymétrique [9], c’est-a-dire qu’il s’agisse d’'un matériau dont la structure
cristalline ne possede pas de centre d’inversion. Ce type de cristal sera utilisé tout au long de
cette these, la polarisation non-linéaire résultante permettant la conversion de fréquence dans

un mélange a trois ondes, conversion dite paramétrique.

P® dépendant du carré du champ électrique traversé, il a fallu attendre I'invention du
laser de Maiman [62] en 1960, pour avoir un outil avec une puissance optique assez élevée pour
permettre la premiére conversion paramétrique. Des 1961, Franken et al. [28] ont, a 'aide d'un
laser a rubis, réussi a effectuer un doublage de fréquence dans un morceau de quartz. Toutefois,
cette premiere démonstration présentait une efficacité de conversion tres faible car la condition
d’accord de phase n’était pas vérifiée entre ’'onde fondamentale et le second harmonique. Cette
limitation a été dépassée en 1962 par Giordmaine [32] et Maker [63] qui ont utilisé la différence
d’indice de réfraction en fonction de la polarisation dans un matériau biréfringent pour satisfaire
la condition d’accord de phase. Un autre article important dans I’histoire de l'optique non-
linéaire est celui de Armstrong et Bloembergen en 1962 [5], qui finit de poser 'essentiel des

équations et des principes encore utilisés aujourd hui.

Dans cette partie du manuscrit, nous présentons les équations issues de ces travaux permet-
tant la compréhension des processus paramétriques ayant lieu dans un oscillateur paramétrique
optique (OPO), utilisé tout au long de ce travail.
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1.1 Optique paramétrique - Processus non linéaire d’ordre deux

1.1.1 Présentation des équations de conversion paramétrique

Afin de décrire I’évolution d’un champ électrique B dans un milieu non linéaire et les
phénomenes de conversion paramétrique associés, il est nécessaire de débuter le développement
mathématique a partir des équations de Maxwell. Ainsi, en considérant une onde plane se
propageant selon ’axe optique z et en prenant le rotationnel de I’équation de Maxwell-Faraday
(? ANE = ﬁ) couplée a ’équation de Maxwell-Ampere (? ANB = Mo(% + 50%)), on

ot
obtient :

?A?/\E:—@z—uo(y?jteoazﬁ) (1.1)
ot ot? ot?
ou i est la constante magnétique reliée a la vitesse de la lumiere dans le vide par : ppeg =
c2, avec g la permittivité diélectrique du vide. Le premier terme de I’Eq.l.l peut étre simplifié
en utilisant I’équation de Maxwell-Gauss (?ﬁ = £ = 0) qui est nulle dans un milieu sans
source de charge :

VAVAE =V (V.E)-VE = —v2F

On suppose alors pour I’Eq.l.l une interaction colinéaire dans l'approximation des ondes
planes; de plus en négligeant les effets d’anisotropie (le tenseur x? est diagonal) et en se
placant dans une zone de transparence du milieu (les éléments de x® sont réels), on obtient

finalement 1’équation d’onde :

PE  10°E N 92(PY + p?) PR xMo2E  02P®
0= 2o T or 02~ @ o Moe

Si P? est nulle, I’Eq.l.Q correspond a I’équation de Helmholtz dans un milieu d’indice de

(1.2)

réfraction n, ce qui nous permet de déduire que n? = 1+ ™). Si P® est non-nulle, il constitue,

comme démontré par la suite, le terme source a 'origine de nouvelles fréquences.

Mélange non linéaire a trois ondes

Soit deux ondes planes de pulsations respectives wy et wy (en supposant w; < wsy) incidentes
sur un milieu non linéaire non-centrosymétrique. On définit les champs électriques de ces ondes
comme :

Ei(z,t) = = (Ai(z, t)e 7" + c.c) (1.3)

N | —

BEy(z,t) = = (As(z,t)e 7 + c.0) (1.4)

DO | —
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Ou c.c est le complexe conjugué. Le mélange non linéaire de ces champs induit un terme de

polarisation non linéaire P valant :

P(2)(27t) = 60ng)f . El(z7t)E2(Z7t)

1 * —j(w1—w2
_50Xeff Aj(2)Az(2)e Jnen)

1 .
P(2)(z,t) = §€0ng)f : Al(Z>A2<Z>€*j(W1+w2) 4 >

"‘;180)((6?/[ D AL (2)Ag(2)e @M fce

Chacun des termes de la polarisation non linéaire produit de nouvelles ondes a des fréquences
2w1, 2wy, w1 + wa, et wy — wy ou de la rectification optique w; — wy. Du fait de la polarisation
P® nous avons de fait un mélange non linéaire & trois ondes : les deux ondes originales et
I'onde obtenue par génération paramétrique. Ces générations de fréquence sont de plusieurs
sortes, telles que : (i) la génération de différence de fréquences (DFG pour Difference frequency
generation) wy = ws —wy et wy = w3 —wy ; (ii) la génération de somme de fréquences (SFG pour
Sum-Frequency Generation) ws = w; + wy. En émettant certaines hypotheses simplificatrices
usuelles (enveloppes lentement variables, ondes planes, etc.), on peut résoudre I’Eq.l.Q et obtenir

le systeme d’équations couplées suivant [25] :

% 4= 1 8A1 4 61 8 Al —jw1
0z Vg 1 ot 2 o  2n4c
0Ay n 1 0Ay o 0% Ay —Jwa

o = (D) Ao () A% (2)e(Hidk2) L6
0z wgo Ot S o 2n2CXeff 3(2)Aj(2)e (1.6)

——Xep P Az Age IR (1.5)

0As3 1 0A; 533 Ay —juws B}
- P As(2)A (—jAkz) 17
0z +vg,3 ot +1 9 o M cX ff 3(2)As(2)e (1.7)

ou pour j = {1,2,3} les termes :

L 0A; | B A

vy Ot "2 o

permettent la prise en compte des effets de dispersion dans le cristal non linéaire; ces
effets sont introduits en considérant le développement limité du vecteur d’onde k; autour de la
porteuse w; du champ électrique, donnant la vitesse de groupe de I'impulsion vy ; et la dispersion

de cette vitesse de groupe §3; = g k  définie comme :
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on] !
Vg5 = C|No — )\05
N 9%n

b= 5z

(1.8)

La vitesse de groupe intervient dans la prise en compte du décalage temporel entre les ondes
lors de leur propagation dans le cristal non linéaire. La dispersion de la vitesse de groupe décrit
les effets d’étalement en fréquence des impulsions pendant leur propagation dans le milieu; ce
terme n’est significatif que pour des impulsions sub-picosecondes ayant des largeurs spectrales

de plusieurs centaines de cm™ [30].

1.1.2 Le quasi-accord de phase

’

Le terme Ak présent dans les équations couplées (Eq.1.5-1.7) correspond au désaccord de

phase défini par :
n n n

Ak =ks—ky—k =2m(= — =2 — 2 (1.9)

ol n; est I'indice de réfraction de I'onde j. Afin de comprendre I'importance de ce désaccord

de phase, considérons le cas particulier d’un processus de différence de fréquence w; = w3 — ws,

en supposant une non-déplétion des ondes w, et ws a chaque position z dans le cristal (soit

Ay(2) = Ay(0) = Ay et As(z) = A3(0) = A;). Dans ce cas, nous pouvons résoudre I'Eq.1.5

décrivant I’évolution A;(z) en fonction de la position dans le cristal :

sin(Akz/2 —7Akz
2

Sachant que l'intensité d’'une onde dépend de la valeur du champ électrique I = %eoc]E 2,

Jwi 2)
X
onqic 1t

Ai(z) = —

nous pouvons écrire l'intensité de I'onde w; en fonction de la position z dans le milieu non

linéaire comme :

Akz

Is]
L(z) = (ZLX@ 22372 2 >

)= e e o7 e (=) (L11)

Cette équation nous informe que l'intensité issue d’'un mélange non linéaire quadratique
est le produit des intensités des deux ondes incidentes. De plus, si I'accord de phase n’est pas
atteint (soit Ak # 0), l'intensité suit une évolution sinusoidale avec des cycles d’interférences
constructifs et destructifs, le maximum étant atteint tous les z,, = 7 = qA., ot A, est appelé
longueur de cohérence (et ¢ est un entier). Cette dépendance au terme Ak sera présente méme
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sans les hypotheses simplificatrices employées ici, telle que celle de non-déplétion des ondes.
Afin d’obtenir une conversion paramétrique efficace, il est donc nécessaire d’avoir un accord
de phase exact. Pour cela, deux techniques sont largement utilisées : la premiere consiste a
utiliser des matériaux biréfringents, la seconde, utilisée au cours de cette these, est d’obtenir
un quasi-accord de phase (QPM pour Quasi-Phase Matching).

La technique de quasi-accord de phase consiste en une compensation périodique du dépha-
sage accumulé entre les ondes lors de leur propagation dans un milieu non linéaire, par une
inversion de la polarisation non linéaire du milieu [27]. L’inversion de polarité du matériau fait
alterner le signe de Xé?f, ce qui revient a induire un basculement de 7 a la phase relative et
ce a chaque longueur de cohérence, soit avant que les interférences ne deviennent destructives.
Les ondes sont ainsi remises périodiquement en phase, ce qui permet a l'intensité de 1'onde
d’augmenter régulierement en fonction de la position z dans le cristal. Cela revient a avoir un
accord de phase effectif défini comme suit :

2mns  2mng 2wy, 27
Akepr =ks — ko — k1 — Ky = SV v vl (1.12)

ou K, = i—“ est le vecteur réseau du cristal QPM (I'indice “g” est 'initiale de “grating”).

Comparé a la technique de l'accord de phase par biréfringence qui consiste a compenser la

dispersion chromatique en adaptant la polarisation des ondes (dans un cristal biréfringent), le
quasi-accord de phase voit son coefficient non linéaire effectif dog modifié en premiere approxi-
mation par rapport a celui par biréfringence d,; de :

2
deyp = —di (1.13)

T
L’accord de phase par biréfringence permet a priori d’obtenir une meilleure efficacité de
conversion que le quasi-accord de phase, comme schématisé sur la Fig.1.1. En pratique, cette
meilleure efficacité peut étre remise en cause. En effet, pour obtenir un accord de phase par
biréfringence, il faut controler la polarisation des ondes incidentes sur le milieu, ce qui ne
garantit pas une propagation selon ’axe cristallographique permettant le plus fort coefficient
non linéaire. A I'inverse, la technique du quasi-accord de phase permet de se propager selon cet
axe optimal, ce qui fait qu’au final, le quasi-accord de phase peut avoir une meilleure efficacité de
conversion qu’une interaction paramétrique par biréfringence, comme schématisé sur la Fig.1.1.
La technique du quasi-accord de phase a été proposée des les années 1960 [] et a pu étre
mise en ceuvre efficacement que dans les années 90, grace au développement du retournement,
sous champ électrique, de la polarité dans les matériaux ferroélectriques [27, 73]. C’est un tel
cristal ferroélectrique qui est utilisé dans cette these : le niobate de lithium (LiNbOs3). Ce cristal
a une zone de transparence qui s’étend environ de 330 a 4300 nm (soit de 30300 & 2325 cm™),

ce qui en fait un cristal couramment utilisé pour mettre en ceuvre la technique du quasi-accord
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1.1 Optique paramétrique - Processus non linéaire d’ordre deux

de phase. On parle alors de niobate de lithium périodiquement polarisé ou plus généralement de
PPLN pour Periodically Polled Lithium Niobate. Outre les matériaux ferroélectriques, il existe
également des semi-conducteurs pour lesquels un motif de quasi-accord de phase est possible,
en produisant, par épitaxie, des domaines alternés [13].

Les cristaux QPM, et plus particulierement le PPLN, sont donc désormais des matériaux
usuels pour obtenir des conversions paramétriques efficaces et sont notamment utilisés pour

développer les oscillateurs paramétriques optiques (OPO) de cette these.

Ap=r Ap=7x Ap=r Ap=1x
(2) (2) 2) Ak=0
A X +y - (biréfringence)

¢
* * accord de phase
! !
|
|
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Figure 1.1: Efficacité de conversion de 'onde générée par différence de fréquence en fonction de la
longueur de matériau non linéaire traversé, normalisée par la longueur de cohérence A,
dans le cas d’un accord de phase par biréfringeance (bleu), d'un quasi-accord de phase
(vert) et d’un désaccord de phase (rouge). La courbe en tiretés bleus représente le cas
ou l'axe cristallographique permettant 1’accord de phase par biréfringence, donne un
coefficient non linéaire faible.

1.1.3 Oscillateur paramétrique optique

Soit le cas du mélange a trois ondes décrit par le systeme d’équations 1.5-1.7, ou w3 est une
onde pompe w, de forte intensité qui se propage dans un cristal non linéaire, cette onde va se
mélanger avec les deux autres ondes de pulsations w; et ws qui correspondent a w, et wy, soit
respectivement les pulsations des ondes signal et complémentaire , ou par convention ws > w,.
Ces ondes vérifient la condition de conservation de I’énergie lors de l'interaction non linéaire,

soit :
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hwy, = hws + hw, © w, = ws + W, (1.14)

Lorsqu’en entrée du cristal, seule I'onde intense w, est incidente, la conversion d’un pho-
ton pompe pour générer une paire de photons signal-complémentaire ne s’explique pas par le
systeme d’équations couplées 1.5-1.7, Ay et A étant nuls. Pour traiter rigoureusement ce phé-
nomene dit de fluorescence paramétrique, une approche quantique serait nécessaire rendant le
formalisme plus complexe. Afin de rester dans une approche classique, il est d'usage, notamment
dans les simulations informatiques, de traiter le probleme en supposant la présence d’'un demi-
photon signal et complémentaire en entrée du cristal par mode, ce demi-photon représentant le
bruit quantique venant ensemencer les ondes signal et complémentaire [25].

Un systeme optique ou une onde pompe et une onde signal sont incidents sur un cristal non
linéaire, et donnant une amplification des ondes signal et complémentaire tout en dépeuplant
'onde pompe est appelé OPA pour Optical Parametric Amplificator (Fig.1.2(a)). Un systeme
ol seule I'onde pompe est incidente et ou les ondes signal et complémentaire sont produites par
fluorescence paramétrique a partir du bruit quantique est appelé OPG pour Optical Parametric
Generator (Fig.1.2(b)).

Afin d’obtenir une meilleure efficacité de conversion non-linéaire, il est possible de placer
le cristal non linéaire dans une cavité optique (Fig.1.2(c)), comme c’est le cas des oscillateurs
laser avec milieu a gain. Lorsque le gain petit signal d'un passage dans le cristal est supérieur
aux pertes dans la cavité, l'oscillation non linéaire est permise. On parle alors d'un OPO pour
Oscillateur Paramétrique Optique, qui contrairement a une amplification laser classique, ne met
pas en jeu d’excitation électronique rendant la réponse instantanée sans stockage d’énergie dans

le milieu non linéaire.

OPA OPG OPO

wS
— — — —h.l ..... >
(Up BN wp e wp 4#_——*
wC

(a) wp—ws; =w, (b) Wy = Wg + W, () wp —w; = 0w,

\ 4

Figure 1.2: Schéma de fonctionnement d’'un OPA (a), d'un OPG (b) et d'un OPO (c).

Dans un OPO tel que celui schématisé sur la Fig.1.2(c), 'onde signal oscille dans la cavité,
tandis que les ondes pompe et complémentaire sont extraites par le miroir M2. Alors que le

miroir M1 réfléchit totalement I'onde signal, le coupleur de sortie M2 transmet partiellement
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1.1 Optique paramétrique - Processus non linéaire d’ordre deux

I'onde signal ce qui permet d’extraire une fraction de I'onde oscillante de la cavité. L’OPO
présenté dans ce manuscrit est plus complexe que celui schématisé précédemment, avec notam-
ment des miroirs sphériques employés pour focaliser ’onde résonante au centre du cristal et
obtenir un recouvrement optimal entre les faisceaux pompe et signal. L’efficacité du processus
de conversion est directement liée a 'intensité des ondes mises en jeu. De ce fait, les OPO sont
généralement classés selon différents régimes temporels du laser de pompe, qui vont influen-
cer les intensités et le comportement général de ’OPO. Il existe principalement trois régimes
de fonctionnement temporels différents : (i) le régime continu et quasi-continu pour lequel les
variations de l'intensité de la pompe sont tres lentes au regard des temps de construction de
loscillation paramétrique; (ii) le régime transitoire ou les effets de construction de 1'oscillation
paramétrique et la compétition de modes doivent étre considérés, comme pour les OPO na-
nosecondes notamment ; (iii) le dernier régime temporel est celui des impulsions courtes, soit
picosecondes ou femtosecondes. Ce dernier régime permet notamment d’atteindre de tres fortes
puissances-créte et donc des seuils d’oscillations tres bas en termes de puissance moyenne si
le taux de répétition est assez élevé. Les OPO picosecondes se rapprochent des OPO conti-
nus, car ils peuvent atteindre un état stationnaire, soit un état ou l'onde signal est reproduite
identiquement a elle-méme d’'un tour de cavité a 'autre [9].

1.1.4 Condition de pompage synchrone

Le laser de pompe employé dans la suite de 1’étude émet des impulsions picosecondes,
avec une largeur d’impulsion d’environ 8 ps, les impulsions signal et complémentaire sont elles-
meémes picosecondes. Pour assurer une oscillation dans de telles conditions, il faut s’assurer que
les impulsions signal et pompe se recouvrent l'une 'autre dans le cristal non linéaire, afin que
I'interaction paramétrique puisse se faire, comme schématisé sur la Fig.1.3. Cela suppose que
la cavité OPO et la cavité du laser pompe aient la méme longueur optique. Une telle condition
est nommée condition de pompage synchrone (ou condition de synchronisme). Si on prend pour
exemple ’OPO employé dans ce travail, le laser pompe Nd :YVO, utilisé ayant une fréquence

de répétition de 76 MHz, on en déduit que la longueur de cavité OPO doit étre de :

C
2/,

ou la division par un facteur deux s’explique car la cavité utilisé est linéaire : 'onde signal

Loro = — ~ 1,98 m (1.15)

se propage donc de 2Lopo par tour de cavité. Un OPO respectant une telle condition de pom-
page synchrone est appelé SPOPO pour Synchronously Pumped Optical Parametric Oscillator.
La longueur de désynchronisme que 'on peut définir comme la différence de longueur optique

entre les cavités du laser de pompe et de 'OPO n’a pas la nécessité d’étre exactement nul pour
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qu'une oscillation paramétrique soit entretenue dans la cavité OPO. En effet, les impulsions
étant picosecondes, une différence de longueur de cavité peut toujours assurer un recouvrement
entre les ondes : une impulsion d’une dizaine de picosecondes a une extension spatiale de 3
mm, et la différence de longueur de cavité doit donc étre forcément moindre. Dans le cas d'un
synchronisme non-exact, deux situations peuvent alors apparaitre : soit I'impulsion signal est
en avance sur I'impulsion pompe, soit elle est en retard lors de leur entrée dans le cristal non
linéaire. Cette différence influe sur le profil temporel des ondes paramétriques. Elle peut notam-
ment étre exploitée pour réaliser de la compression d’impulsions, ou I'impulsion OPO devient
plus breve que 'impulsion pompe [17, 26]. L’influence du synchronisme sera plus longuement
étudiée ultérieurement (Cf. Chap.2.3), notamment quant a son effet sur les propriétés spec-
trales de I'onde signal. Dans le Chap.4, cette condition de pompage synchrone sera également

exploitée pour réaliser un OPO accordable au moyen d’un réseau de Bragg en volume chirpé.

Cavité laser de pompe i
Taux de répétition: 76MHz Cavite OPO Signal

_JUUL__;p ,J{J‘«M
U

/\ /\ Complémentaire
Condition de pompage synchrone : L. = Lopo

=

Figure 1.3: Schéma du principe de pompage synchrone entre un laser de pompe picoseconde et un
OPO résonant au signal [22].

1.2 Elargissement de la bande de gain d’un cristal non
linéaire

Afin de développer une source paramétrique largement et rapidement accordable, la solution
développée dans cette these repose sur I'association d’'un OPO large bande de gain a un filtre
spectral intracavité.

Si on prend pour exemple le cas d'un cristal QPM a retournement périodique, un seul pas
de réseau A, est présent dans le cristal non linéaire. Selon I’'Eq.1.12, il est alors possible de ne
générer qu’'une seule onde signal monochromatique grace au quasi-accord de phase. Dans les
faits, le spectre signal généré n’est pas monochromatique, car 'onde pompe n’est elle-méme
pas monochromatique. De plus, puisque I’accord de phase possede une acceptance spectrale

[68], il est possible d’obtenir une longueur d’onde signal proche de celle permettant ’accord
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de phase. La bande de gain d'un cristal QPM périodique possede toutefois une bande de gain
paramétrique étroite : lors de sa these, J-B.Dherbecourt a démontré une largeur spectrale de la
bande de gain 2,3 nm (soit une différence de nombre d’onde 10 cm™) autour de 1470 nm, pour
un cristal a retournement périodique en niobate de lithium de 20 mm de longueur [25]. Pour
modifier la longueur d’onde signal lorsque la bande de gain paramétrique est étroite, une solution
consiste a faire varier la température du cristal : la modification de la température du cristal
fait varier I'indice de réfraction et donc la longueur signal permettant de respecter 'accord de
phase, ce qui déplace la position de la bande de gain du cristal. La vitesse d’accordabilité d’un
tel systeme est toutefois lente, car dépendante du temps de chauffe et de refroidissement du
cristal non linéaire et n’est donc pas envisagée dans cette theése, car nous visons une vitesse
d’accordabilité rapide de la source paramétrique.

Afin d’élargir la bande de gain du dispositif, il est possible de se placer a proximité de la
dégénérescence, soit pour des longueurs d’onde signal et complémentaire telles que A\, = \. = %
Cet élargissement est di au fait que, pres de la dégénérescence, la différence de vitesse de groupe
est minime, ce qui augmente ’acceptance spectrale de I’accord de phase [68]. Une bande de gain
¢élargie par dégénérescence est située dans une plage spectrale fixée par la longueur d’onde du
laser de pompe : celle-ci étant dans nos travaux de 1064 nm, la bande de gain paramétrique
sera située autour de Ay = 2,12 um. Or, les bandes d’absorption des gaz qu’on souhaite sonder
au Chap.4 sont situées dans la plage spectrale de 3 a 4 ym et de ce fait, cette méthode n’est
pas pertinente dans le cadre de cette these.

Une autre méthode d’élargissement de la bande de gain paramétrique a été proposée par
Gale et al. [30] ; elle consiste a utiliser une interaction non-colinéaire pour diminuer la dispersion
d’ordre deux. Une bande de gain optimale est obtenue lorsque ’angle de non-colinéarité est
tel que les projections des vitesses de groupe signal et complémentaire sur le vecteur d’onde
signal soient égales. Le cristal utilisé dans 1’étude de Gale (1998) est un [-baryum borate
(ou BBO), pompé dans 'ultra violet pour obtenir une émission dans le visible. La principale
limitation de cette méthode vient justement du fait qu’elle génere un fort décalage spatial qui
réduit la longueur d’interaction possible entre les ondes paramétriques présentant des incidences
différentes dans le cristal, ce qui se préte surtout aux impulsions de forte puissance créte (donc

plutot en régime femtoseconde).

1.2.1 Cristaux apériodiques large bande par retournement apério-

dique

Pour obtenir un élargissement de la bande de gain paramétrique du cristal non linéaire,
la solution choisie est I'utilisation d’un cristal a quasi-accord de phase apériodique. Ce type

de cristal a été proposé pour la premiere fois dans les années 1990 [75, 92] et consiste en
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une modification de la longueur du pas du quasi-accord de phase au cours de la propagation
du faisceau. Pour chaque position z dans le cristal, une valeur du pas A(z) est associée a
un couple spécifique de longueurs d’ondes signal et complémentaire (As(z); A.(2)) qui satisfont
la condition d’accord de phase a cette position z. Le motif le plus simple, représenté sur la
figure 1.4 correspond a une variation linéaire du pas d’inversion des domaines avec z. Nous
nommons cristal a QPM chirpé un cristal ayant une telle variation linéaire du retournement de
polarisation. Pour un tel cristal de longueur Lcpirp, la largeur de la bande de gain paramétrique

de largeur Aweirn, S’€xprime comme :
p )

K//

OVge

ou dv,. est la différence de vitesse de groupe entre les ondes signal et complémentaire, soit :

chhirp = Lchirp (1 . 16)

1 1
Mge = — — — (1.17)
Ugs  Uge
et k' lreprésente au taux de chirp du réseau soit :
r_ dK, (2)

= - — 1.1
K | (1.18)

ol z = 0 est situé au centre du cristal non linéaire, et K (z) = 2m/A(2) est le vecteur réseau. Un
taux de chirp positif correspond de fait & une augmentation du pas du réseau A(z) dans le cristal,
alors qu’un taux de chirp négatif correspond a une diminution de ce pas. Une augmentation de
la valeur absolue du taux de chirp entraine une augmentation de la largeur de bande de gain du
cristal, puisque d’avantage de longueurs d’onde signal peuvent respecter localement un quasi-
accord de phase. Toutefois, pour une longueur de cristal non-linéaire fixe, une augmentation de
ce taux entraine une diminution du gain créte de la bande de gain paramétrique. Des travaux de
Charbonneau-Lefort et al. [1/] ont ainsi montré que si le gain créte diminue bien, le logarithme
du gain multiplié par la bande passante se conserve pour deux taux de chirp différents n’l et

! .
I{/2 .

(G ) X Awer =In(Gry) X Awyy (1.19)

ol GH;_ est le gain paramétrique du cristal au taux de chirp ;. Augmenter la longueur du
cristal est une fagon d’augmenter le gain créte, car pour obtenir la méme largeur de bande de
gain qu'un cristal plus petit, un taux de chirp plus faible est nécessaire. Charbonneau-Lefort
et al. (2008) ont ainsi démontré que pour avoir un cristal QPM chirpé avec le méme gain que
celui d'un cristal QPM périodique, la longueur du cristal chirpé L., peut étre déduite par

I’équation :
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In Gchirp X chhirp/Lchirp = gln G!unif. X A(JJunif,/Lunif. (120)

Ainsi, en considérant une longueur de 60 mm pour le cristal QPM chirpé (longueur maximale
disponible aupres du fournisseur), D. Descloux a montré dans sa these [22] qu’il était possible
de concevoir un cristal QPM chirpé présentant le méme gain créte qu'un cristal périodique (de
longueur L,y = 20mm) avec une bande de gain environ trois fois plus large, soit : Lepirp =
3Lynis = 60mm. C'est cette longueur de 60 mm qui nous sert de référence dans la conception

des différents cristaux utilisés dans cette these.

x (confondu avec l'axe c du cristal)

1
=11~ =
L 4 - -
d’ f’

-

N

> Z

Figure 1.4: Schéma d’un cristal a retournement apériodique des domaines ferroélectriques pour un
taux de chirp &’ positif. Le pas A du retournement varie selon I’axe z des propagations
des impulsions paramétriques, ce qui induit une variation du couple de longueur signal
et complémentaire vérifiant le quasi-accord de phase [22].

1.2.2 Dimensionnement d’un cristal non linéaire accordable de 3 a

4 micrometres

Les cristaux non linéaires utilisés dans cette these sont en MgO :LiNbO s, soit des cristaux
de niobate de lithium dopés a 5% en oxyde de magnésium MgO. Un tel dopage est couramment
utilisé dans la littérature afin d’abaisser les effets photoréfractifs pouvant étre nuisibles aux
interactions paramétriques [77].

Afin d’élargir leurs bandes de gain, ces cristaux MgO :LiNbOj3 sont chirpés. Ils sont par
la suite nommés cristaux APPLN (pour APeriocally Poled Lithium Niobate), c¢’est-a-dire des
cristaux de niobate de lithium a retournement apériodique. Tous les cristaux utilisés dans cette
these sont chirpés linéairement dans la zone centrale, mais en leurs extrémités sont implantés des
zones d’apodisation qui constituent des régions de variation rapide des pas du cristal. La fonction
d’apodisation utilisée s’inspire de celle suggérée par Charbonneau-Lefort et al. et Phillips et al.
[15, 79], afin de limiter les rebonds de la bande de gain paramétrique. En effet, comme on

peut le voir sur la Fig.1.5(b) des rebonds sont observés dans la bande de gain paramétrique
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dans le cas d’un cristal simplement chirpé (et de taille finie). Leur origine vient des variations
tres abruptes de l'interaction paramétrique aux extrémités du cristal. Comme la polarisation
non linéaire démarre brutalement a l’extrémité du cristal non linéaire, des termes de haute
fréquence spatiale génerent des effets d’interférence sur la fonction de transfert du réseau de
quasi-accord de phase. Ces effets sont indésirables, car ils provoquent des variations d’efficacité
paramétrique selon la longueur d’onde. Il est donc préférable d’avoir une bande de gain large et
plate pour éviter ces variations. Une facon de réduire les rebonds de la bande de gain consiste a
rendre aussi fluide que possible la transition avant et apres la région ou se déroule I'interaction.
Pour cela, une solution consiste a démarrer avec une interaction tres loin de ’accord de phase
pour la ramener progressivement a une interaction en phase. Dans notre cas, on ajoute une
composante polynomiale d’ordres élevés a la partie linéairement apériodique de notre cristal.
Ainsi, la fonction d’apodisation n’affecte pas la partie centrale qui varie linéairement, par contre,
les variations du pas du cristal sont importantes a ses extrémités, comme le montre la figure 1.5

(a). En utilisant une telle fonction d’apodisation, le vecteur du pas du réseau peut étre exprimé

27 L K'L (22 K'L (22
Kg(Z) = A_O — I{/ (Z — E) — ,ulT (f — 1) R MQT <f — ]_> v2 (121)

Cette équation comprend quatre termes : (i) le premier terme correspond au vecteur du

comimme :

pas Ay au centre du cristal, (ii) le second décrit la variation linéaire du pas réseau dans la
partie centrale du cristal, (iii) le troisieme terme est la fonction d’apodisation proposée par
Charbonneau-Lefort (2008), (iv) le dernier terme est un terme que nous rajoutons afin de

rendre plus abrupte la décroissance en bord de gain.
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Figure 1.5: (a) Evolution du pas du réseau sans (tiretés rouge) et avec une fonction d’apodisation
(noir) dans le cas d'un taux de chirp &’ = —39000m~2. (b) Avec le méme code couleur
sont représentées les bandes de gain paramétriques.
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C’est a partir de cette équation que sont congus les réseaux des cristaux APPLN utilisés
dans cette these. Chaque cristal peut contenir au maximum six réseaux différents, chaque
réseau agit de fait comme un cristal APPLN a part entiere. Les bandes de gain des réseaux
ont été déterminées grace a des calculs numériques en régime picoseconde. Une fois ces calculs
réalisés, les motifs de retournement des domaines ferroélectriques sont transmis a 'entreprise
HCPhotonics qui fabrique les cristaux selon nos indications. Pour ce faire, nous utilisons un code
de simulation en ondes planes, con¢u au sein du laboratoire lors de these de J-B. Dherbecourt
[25]. Ce code est basé sur une méthode de différences finies dans le domaine temporel pour
résoudre les équations non linéaires couplées (Eq.1.5—1.7), en tenant compte de la différence et
la dispersion des vitesses de groupe définies par des équations telles que celles proposées par
Arisholm et al. [2]. Ce code numérique applique un facteur de correction de 0,25 au parametre
de couplage non linéaire d.ss afin de prendre en compte les effets des profils transverse des
faisceaux sur la bande de gain paramétrique. Ce facteur de correction a été estimé lors de la
these de D. Descloux [22], par un processus expérimental consistant en une adaptation de la
méthode de Findlay-Clay aux OPO [37] : celle-ci consiste en la mesure du seuil d’oscillation de
Ioscillateur pour différentes valeurs de réflectivité du coupleur de sortie, afin de déterminer les
pertes passives de la cavité optique, puis d’en déduire le facteur de correction a appliquer a la

formule du gain paramétrique.

Deux cristaux APPLN étaient utilisés dans le travail de D. Descloux (2016) : (i) le premier
nommé APPLN#1 permet 1’étude des propriétés des SPOPO pour différentes valeurs du taux
de chirp £/, mais ne sera pas utilisé dans cette these; (ii) le second cristal (nommé APPLN#2)
possede deux réseaux d’intéréts G4’ et G6’!. Leurs propriétés, retranscrites dans le Tab.1.1,
permettent d’obtenir des bandes de gains (Fig.1.6) plates grace a la fonction d’apodisation
ajoutée a la formule du vecteur réseau. L’apériodicité du réseau permet bien d’élargir la bande
de gain, comme pour le réseau G6’ qui, avec un taux de chirp de ' = 117000 m 2, permet
d’avoir une largeur de la bande de gain de I'onde signal A\, de 40 nm autour de 1470 nm, ce
qui correspond a une bande de gain pour 'onde complémentaire de 275,4 nm autour de 3852
nm. Ce réseau G6’ a une bande de gain de largeur et de position idéales pour sonder le protoxyde
d’azote N,O : D.Descloux (2016) a utilisé ce réseau pour mesurer la bande d’absorption d'une
cellule de gaz NyO, grace a un SPOPO ou un réseau de diffraction était utilisé comme filtre
spectral. Si ce réseau G6’ est particulierement intéressant pour des applications de spectroscopie,
le réseau G4’ est également utile pour faciliter 'alignement de la cavité optique, car la valeur

de son gain étant plus élevée, la puissance du seuil d’oscillation est plus basse.

1. Les autres réseaux possedent un taux de chirp trop élevés pour obtenir une oscillation ou possede un
vecteur réseau K,(z) selon une fonction non continue proposée par le fabriquant. Il a été démontré dans la
these de D.Descloux (2016), que ces derniers, donnent les mémes résultats que les réseaux G4’ et G6’ du cristal
APPLN#2.
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Réseau Ag(um) w' (m™2) w v1 pe v AXli(nm) Al(nm) Ao (em™!)

G4 29,15 3,9x10' 4,2 9 46 39 13,4 92 62
G6' 29,15 1,17x10° 7,8 17 6,8 39 40 275, 4 185, 1

Table 1.1: Parametres utilisés pour les différents réseaux du cristal APPLN#2 dans I’Eq.l.Ql, don-
nant les largeurs a mi-hauteur des bandes de gains signal A); et complémentaire A\,
sachant que les deux réseaux sont centrés autour de la méme longueur d’onde signal de
1470 nm, soit une longueur d’onde du complémentaire de 3859 nm. L’intervalle du nombre
d’onde Ao est également inscrit, et est égal pour le signal et le complémentaire

; G4' (k'=39000 m™?)
2,6

2,43
2,2
2,0

1,8

1,6 3
] G6' (k'=117000 m?)

1,4

1,2

110-""|""|""|""|""|"

1440 1450 1460 1470 1480 1490

Longueur d'onde signal (nm)

Gain paramétrique du cristal (unité arb.)

Figure 1.6: Bande de gain des réseaux apodisés G4’ et G6’ du cristal APPLN#2. Les parametres
d’apodisation sont décrits dans le Tab.1.1.
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Si le cristal APPLN#2 possede des valeurs du gain paramétrique différentes mais centrée
a la méme longueur d’onde, le cristal APPLN#3 fabriqué lors de cette these, a été développé
pour que chaque réseau QPM le composant ait la méme valeur de gain paramétrique, mais
situé dans des plages spectrales différentes. En concevant un cristal avec un gain constant,
I'objectif est de faciliter la comparaison des résultats obtenus par l'utilisation des différents
réseaux. De plus, les bandes de gain du cristal (dont les propriétés sont répertoriées dans le
Tab.1.2) ont été choisies pour couvrir le plus possible la bande 3-4 um. Cette plage de fréquence
correspond a une fenétre atmosphérique : les especes gazeuses naturellement présentes dans
I'atmosphere y ont une absorption minimale [10]. L’utilisation d’un cristal couvrant I’étendue
de cette fenétre atmosphérique, permet d’étudier grace au systeme OPO les multiples gaz
possédant une absorption dans cette plage fréquentielle. On verra ainsi dans le Chap.4 que
APPLN#3 permet notamment de sonder le N,O, le CO5 ou le SOs.

Pour couvrir différentes bandes spectrales, nous modifions le pas central Ay du réseau, ce
qui change la longueur d’onde signal et complémentaire permettant d’obtenir un quasi-accord
de phase au centre de la bande de gain. Toutefois, un déplacement de la bande de gain dans
I’espace fréquentiel, induit également un changement de différence de vitesse de groupe. Comme
expliqué précédemment, en s’éloignant de la dégénérescence (As = \.), la différence de vitesse
de groupe augmente, ce qui ce qui conduit a une bande de gain plus faible pour un taux de chirp
donné. De plus, le fait de s’éloigner de la dégénérescence conduit a un couplage non linéaire
plus faible, celui-ci étant proportionnel & 1/ (AsA.). 11 est donc nécessaire que les réseaux les
plus éloignés de la dégénérescence aient un taux de chirp s’ abaissé afin de maintenir un gain
créte constant, ce qui accentue d’autant plus la réduction de largeur de bande de gain. On voit
ainsi sur le Tab. 1.2 qu’avec le réseau H1, le taux de chirp x’ peut étre élevé (70800 m™) pour
une longueur d’onde centrale de 1577, 2 nm, alors que pour la voie H6, dont la longueur centrale
A est de 1429,9 nm, il est nécessaire d’abaisser le taux de chirp & 62400 m™ pour obtenir un
gain créte équivalent.

Comme le montre la Fig.1.7, la modification du taux de chirp en fonction de la position de la
bande de gain, conduit a une valeur du gain créte égale entre les voies du cristal. Ainsi, la baisse
du gain, due a 'augmentation de la différence de vitesse de groupe est compensée. En contre-
partie, les réseaux les plus éloignés en longueur d’onde de la dégénérescence, soit ceux avec le
taux de chirp le plus bas, ont une largeur spectrale moindre. On note également sur cette figure
que les bandes de gain sont plates, et ce grace a la fonction d’apodisation ajoutée a I’équation
du vecteur réseau. Pour le cristal APPLN#3, les termes de cette fonction d’apodisation sont
les mémes que ceux de la voie G6’ du cristal APPLN#2 (voir Tab.1.1).

Ces différentes bandes de gain paramétriques plates et élargies seront au coeur de tous les
oscillateurs paramétriques présentés dans cette these (a I'exception du Chap.??), et pourront

notamment au Chap.4 étre associées a un filtre spectral, afin d’obtenir une accordabilité dans
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la gamme 3-4 pym.

Réseau Ay (nm) Ao (nm) Ag(pm) & (m™2) Adlg(nm) Al(nm) Ao (ecm™)

H1  1577,2  3274,7 28,28 70800 37,34 161,1 150, 1
H2  1527,8  3510,3 28,60 68400 33 175,5 142, 2
H3  1472,4 38425 28,90 66000 20,21 137,8 93,2
H4  1457,6  3947,1 29,18 64800 17,51 128,4 82,4
H5  1443,4  4055,2 30,05 63600 15,25 120, 4 73,2
H6  1429,9  4165,7 30,50 62400 13,34 113,3 65,3

Table 1.2: Parametres utilisés pour les réseaux H1 a H6 du cristal APPLN#3 dans I’Eq. 1.21. Les
parametres d’apodisation sont identiques a ceux du réseau G6’ du cristal APPLN#2
(Tab.1.1), pour les largeurs & mi-hauteur des bandes de gains signal A\, et complémentaire
A, ainsi que pour l'intervalle du nombre d’onde Ao. La bande de gain signal est située
autour de Ag.
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Figure 1.7: Bandes de gain des réseaux apodisés H1 a H6 du cristal APPLN#3. Les propriétés de
ces bandes de gain sont décrites dans le Tab.1.2.

1.3 Laser de pompe Nd :YVOQOy

Pour le pompage de la source OPO picoseconde, nous avons été amené a utiliser deux
lasers picosecondes basés sur des cristaux d’orthovanadate d’ytrrium dopé aux ions néodyme
nommé Nd :YVO,. Ces lasers permettent de délivrer une puissance suffisante pour réaliser

efficacement le pompage de ’OPO tout en conservant une largeur spectrale proche de la limite
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de Fourier, nécessaire pour la réalisation de sources accordables avec la finesse spectrale requise
pour les applications d’imagerie active de gaz. Nous décrivons dans la suite les principales

caractéristiques de ces lasers et leur mise en ceuvre pour le pompage de I’OPO.

1.3.1 Propriétés des lasers Nd :YVO, utilisés

Les deux lasers Nd :YVO, utilisés dans cette these sont commercialisés par I’entreprise High
Q Laser (modele picoTRAIN), avec une architecture interne de type MOPA (Master Oscillator
Power Amplifier) : elle est composée d'un oscillateur maitre suivie d'un étage d’amplification.
L’oscillateur maitre est une cavité optique, contenant un cristal Nd :YVO, pompé par une diode
laser a 808 nm donnant une émission stimulée a 1064 nm. La longueur de la cavité optique est
d’approximativement de 4 metres de long (aller-retour puisque la cavité est linéaire) et délivre
des impulsions picosecondes avec une fréquence de répétition de 76 MHz. Le verrouillage de
modes de l'oscillateur, permettant le fonctionnement impulsionnel picoseconde, de 'oscillation
laser est réalisé au moyen d'un miroir & absorbant saturable semi-conducteur (SESAM).

Cet oscillateur maitre permet a lui seul d’obtenir une puissance moyenne de 4,5W. Cette
puissance moyenne peut ensuite étre augmentée pour atteindre une vingtaine de watts, via le
passage dans I'étage d’amplification construite par le fabriquant et situé dans le méme boitier.
Comme présenté sur la Fig.1.8, cet étape d’amplification est assurée par un simple passage du
faisceau a travers un nouveau cristal Nd :YVQOy. Ce cristal contrairement a celui de 'oscillateur
maitre n’est pas pompé par une diode laser a 808 nm, mais par deux diodes laser oscillant a 888
nm. Cette différence de longueur d’onde a vraisemblablement été retenue par le constructeur
pour éviter un effet de lentille thermique. En effet, en pompant le cristal a une longueur d’onde
moins absorbée par le Nd :YVOy,, on évite cet effet de lentille thermique pouvant diminuer
I'amplification de 'onde & 1064 nm [20].

Si le pompage du cristal d’amplification par les diodes laser se fait correctement, I’étape
d’amplification permet d’augmenter la puissance moyenne de 4,5W a approximativement 20W.
Cette puissance maximale n’a pas été obtenue avec les deux lasers utilisés dans nos travaux. En
effet, dans le cas du laser#1, le cube permettant la réunification des faisceaux des deux diodes
laser est décollé, empéechant la diode laser 1 de pomper le cristal amplificateur. Pour le laser#2,
la diode mise en cause est la deuxieme dont le faisceau n’atteint pas le cristal Nd :YVO,. Dans
les deux cas, le cristal amplificateur n’est donc pompé que par une seule diode laser, ce qui
signifie que le faisceau a 1064 nm n’est amplifié que jusqu’a une valeur moyenne dune douzaine
de watts, ce qui correspond a une puissance créte des impulsions d’approximativement 20 kW.
On verra dans la suite de cette these que cette valeur amoindrie de la puissance sortant de ces
lasers n’est que rarement un facteur limitant dans les études entreprises.

Nous avons utilisé deux lasers de pompe dans cette these, car le cristal amplificateur du
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AN

Taux de répétition : 76 MHz
Durée impulsion : 8 ps
A, = 1064 nm

Cristal
Amplificateur :
Nd:YVO,

Injection
Nd:YVO,

Vers SPOPO

Diode laser 1

Diode laser 2
A =888 nm

Figure 1.8: Schéma de I'étape d’amplification extra-cavité dans ’architecture interne du laser de
pompe Nd :YVOy.

laser#1 a été dégradé, ce qui a diminué les performances spectrales et spatiales de I’OPO.
Comme vu dans 'annexe C, des solutions ont été envisagées pour pallier ce défaut, mais sans
s’affranchir d’'une augmentation conséquente du seuil d’oscillation du SPOPO. La solution a
ce probleme de dégradation de faisceau a alors simplement été de changer ce laser#1 pour le

laser#2 qui était également disponible au laboratoire.

Meéme si les deux lasers sont du méme modele, ils présentent des différences dans leurs
propriétés spectro-temporelles. Ainsi, comme on peut le voir sur la Fig. 1.9(a), le changement
de laser conduit a un déplacement de la longueur d’onde centrale de I'onde pompe Ay, de
1064,54 a 1064,62 nm, mais également a un élargissement du spectre a mi-hauteur A\, de 0,15
4 0,32nm (soit un intervalle du nombre : d’onde de 1,3 & 2,9 cm™), sachant que I'instrument de
mesure utilisé entraine une incertitude de 0,01 nm sur cet écart. En supposant que la limite de
Fourier est atteinte pour les deux laser, il est également attendu qu’il existe une différence de la
largueur des impulsions pompe avec I'impulsion du laser#2 plus courte que celle du laser#1 (la
caractérisation par auto-corrélation a deux photons présentée au Chap.2.1.1 n’est pas réalisable

avec notre dispositif doté d'un détecteur silicium directement sensible a un photon a 1064 nm).

La fréquence de répétition des impulsions 76MHz est toutefois identique (Fig.1.9(b)), avec un
écart entre chaque impulsion d’approximativement 13,2 ns. La condition de pompage synchrone
a respecter pour obtenir une oscillation dans ’'OPO est donc obtenue pour la méme taille de

cavité optique.
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Figure 1.9: (a) Spectres des lasers de pompe Nd :YVO, obtenus & l'analyseur de spectre optique
(OSA) ainsi que le taux de répétition (b) du laser#2 obtenu grace a la photodiode
intégrée a 'oscillateur.

1.3.2 Mise en place de la caustique pompe

En sortie de laser, le faisceau pompe est peu divergent permettant de facilement le propager
jusqu’a I’OPO, sans adaptation de son faisceau. Cette adaptation est toutefois nécessaire pour
le passage du faisceau dans le cristal APPLN, car le cristal n’a qu’'une largeur de 1 mm et
qu’'un controle du recouvrement des faisceaux signal et pompe est indispensable pour optimiser
I'interaction paramétrique. La caustique du faisceau de 'onde signal est calculée a partir des
caractéristiques des miroirs sphériques et des autres composant constituant la cavité optique de
POPO qui sont décrites dans le Chap. 2.2. A partir de ces paramétres de cavité, nous évaluons
qu’a la position du waist signal, située au centre du cristal, le rayon a mi-hauteur du faisceau
vaut 120 pym.

Afin d’obtenir la meilleure conversion paramétrique lors du passage de I'onde pompe dans
le cristal, il faut maximiser le recouvrement entre les faisceaux signal et pompe sur toute la
longueur du cristal. Pour cela, un travail sur la taille du faisceau au waist est nécessaire, puisque
la divergence du faisceau n’est pas la méme pour les ondes signal et pompe, en raison de la
différence de longueur d’onde. Pour avoir le plus grand recouvrement sur la longueur du cristal,

il est nécessaire d’avoir une égalité des demi-angles de divergence 0 [37] :

/\P — M2 >\5

s
TWpo TWs0

0= M’ (1.22)

ot M? est le facteur de qualité du faisceau (il est de 1 pour un faisceau gaussien), et w;q le rayon
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au waist de 'onde j. Or, la qualité du faisceau signal dépendant de celle du faisceau pompe
9], le facteur M? des ondes paramétriques peut étre considéré égal en premiere approximation.
Nous pouvons donc déduire la valeur de w,y pour obtenir un recouvrement des ondes le long du
cristal, en prenant comme longueur d’onde signal celle du milieu de la bande de gain du réseau
G6’ du cristal APPLN#2 (soit Ay = 1470 nm) :

A
Wy = /\—pwso = 87 um (1.23)

A cette fin deux lentilles d’injection, avec des distances focales de respectivement 300 et
1000 mm, sont accolées et placées en amont de la cavité OPO. La distance focale équivalente est
celle d’une lentille unique de 353 mm de distance focale. Cette double lentille permet d’obtenir
I’évolution du rayon du faisceau pompe du laser#2 représentée en Fig.1.10. Les données de
cette figure, sont obtenues au moyen d’une caméra silicium (USBeamPro, Photon inc.). Ainsi,
a la position du waist, soit a 354,5 mm de la lentille d’injection, le rayon a mi-hauteur est de
Woe = 91+ 3 pm pour I'axe horizontal et wy, = 85+3 um pour I'axe vertical, ce qui se rapproche
de la valeur voulue de 87 um. La distance de Rayleigh zg, soit la distance entre le waist et la
position ot le rayon est de w = wyv/2, est un facteur également important dans I'étude de
cette caustique. Ainsi, le fait que cette valeur soit approximativement égale en amont et aval
du waist démontre la qualité du faisceau. De plus, comme les cristaux APPLN utilisés ont une
longueur de 60 mm et que 'indice de réfraction dans ce milieu est d’approximativement de 2,16
a une longueur d’onde de 1064 nm, la distance de Rayleigh totale dans le niobate de lithium
(soit approximativement 2,16 x 2zg) vaut environ 78 mm et est plus grande que la longueur du
cristal : I'intensité lumineuse du faisceau pompe est donc relativement constante sur I’ensemble
du cristal.

La distance de Rayleigh est également supérieure a la longueur du cristal dans le cas du
laser#1, mais le rayon a mi-hauteur est d’approximativement 110 um. On montrera dans le
prochain chapitre, que le rétrécissement du faisceau du laser#2 comparé au laser#1 permet de

diminuer efficacement la puissance du seuil d’oscillation.
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Figure 1.10: Caustique du faisceau du laser#2 en fonction de la distance avec une lentille de 35,3
cm de focale. Les valeurs du rayon du waist wg pour I'axe horizontal X et ’axe vertical
Y, ainsi que la distance de Rayleigh zy sont indiquées. Le facteur M? résultant de cette
caustique est évalué a 1,22.
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Synthese

L’objectif de ce chapitre introductif a été de présenter les outils nécessaires a la compré-
hension des processus physiques des OPO picosecondes. En premier lieu, les équations liées
au processus non linéaire d’ordre deux qui entrent en jeu dans la génération de nouvelles
fréquences ont été explicitées et elles ont été implémentés dans les codes de modélisation
utilisés dans les prochains chapitres. Les OPO fonctionnent dans le régime picoseconde :
ils vérifient la condition de pompage synchrone, qui permet a l'oscillation paramétrique
d’étre ré-amplifiée a chaque tour de cavité.

Dans ce chapitre, nous avons décrit les cristaux APPLN utilisés. Ces cristaux ont la
spécificité d’avoir un retournement apériodique de leur polarisation. Cette apériodicité
permet l'élargissement de la bande de gain paramétrique. Par exemple, un des cristaux
utilisé permet d’obtenir une largeur de la bande de gain de 40 nm pour l'onde signal, ce
qui correspond a une largeur pour le complémentaire de 275 nm. Afin d’obtenir d’obtenir
un gain paramétrique constant dans une plage spectrale comprise entre 3 et 4 um, nous
avons dimensionné et utilisé un nouveau cristal au cours de these.

Nous avons terminé ce chapitre par la caractérisation des lasers de pompe utilisés. Un
changement du laser de pompe a été 'occasion de modifier la caustique du faisceau lors

de sa propagation dans la cavité optique. Le résultat de ce changement sur les efficacités

de conversion paramétrique est présenté dans le prochain chapitre.
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Chapitre 2

Caractéristiques générales d’'un OPO

picoseconde a pompage synchrone basé
sur un cristal APPLN

Objectifs

Nous avons présenté dans le chapitre précédent les réseaux a quasi-accord de phase apé-
riodiques qui ont été faconnés afin d’avoir une large bande de gain, avec une dépendance
spectrale la plus plate possible. Ces réseaux sont implémentés dans un Oscillateur Pa-
ramétriqgue Optiqgue (OPO) pompé par un laser picoseconde Nd :YVO,. Dans le régime
picoseconde ol les extensions spatiales des impulsions peuvent étre bien plus courtes que
la longueur de la cavité, les impulsions doivent respecter une condition de synchronisme.
Cette condition permet la réamplification a chaque tour de cavité de 'onde signal. Dans
le cas contraire, on parle de désynchronisme et les propriétés spectrales et temporelles des
ondes produites sont modifiées, tout comme les rendements énergétiques. De méme, 1’apé-
riodicité du réseau altere le comportement de ’'OPO comparé a celui d'un OPO reposant
sur un cristal a quasi-accord de phase périodique. Afin de déterminer ces différences et de
caractériser I’OPO picoseconde, nous détaillons les systemes optiques nécessaires pour me-
surer la durée des impulsions et leur spectre, soit en moyenne sur des temps longs, soit tir
a tir. Apres cette présentation des outils de caractérisations temporelle, les performances
de 'OPO picoseconde non contraint sont étudiées en fonction de la puissance pompe.
L’influence du synchronisme de la cavité sur les propriétés de ’'OPO est alors traitée et

discutée. Le spectre des rayonnements produits a forte puissance de pompe montre que

des pics signal secondaires apparaissent ; nous déterminerons leur origine.
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un cristal APPLN

2.1 Matériel et méthodes

2.1.1 Détection d’impulsion par autocorrélation

Afin de caractériser pleinement les propriétés spectrales et temporelles d'un OPO picose-
conde reposant sur un cristal QPM apériodique, de nombreux outils d’analyse sont nécessaires.
Certains se composent de montages optiques extérieurs a la cavité OPO dont le fonctionnement
est expliqué ci-apres.

Pour étudier les propriétés temporelles du SPOPO, il est utile de pouvoir caractériser la
durée de ses impulsions. Les temps de réponse des détecteurs optoélectroniques classiques ne
permettant pas d’observer des impulsions aussi courtes que des impulsions picosecondes, un
montage d’autocorrélation a été réalisé [(1, 4, 93]. Un tel montage d’autocorrélation est proche
d’un interférometre de Michelson : un faisceau incident est séparé sur deux voies dont une de
longueur variable en raison de la présence d’un miroir mobile (Fig.2.1 (a)). Les miroirs présents
dans chaque voie renvoient la lumiere vers le cube séparateur et les faisceaux se recombinent
ainsi avant d’étre incidents sur une photodiode. En déplacant le miroir mobile M2, on induit
un retard entre les deux voies. Sur un détecteur on observe la superposition des deux faisceaux,
durant le balayage du miroir mobile. Une impulsion de 10 femtosecondes correspond a une
course spatiale d’environ 3 pum, une telle distance est mécaniquement controlable et mesurable
par une platine micrométrique [93]. Notre systéme est utilisé sur une échelle picoseconde, le
déplacement nécessaire pour 'autocorrélation est d’environ 3 mm.

Le systeme de détection consiste en un détecteur en silicium (détecteur DET10A, Thorlabs)
dont la bande passante est centrée autour de 750 nm. Le détecteur en silicium n’est pas sensible
aux longueurs d’onde autour de 1480 nm, la longueur d’onde signal ne sera pas ainsi détectée de
maniere traditionnelle, par absorption a un photon. La détection a de telles longueurs d’onde ré-
sulte d'une absorption & deux photons (Fig.2.1(b))[7]. Un déplacement de M2, modifie le retard
temporel entre les deux répliques de I'impulsion et donc l'intensité recue par le détecteur. Ce
dispositif permet de déterminer la fonction d’autocorrélation du profil temporel des impulsions

paramétriques signal et ainsi d’en estimer la durée ([22]).

2.1.2 Enregistrement de profil spectral tir a tir

Pour étudier le profil spectral des ondes paramétriques de I’OPO, le faisceau signal sortant de
la cavité est couplé par une fibre a un analyseur de spectre optique (OSA pour optical spectrum
analyser). Le spectre est alors mesuré par ’'OSA par rotation d’un réseau de diffraction. C’est
donc par une rotation mécanique qu’est obtenu le spectre mesuré par ’OSA, ce qui fait que le
temps d’enregistrement d’un spectre est typiquement de 'ordre de la seconde (voire davantage

selon la résolution et la bande sélectionnées). Le laser de pompe Nd :YVO, ayant une fréquence
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Figure 2.1: Schéma du montage d’autocorrélation & deux photons (a), composé d’un cube séparateur,
de deux miroirs dont un mobile qui renvoie les faisceaux séparés sur la photodiode en
silicium. (b) Schéma de l’absorption a deux photons dans le cas d’un semi conducteur a
gap indirect (Silicium) [3].

de répétition de 76 MHz, I’écart temporel entre deux impulsions est alors approximativement
de 13,2 nanosecondes : un spectre obtenu par OSA représente donc de fait une moyenne sur
un grand nombre d’impulsions successives. Or, pour étudier le comportement et la stabilité du
spectre de I’OPO, une étude pour chaque impulsion est plus adéquate. C’est dans cet objectif
qu’a été mis au point un montage s’inspirant de ceux élaborés par Kelbar et al. et Goda et
al. [15, 31] pour caractériser des sources supercontinuum. Il est basé sur la propagation de
I'impulsion dans un milieu présentant de la dispersion chromatique : I’étalement en fréquence
de 'impulsion se traduit par un étalement temporel. Le montage optique est représenté sur la
figure 2.2 et consiste a coupler en sortie d’OPO le faisceau signal a une fibre dispersive liée a

une photodiode rapide et a un oscilloscope rapide.

Oscilloscope rapide
Fibre a forte

n n " dispersion =
OPO |————} l s =

Photodiode
rapide

Figure 2.2: Schéma expérimental du montage d’observation des spectres tir a tir de I’OPO. Le fais-

ceau signal de sortie de ’'OPO est injecté dans une fibre a forte dispersion spectrale reliée
a une photodiode et a un oscilloscope rapide.

Les fibres dispersives SMF-DK (de la marque OFS) utilisées ont été développées pour des

applications en télécommunications, afin de compenser la dispersion subie par les fibres en silice
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sur une grande distance. Ainsi, la fibre utilisée est concue pour compenser 40 km de dispersion
des fibres télécoms pour une longueur d’onde de 1550 nm. Cette fibre longue de 4 km possede
un coefficient de dispersion de -688 ps.nm™. Autour de 1470 nm, soit la longueur d’onde signal
attendue, ce coefficient est abaissé & C, = —500 ps.nm~!. La fibre dispersive est alors couplée
a une photodiode rapide en InGaAs, ayant une bande passante de 5 GHz (modele DET08C de
Thorlabs), et connectée a un oscilloscope rapide (LeCroy) de 13 GHz de bande passante.

Impulsions initiales Impulsions dispersées
Fibre a forte dispersion
‘ 13 ns Sps

-500 ps/nm a 1470 nm
—_—
(____) —)(—— -~
Y I I B X 1

-----><-----><--——-><--——
temps t 13 ns >

temps < Longueur d’'onde relatlve

Figure 2.3: Schéma de la dispersion d’impulsions courtes par une fibre a fort taux de dispersion.

Grace aux propriétés dispersives de la fibre, chaque longueur d’onde qui compose le profil
spectral signal, se déplace a une vitesse différente dans cette fibre. Si la dispersion est assez
forte, il est possible de mesurer le spectre grace a I’évolution du profil temporel de 'impulsion
en sortie de fibre. L’objectif est d’élargir au maximum l'impulsion, sans avoir un recouvrement
entre deux impulsions successives, comme représenté sur la Fig. 2.3. L’impulsion peut alors
étre élargie jusqu'a T' = 1/f, = 13,2 ns au maximum, ou f, est la fréquence de répétition de
I’OPO. La fibre dispersive utilisée mene ainsi a une fenétre d’observation spectrale de A\, =
T/C, = 26,4 nm, ainsi qu’a une résolution limitée par la bande passante de la photodiode de
A =1/(C, X BPy,) = 0,4nm.

La Fig. 2.4(b) présente un exemple d’enregistrement de profil spectral tir a tir, ou ont été
détectées trois impulsions successives en sortie de fibre dispersive. Ce résultat peut étre comparé
au profil spectral moyen obtenu par 'OSA (Fig.2.4 (a)) : on retrouve les trois pics observés
a l'oscilloscope ainsi que le méme écart relatif entre chaque pic. Cette technique sera un outil
utile dans la détermination de l'origine des pics secondaires discutée dans la derniere partie de
ce chapitre. On note que dans la these de D. Descloux [22], cette technique couplée avec une
cellule de Pockels agissant comme un interrupteur, a permis de réaliser une étude détaillée de
la construction des ondes paramétriques dans la cavité OPO. D. Descloux a ainsi pu montrer
que le signal subit un décalage de sa longueur d’onde lors de sa construction. Cela correspond
au démarrage de l'oscillation a des longueurs d’onde situées proches du centre de la bande de
gain et qui se décalent, une fois le régime stationnaire atteint,vers le bord de la bande de gain

correspondant a une zone du réseau de QPM se situant plus pres de I'entrée du cristal.
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Figure 2.4: Exemple d’utilisation de la fibre dispersive, pour obtenir le spectre tir a tir (b), comparé
au spectre absolu moyenné par I'analyseur de spectre (a)

Maintenant que nous avons présenté les outils nécessaires a une étude complete du SPOPO

basé sur un cristal apériodique large bande, cet OPO va étre décrit et caractérisé.

2.2 Efficacité d’un OPO picoseconde non contraint

2.2.1 Présentation de la cavité OPO

La Fig. 2.5 détaille le montage expérimental de la cavité OPO étudiée dans ce chapitre. Cette
cavité est optiquement pompée par le laser Nd :YVO, (présenté dans le Chap. 1.3), délivrant
des impulsions picosecondes, incidente sur la cavité optique. La fréquence de répétition du
laser de pompe est de 76 MHz, délivrant des impulsions d’environ 8 ps. La puissance de ce
laser est réglée par la combinaison d'une lame demi-onde suivie par un polariseur. La cavité
optique est une cavité linéaire, composée de deux branches colinéaires (M2M1 et M3M4) et
d’une branche focalisée (M2M3) ou se situe le cristal non linéaire APPLN. Ces deux miroirs
sphériques M2 et M3 sont transparents aux longueurs d’onde de la pompe et du complémentaire,
mais réfléchissent totalement le signal situé autour de 1480 nm : ces caractéristiques sont celles
d’'une cavité simplement résonante pour le signal. Ces miroirs possedent un rayon de courbure
de 500 mm, ce qui conduit au waist signal, a un rayon a mi-hauteur du faisceau évalué a 120
um.

Le cristal APPLN, situé au niveau de ce waist, est placé dans un four le chauffant a 80°C,
cette température pouvant étre ajustée. Ce four contenant le cristal, est situé sur un support
trois axes permettant de le translater dans I’espace, ce qui permet de changer le réseau du cristal

étudiée, ainsi que d’inverser le signe du taux de chirp du réseau par simple rotation du four. Si le
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Chapitre 2 - Caractéristiques générales d’'un OPO picoseconde a pompage synchrone basé sur
un cristal APPLN

miroir plan M1 est totalement réfléchissant au signal, le miroir M4 plan est un coupleur de sortie
avec un taux de réflectivité de 98%, pouvant étre changé pour un autre miroir de réflectivité
90%. Le signal sortant de ce coupleur peut étre étudié par divers instruments de mesure tels

qu'un OSA (AQ6317B, Ando) ou une caméra infrarouge (Pyrocam, Ophir Photonics).

Comme nous avons une pompe picoseconde, les ondes paramétriques seront elles-mémes
picosecondes. Pour que I'impulsion signal soit ré-amplifiée a chaque tour de cavité, il est néces-
saire que les impulsions pompe et signal arrivent au méme instant dans le cristal, condition dite
de pompage synchrone. Comme vu dans la section 1.1.4, cela se traduit par une égalité des lon-
gueurs de la cavité pompe et OPO. Pour assurer cette condition dans le montage expérimental,
la position axiale du miroir M4 est réglable par une vis micrométrique. Lorsqu’une oscillation
signal est observée, nous déplacons ce miroir, dans le but d’obtenir la position ou le seuil d’os-
cillation est minimal, cette position satisfait alors a la condition de pompage synchrone. L’effet
de ce synchronisme sur les performances et les propriétés spectrales de ’OPO sera étudié dans

la partie 2.3 de ce chapitre.

En respectant la condition de pompage synchrone, il est alors important d’évaluer les per-

formances de ce SPOPO, par une étude de 'efficacité de conversion des différents réseaux.

” n n Durée d’impulsion : 8 ps

Cadence: 76MHz NdYVO, Laser Complémentaire

€ (A, = 1064 nm) A =3.79 um
Lentille M2 . 1

A MgO:APPLN M3

>
Signal
A, = 1480 nm

Caméra
spatiale

Figure 2.5: Montage expérimental de 'OPO picoseconde & pompage synchrone basé sur un cristal
apériodiquement polarisé.
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2.2 Efficacité d'un OPO picoseconde non contraint

2.2.2 Efficacité de conversion des différents réseaux
Taux de pompage optimal

Les OPO sont généralement utilisés a des taux de pompage qui permettent une efficacité de
conversion optimisée, soit un taux de conversion des ondes paramétriques le plus élevé possible.

Pour les OPO continus simplement résonants a base de cristaux a accord de phase ou
quasi-accord de phase, la théorie prévoit une efficacité de conversion de 100% pour un taux
de pompage de (§)? ~ 2.5 [52]. Dépasser ce taux de pompage conduit & une conversion pa-
ramétrique inverse, soit un transfert d’énergie du signal et du complémentaire vers la pompe
par somme de fréquences. Les OPO a pompage synchrone, délivrant des trains d’impulsions
picosecondes ou femtosecondes, peuvent, tout comme les OPO continus, atteindre un régime
stationnaire avec une réamplification a chaque tour de cavité, rendant possible des analogies
entre les deux types d’OPO. Cette analogie entre les OPO picosecondes et continus, ne peut étre
faite avec un OPO nanoseconde, ou chaque impulsion est construite a partir de la fluorescence
paramétrique indépendamment de I'impulsion précédente. Toutefois, I’émission picoseconde de
la pompe incidente étant large bande comparée au spectre monomode d’une pompe continue,
on observe un comportement différent en termes de puissance convertie ou de saturation. Ainsi,
en régime picoseconde, nous pouvons citer McCarthy et al. [66] qui ont rapporté, pour un OPO
basé sur un accord de phase par biréfringence, une efficacité de conversion maximale de 80%, a
un taux de pompage de 3,7.

Dans le cas des cristaux a quasi-accord de phase apériodique, des études théoriques ont
été conduites pour obtenir des amplificateurs paramétriques optiques (OPA) continus avec une
conversion paramétrique totale sans phénomene de reconversion a haut niveau de pompage : on
parle dans ce cas de conversion adiabatique par analogie avec le transfert adiabatique de popu-
lation en physique, dont la mise en équation est analogue [69]. Leur comportement théorique a
ainsi été généralisé dans le cas d’'un mélange a trois ondes divisé en plusieurs étapes, chacune
permettant des approximations différentes dans le raisonnement. Expérimentalement, Leshem
et al. [50] rapportent pour une SHG dans un cristal APPLN pompé a 1064 nm, un taux de
conversion de 60 et 74%.

Par ailleurs, nous pouvons également cité le cas d'un OPO picoseconde avec un accord de
phase par biréfrigeance ot le taux de conversion obtenue est de 80% [(6]; ou encore le cas d'une
DFG de Moses et al. [71] avec un taux de conversion 100%.

Dans notre cas, le systeme a été congu pour obtenir une bande de gain la plus large et la
plus plate possible, sans chercher spécifiquement a optimiser I'efficacité de conversion, ces taux
de conversion seront moins performants que dans la bibliographie précédemment citée. Avant
d’étudier en détail l'efficacité de conversion des cristaux employés, il est important d’analyser

la variation des seuils d’oscillations en fonction du taux de chirp. Une étude détaillée a été faite
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Figure 2.6: Puissance de seuil moyenne en fonction du taux de chirp »’ du cristal APPLN. Ces me-
sures ont été prises avec un waist du faisceau pompe de 150 um et un taux de réflectivité
pour le coupleur de sortie de ’'OPO de R=90%. La droite en pointillé correspond & un
ajustement calculé sans prendre en compte le point avec le taux de chirp le plus élevé

[22].

préalablement & ma these, sur le cristal APPLN#1, qui possede une grande variété de taux
de chirp [22]. Ainsi, la figure 2.6 représente la puissance seuil moyenne, en fonction du taux
de chirp «/, déterminée a partir d’'un grand nombre de données expérimentales récoltées. Ces
données ont été prises avec une configuration du laser de pompe ou le waist de pompe est de
150 pym, valeur plus élevée que les configurations utilisées par la suite (voir Sec.1.3), et un taux
de réflectivité du miroir M4 de 90%. On note que vues les propriétés du montage de ce SPOPO,
les puissances de seuil sont plus élevées que celles obtenues ultérieurement dans cette these. On
observe toutefois une évolution linéaire de ces puissances de seuil en fonction du taux de chirp,
excepté pour le taux le plus élevé. Ce dernier point s’écarte de la variation linéaire observée,
avec un écart qui peut s’expliquer par un défaut dans le réseau utilisé. Dans I’hypothese d’une

pompe non dépeuplée, le gain paramétrique en puissance d’un cristal QPM chirpé est de [11] :

anm(wﬁ) (2.1)

KJ/

ou vy est le coefficient de couplage du mélange a trois ondes défini comme :

Wswe 2d?
v = T %1, (2.2)

NsNe €2

avec I, l'intensité de la pompe en W.m™, et deg le coefficient non linéaire effectif. La puissance
seuil est donc proportionnelle au taux de chirp, pour maintenir un gain constant compensant

les pertes de la cavité, ce qui est bien observé sur la Fig.2.6.
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Efficacité de conversion des réseaux
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Figure 2.7: Puissance signal extraite d'un OPO avec un coupleur de sortie de R=90%, en fonction
de la puissance de pompe incidente. Les cristaux APPLN (en noir) et PPLN (violet)
placés dans cette cavité, ont été faconnés pour avoir le méme gain créte, impliquant une

longueur plus grande pour le cristal APPLN de 60 mm, comparé au 20 mm du cristal
PPLN [22].

Contrairement a un cristal a retournement périodique ot une importante reconversion de
pompe se produit au-dela d’un certain taux de pompage, un cristal apériodique permet de
réduire les effets de saturation a de forts taux de pompage [91]. Sur la Fig.2.7, nous comparons
la puissance signal extraite d’une cavité SPOPO picoseconde, avec un cristal PPLN de 20
mm, ou un cristal APPLN de 60 mm, les deux cristaux ayant été congus pour avoir le méme
gain petit-signal [22]. Ce méme gain petit-signal conduit & une puissance seuil égale pour les
deux OPO. Au démarrage, la puissance signal issue de ’OPO avec un cristal périodique est plus
importante a basse puissance pompe, mais elle présente un effet de saturation a haute puissance
de pompe. Un tel phénomene de saturation n’est pas observé dans le cas du quasi-accord de
phase apériodique, et la puissance signal évolue linéairement avec la puissance pompe, et cela
pour tous les cristaux utilisés.

La Fig.2.8 représente 1'évolution des puissances signal (a) et complémentaire (b) pour les
réseaux G4’ et G6’ et un chirp du réseau QPM positif ou négatif. Une évolution linéaire est
observée pour chaque voie et les deux signes du chirp ; et aucune saturation n’est observée a haut
taux de pompage. Nous ne pouvons extraire un comportement empirique quand a l'influence
du signe de chirp sur la puissance extraite : si plus de puissance est extraite avec un taux de
chirp positif pour le réseau G4’, le réseau G6’ est plus efficace avec un taux de chirp négatif.

Une différence est toutefois notée quant a 1’évolution de la puissance complémentaire extraite

49



Chapitre 2 - Caractéristiques générales d’'un OPO picoseconde a pompage synchrone basé sur
un cristal APPLN

700

(@) 8 S 1403(b) -
600 3 O 5 ] ",
< ] 120 o
E [u] ()] ]
% 500 3 . o B S ] " .
= ] £ 1004 o
T . o B < ] " p oD
c 4004 g 0 GE) 80 = u
2 ] g @ D ] " =
o 300 oR [ = g 8
e E - E B G4, k>0 g ] OfmnE B G4 k>0
S 200 o S 4] L
s ] - E B G6,k>0| g 407 - m G6' k>0
5 1004 LB : o G4, k<0 % 0d " g o o G4, Kk'<0
o ] = © o G6,k<0] & ] = o G6', K'<0
0 1T T T T T 5 0 1T T T T T
0 2 4 6 8 10 a 0 2 4 6 8 10
Puissance pompe (W) Puissance pompe (W)

Figure 2.8: Etude expérimentale de la puissance signal (a) et complémentaire (b) & la sortie de ’OPO
en fonction de la puissance pompe incidente. La cavité OPO étudiée possede un coupleur
de sortie signal de R=98% et est pompé par le laser#1. Sont représentées en rouge les
données issues de la voie G4’ (|x/| = 39000 m~2) et en bleu celles issues de la voie G6’
(|&'| = 117000 m~2), les carrés pleins étant les valeurs pour un taux de chirp positif et
les carrés creux un taux de chirp négatif.

en fonction du taux de chirp : le gain paramétrique étant plus élevé pour le réseau G4’ que
pour le réseau G6’; on voit que 'augmentation de la puissance complémentaire en fonction de
la puissance pompe est plus forte pour ce premier réseau, cela se traduit également par une
puissance signal globalement plus élevée pour le réseau G4’.

Comme lors d’une génération paramétrique, un photon pompe est utilisé pour générer une
paire de photons signal et complémentaire, on devrait s’attendre a ce que I’évolution de la puis-
sance signal et complémentaire ait le méme coefficient directeur a un facteur \./\, pres, ce qui
n’apparait pas sur la Fig.2.8. Cette différence est due a un effet cascade THz discuté ultérieu-
rement dans ce chapitre (Sec.2.4) : quand le signal initial est assez élevé, il tient le role d’onde
pompe dans la génération de deux autres pics signal (comme observé sur la Fig.2.4), les ondes
complémentaires issues de ces générations paramétriques étant situées dans une gamme téra-
hertz. En mesurant au puissance-metre la puissance signal, la mesure ne filtre pas la puissance
issue des pics signal secondaires obtenus par effet cascade THz et la mesure acquise integre
donc I'ensemble du spectre proche infrarouge. En mesurant le complémentaire, la mesure ne se

fait que sur le pic complémentaire issu de la génération paramétrique initiale.

Des résultats similaires ont également été obtenus avec les réseaux du cristal APPLN#3,
avec entre autre une évolution linéaire de la puissance sans saturation. A partir de ces résultats,

il est possible de calculer 'efficacité de conversion du systeme OPO. La cavité OPO utilisée
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2.2 Efficacité d'un OPO picoseconde non contraint

étant résonante pour le signal, il est judicieux dans ce cas de définir I'efficacité de conversion 7

en fonction de la puissance extraite complémentaire P.ompiémentaire €D sortie du miroir M3 :

Nc Pcomplémentaire X )\c

n= = (2:3)

N, Prompe X Ap

ou N, et N, représente le nombre photons complémentaire et pompe. On note que cette ef-
ficacité de conversion peut également étre définie en fonction de la puissance pompe dépeuplée
(en sortie d’OPO) ; toutefois, 1’élément optique séparant le complémentaire de la pompe apres le
coupleur M3 induit de forte pertes dans le faisceau pompe, ce qui rend ces mesures imprécises.
A partir de I’évolution de la puissance complémentaire de la Fig.2.8, on peut calculer 1’évolu-
tion du rendement quantique des voies du cristal APPLN#2 (cf. Fig.2.9). La longueur d’onde
complémentaire nécessaire pour ce calcul est obtenue en la calculant a partir de ’équation de

conservation de I'énergie, la longueur d’onde signal étant connue par une mesure a ’OSA.

—=—\Voie G4', k>0
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Figure 2.9: Efficacité de conversion de la voie G4’ et G6’ du cristal APPLN#2, en fonction de la
puissance pompe, pour les deux signes de taux de chirp. Ces courbes sont calculées a
partir des données de la Fig.2.8.

Comme observé pour la puissance, 'efficacité de conversion est plus élevée pour le réseau
G4’ que pour le réseau G6’. Pour le réseau G4’, I'efficacité de conversion semble plus haute pour
un taux de chirp négatif, avec une valeur maximale d’environ 8,2%. Ces valeurs de conversion
sont moins élevées que celles relevées dans la bibliographie, mais la comparaison est difficile,

car les références existantes ont été obtenues soit dans un autre régime temporel, soit pour
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un processus paramétrique différent ou d’autres cristaux non linéaires. On peut néanmoins
citer une efficacité de conversion de 40% obtenue dans le cas d'un SPOPO picoseconde basé
sur un cristal PPLN, mais pour un complémentaire proche de la dégénérescence [25]. Nous ne
pouvons donc avoir avec ce dispositif une conversion de fréquence adiabatique, le taux de chirp
et 'apodisation du cristal n’ayant pas été congus pour une telle application [97, 79]. L'utilisation
dans notre travail d’un cristal a retournement apériodique de polarisation amene bien a une
large bande de gain aux dépens de l'efficacité de conversion.

Si les voies du cristal APPLN#2 ont été congues pour avoir une bande de gain différente,
mais centrée sur la méme longueur d’onde signal, les voies du cristal APPLN#3 sont congues
pour avoir un gain égal sur les différentes partie du spectre infrarouge. La Fig. 2.10 représente
efficacité de conversion des voies du cristal APPLN#3, ou est indiqué I'emplacement de leurs
bandes de gain pour les ondes signal. Sachant que la valeur du gain des voies du cristal AP-
PLN#3 (de H; a Hg) se trouvent entre celle du réseau G4’ et G6’ (voir Sec.1.2.2), il est cohérent
que la valeur des puissances seuil des réseaux APPLN#3 se trouvent entre celles des réseaux
G4’ et G6’ : la puissance seuil est approximativement de 1W pour les voies de APPLN#3, de
1,25W pour G6’ et de 0,5W pour G4’.

L’efficacité de conversion varie en fonction de I'emplacement de la bande de gain : nous
observons une décroissance notable de 1'efficacité de conversion lorsqu’on s’éloigne de la dégé-
nérescence, on passe ainsi d’un taux de conversion d’environ 7% pour la voie H2 & une efficacité
d’environ 3,5% pour la voie H6 la plus éloignée de la dégénérescence. Cette différence s’explique
par la définition de l'efficacité de conversion, ici choisi comme étant le rapport des photons
complémentaire par les photons pompe (Eq.2.3). Ce coefficient ne prend pas lefficacité de
conversion au niveau énergétique, ce qui explique cette différence entre des réseaux congus pour
avoir la méme valeur de gain. Un autre facteur impactant l'efficacité de conversion de notre
systeme correspond aux variations des pertes induites par les optiques de la cavité OPO ; ainsi
nous n’avons pu faire osciller 'OPO avec le réseau H1, car la bande de gain attendue est en

dehors de la bande de réflexion des miroirs utilisés.

2.2.3 Comparaison avec les efficacités de conversion simulées

Afin de comparer les efficacités de conversion mesurées avec des résultats numériques, nous
utilisons un code numérique développé au laboratoire et préalablement validé [25, 21]. Ce code
est utilisé dans I'approximation des ondes planes et résout les équations non linéaires couplées
grace a une méthode des différences finies dans le domaine temporel. Ce code prend également
en compte la différence de vitesse de groupe ainsi que la dispersion.

Nous pouvons grace a ce code numérique, calculer les puissances des ondes paramétriques

a l'état d’équilibre (soit quand cette puissance est égale d’un tour de cavité a l'autre), en
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Figure 2.10: Evolution de I'efficacité de conversion des réseaux du cristal APPLN#3 (avec un taux
de chirp positif) en fonction de la puissance moyenne de la pompe. Les différents réseaux
permettent de couvrir différentes plages spectrales comme indiqué dans la légende.

fonction des propriétés des impulsions pompe incidente et notamment la puissance moyenne. Il
est alors possible de calculer numériquement 1’évolution de I'efficacité de conversion en fonction
des propriétés du cristal non linéaire.

Une étude préalable a cette these a été faite pour évaluer la valeur du coefficient non linéaire
effectif d.¢¢ d'un tel OPO basé sur cristal APPLN [22], en adaptant la méthode de Findlay-Clay
aux OPO. Cette technique expérimental consiste a mesurer la puissance seuil de ’'OPO pour
de multiples valeurs de réflexion du coupleur de sortie et a partir de la courbe Py = f(R.),
et en extraire la valeur du coefficient non linéaire effectif.

Cette valeur mesurée a desr = 3,91 pm/V, n’est pas valable pour les cristaux utilisés dans
cette these. Il s’avere alors qu'une valeur de d.rf = 4,96 pm/V et une perte par tour de cavité
équivalente a celle donnée par un coupleur avec un réflexion partielle de 90% (qui s’ajoute a
celle du au coupleur de sortie) nous permettent d’obtenir des efficacités de conversion cohérentes
avec l'expérience. Cette amélioration du coefficient non linéaire effectif, peut étre da soit a
I’amélioration de la qualité des réseaux fournis par le fabriquant, ou par une diminution des
pertes dans la cavité optique.

La Fig.2.11 montre I’évolution calculée de l'efficacité de conversion de la génération para-
métrique issue d’'un OPO basé sur les réseaux du cristal APPLN #3. Cette étude numérique
retransmet bien 1’évolution rapide de lefficacité de conversion a basse puissance, ainsi que

Iatteinte d’un niveau stationnaire qui reflete I’évolution linéaire de la puissance vue sur la
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Figure 2.11: Efficacité de conversion simulée de ’'OPO basé sur les réseaux du cristal APPLN#3.
Le coefficient non linéaire effectif utilisé est derr = 4,96 pm/V, un coupleur de sortie
d’OPO Rs=98% et des pertes intracavité de Rc=90%.

Fig.2.8(b). Les différences d’efficacité de conversion selon la bande spectrale sont également
bien représentées, le réseau H2 délivrant de meilleures efficacités de conversion que la voie H6.
Dans I’Eq.2.3, nous avons traduit I'efficacité de conversion comme un rapport de conversion de
photons complémentaire par les photons de pompe. Ce parti pris ne prend pas en compte 1’as-
pect énergétique de la conversion paramétrique et sa dépendance fréquentielle, ce qui explique
les écarts entre les efficacités de conversion des réseaux de la Fig.2.11, alors que les voies du

cristal ont été concus pour avoir la méme valeur de gain.

Si la valeur de 'efficacité de conversion numérique est proche de celle observée par I'expé-
rience, la puissance seuil d’oscillation Py.,;; = 1,8 £ 0,1 W est éloignée de la puissance seuil
expérimentalement mesurée a environ 1W. Cette différence provient que nous avons adapté
d.s¢ afin de reproduire numériquement la valeur obtenue expérimentalement de l'efficacité de
conversion et non pas celle de la puissance seuil. Le fait que nous ne puissions pas avoir ces deux
facteurs concordant simultanément avec ’expérience, vient des approximations opérées dans le
code : en effet, le code numérique ne simule pas l'effet cascade THz et utilise I’approximation
des ondes planes. Les études numériques nous permettent toutefois de confirmer les résultats

expérimentaux, notamment sur les dynamiques spectrales comme cela sera démontré dans le
Chap.3.
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2.3 Importance du synchronisme sur les propriétés de

I’OPO non contraint

2.3.1 Influence du synchronisme sur ’efficacité de ’'OPO

Comme vu dans la Sec.1.1.4, pour que I'OPO oscille et atteigne un état d’équilibre, il
faut ré-amplifier 'impulsion signal a chaque tour de cavité. Pour cela, il est nécessaire d’avoir
un recouvrement des impulsions pompe et signal dans le cristal, ce qui induit une égalité des
longueurs optiques des cavités pompe et OPO. Le désynchronisme ALy, est alors défini comme
la différence de longueur de cavité entre la cavité signal et la cavité pompe, et le temps de
désynchronisme comme la différence de temps de trajet dans la cavité OPO et dans la cavité

pompe, soit :

AT, — Dlame _ Loro = Lyonpe 0
c c

Cette condition de synchronisme est supposée respectée dans la suite du manuscrit en mini-
misant le seuil d’oscillation de ’OPO par translation axiale de la position du coupleur de sortie
M4.

Les effets du synchronisme ont été étudiés dans la littérature dans le cas de divers OPO
picosecondes [18, 66, 26, 82]. L’objectif ici est de voir comment effet de ce synchronisme in-
fluence les propriétés spectrales, temporelles et d’efficacité d’'un OPO picoseconde ayant comme
particularité d’étre basé sur un cristal apériodique a large bande de gain.

Une étude préalable a ma these avait été réalisée pour analyser I'influence du synchronisme
sur la largeur temporelle des impulsions signal [22]. Ainsi, la Fig.2.12(a) représente la puissance
signal en fonction du désynchronisme de la cavité OPO, modifiée en utilisant la vis micro-
métrique du miroir M4 permettant une résolution de 5 ym. Cette méme figure représente,
toujours en fonction du désynchronisme, la largeur de la trace d’autocorrélation a deux pho-
tons signal obtenue selon la méthode présentée dans la Sec.2.1.1, ainsi que trois exemples de
ces traces a des valeurs de désynchronisme différentes. Cette étude a été faite pour un taux de
pompage de trois, et un coupleur de sortie de R=90%. Nous pouvons schématiquement diviser
la Fig.2.12 en trois zones correspondant a trois évolutions différentes : (i) la zone I correspond
a un désynchronisme positif, soit une cavité OPO plus longue que la cavité pompe. Dans cette
zone, la puissance chute rapidement et la durée des impulsions décroit; (ii) la zone II est éga-
lement caractérisée par une baisse de la puissance signal, lorsqu’on s’éloigne du synchronisme
exact, mais cette baisse est plus modérée que celle observée en zone I; la durée de 'impulsion
est peu variable dans la zone II et vaut environ 7emre/y2; (iii) dans la zone III, on observe une
continuité de la baisse de la puissance observée en zone II ainsi qu'une augmentation notable

de la durée d’impulsion. Le synchronisme exact est situé entre les zones I et II. Ces effets du
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synchronisme sur une source picoseconde, ne sont pas spécifiques a notre cristal QPM chirpé,
mais ont été observés dans nombre de sources picosecondes. Ryasnyanskiy et al. [32] ont ainsi
exploité les effets du synchronisme pour obtenir une source accordable en durée d’impulsion de
9 a 17 ps ou de 12 a 20 ps.

Temps de désynchronisme (ps)
60—0.40 -0.33-0.27 -0.20 -0.13 -0.07 0.00 0.07 1
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Figure 2.12: Puissance signal en sortie ’OPO (en noir) et largeur des figures d’autocorrélation (en
bleu), en fonction du désynchronisme de la cavité ou du temps de désynchronisme (a).
Cette étude a été réalisée avec un coupleur de réflectivité de 90%, un taux de pompage
de 3 et le réseau G4’(k’ > 0). Les traces d’autocorrélations (b) ont été mesurées pour
les points numérotés dans (a) [22].

2.3.2 Influence du synchronisme sur les propriétés spectrales de
I’OPO

Nous savons que le synchronisme influe sur la durée de I'impulsion signal et doit donc agir
également sur le profil spectral. Pour confirmer cette hypothese, nous avons lors de cette these,
étudié l'effet du synchronisme sur la génération paramétrique du réseau H3 (APPLN#2) avec
un chirp positif, pour une cavité avec un taux de réflectivité du coupleur de sortie de 98%.
La Fig.2.13 représente I’évolution du profil spectral signal obtenue a ’OSA, en fonction de
la valeur du désynchronisme. Le profil spectral en noir est enregistré pour le synchronisme
exact ALgy,. = 0. L'origine de sa forme particuliere, composée d’un pic principal et de pics
secondaires sur un de ses cotés, n’est pas discutée dans cette partie du manuscrit, mais au cours
du Chap.3.

Deux caractéristiques majeures se détachent de cette figure, a savoir une dépendance de la

longueur d’onde des profils spectraux en fonction du désynchronisme, mais aussi de la largeur
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Spectre normalisé
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Figure 2.13: Profil spectral signal normalisé en fonction du désynchronisme de la cavité. Ces données
sont enregistées pour le réseau H3 (k' > 0), avec un coupleur de sortie de taux de
réflectivité R=98% et un taux de pompage de 3.

Longueur d'onde centrale (nm)

Figure 2.14: Longueur d’onde centrale et largeur du pic principal a 1/e? des

1460

L B B B B L L L BN L B L L L L B
/ i
/ "
] 1 ./‘\X/_».
1 u
1 / / I
m!
1 /I I//
1 1
Y
| -—— m— ' | o1
] \_]Z ! /:
4 n ! 1
~a-lm \
N
1 I——l\./ E u :
] Zone lll 1 Zone I} Zone |
L B L L B L L B R L B B
-200  -150 -100 -50 0 50 100 150

Désynchronisme de la cavité (um)

Fig.2.13 en fonction du désynchronisme de la cavité.

o7

2,0
- 1,5
- 1,0

- 0,5

Largeur du pic a 1/e2 (nm)

spectres signal de la



Chapitre 2 - Caractéristiques générales d’'un OPO picoseconde a pompage synchrone basé sur
un cristal APPLN

des pics. Pour mettre en évidence ces phénomenes, la Fig. 2.14 montre I’évolution de la longueur
d’onde du pic principal en fonction du désynchronisme, mais également 1’évolution de la largeur
du pic principal a 1/e2. Cette figure est séparée en trois zones distinctes selon le méme principe
que la Fig. 2.12(a).

Pour la zone I, nous observons une augmentation rapide vers les grandes longueurs d’onde,
en ayant une largeur du pic globalement croissante. La zone II se caractérise par une longueur
d’onde minimale, accompagnée d’une grande largeur du pic signal. Enfin la zone III se carac-
térise par une augmentation lente de la longueur d’onde et une diminution globale de largeur
du pic lorsqu’on s’éloigne du synchronisme exact. Pour étre comprises, ces variations spectrales
doivent étre reliées aux variations de la puissance observées en Fig.2.12; de plus, il faut tenir
compte du fait que la localisation de la génération paramétrique se rapproche du début du cris-
tal lorsque la puissance signal intracavité augmente, ce qui sera démontré au Chap.3. On sait
que lorsque |ALyy,.| est élevé (soit en bord de zone I et zone III), nous avons une décroissance
de la puissance signal, ce qui implique un décalage de la génération paramétrique vers la sortie
du cristal. Or, le cristal étant ici chirpé positivement, cela implique un pas du réseau plus élevé
et donc une longueur d’onde signal plus élevée pour respecter I'accord de phase Ak = 0. La
décroissance en puissance étant plus lente en zone III qu’en zone I, la longueur d’onde aug-
mente moins. Au contraire, la puissance dans le cristal étant plus forte en zone II et autour du
synchronisme exact, la longueur d’onde signal est basse.

Par transformée de Fourier, nous pouvons relier la largeur du spectre signal et la durée de
I'impulsion. L’impulsion étant courte en zone I, la largeur spectral est alors élevée, alors que
I'impulsion étant longue en zone III, la largeur spectrale correspondante est courte. Les points
en zone Il ont une largeur spectrale plus élevé que en zone I, alors que les impulsions de cette
dernieres zones sont plus courtes. Cette incohérence s’explique car la puissance en zone II est
plus grande, permettant donc d’avoir une génération paramétrique sur une plus grande longueur

de cristal et autant de longueur d’onde satisfaisant la condition de phase.

2.3.3 Discussion sur les effets du synchronisme sur les propriétés de
’oOPO

Si on a vu que le désynchronisme avait un effet sur la puissance de 'onde paramétrique, sur
sa durée d’impulsion et de facto sur sa largeur spectrale et sa longueur d’onde, nous n’avons
pas discuté des effets du synchronisme sur la génération paramétrique dans le cristal. En effet,
lorsque le synchronisme est changé, nous modifions I’évolution du recouvrement des impulsions.
Pour étudier cette évolution, il faut prendre en compte la différence de vitesse de groupe (GVM
pour group velocity mismatch) entre la pompe et le signal résonant, ainsi que, dans une moindre

mesure, la dispersion de vitesse de groupe du signal (GVD pour group velocity dispersion) [20,

o8



2.3 Importance du synchronisme sur les propriétés de ’'OPO non contraint

]. La différence de vitesse de groupe est définie comme :

GVM..:L_LZM (2.5)
" Vg; Vgj C .

oll v, est la vitesse de groupe de I'onde considérée et n, son indice de groupe. Ainsi pour
calculer la GVM, il est nécessaire de connaitre 'indice de groupe, qui est calculé grace aux
formules de Sellmeier avec comme coefficients ceux proposés par Gayer et al. [31], pour le
niobate de lithium. A partir de ces coefficients, nous obtenons la Fig. 2.15 ot est calculée la

vitesse de groupe en fonction de la longueur d’onde.
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Figure 2.15: Vitesse de groupe dans le niobate de lithium en fonction de la longueur d’onde. Les
barres verticales marquent ’emplacement d’une pompe a 1064 nm, d’un signal a 1470
nm et du complémentaire équivalent a 3852 nm.

La vitesse de groupe signal est toujours plus élevée que la vitesse de groupe de la pompe, en-
trainant une différence de vitesse de groupe positive. Ainsi, pour une pompe a 1064 nm, un signal
a 1470 nm et un complémentaire correspondant a 3852 nm, nous avons une différence de vitesse
de groupe entre pompe et signal de GV M,; = 89 fs.mm ™!, entre pompe et complémentaire
de GV M, = —63 fs.mm™!, et entre signal et complémentaire de GV M, = —152 fs.mm™".
Le SPOPO étudié ici étant résonant au signal, avec une onde complémentaire completement
extraite a chaque tour de cavité, le parametre principal a prendre en compte est la différence
de vitesse de groupe entre la pompe et le signal. Si on néglige la valeur de GV D, (qui est
faible au vu de la largeur de la bande de gain), et sachant que le cristal non linéaire est long de
60 mm, la différence de temps de groupe est d’environ 5,3 ps pendant la propagation dans le

cristal. Ce résultat est a mettre en perspective avec les 432 ps nécessaires a une impulsion signal
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pour traverser le cristal. Le signal se déplacant plus rapidement que la pompe dans le cristal,
I’évolution des impulsions en fonction du synchronisme peut étre comprise et schématisée.

Sur la Fig. 2.16 est schématisée I’évolution des impulsions des ondes en fonction de la zone
du désynchronisme définie en Fig. 2.12.

En zone II, soit pour une quasi-égalité entre les longueurs de cavités pompe et signal, nous
avons un recouvrement total entre les deux impulsions en milieu de cristal, I'impulsion signal
est donc en retard en premiere moitié de cristal et en avance en seconde moitié. Une variation
légere du désynchronisme déplace la position du recouvrement total, mais celui-ci a toujours
lieu dans le cristal. Les impulsions signal et pompe sont donc synchrones, entrainant un gain
paramétrique maximal comme observé en Fig. 2.12.

Pour la zone I, soit pour une cavité OPO plus longue que celle de pompe, I'impulsion pompe
est en avance sur celle du signal lors de son déplacement dans le cristal non linéaire. Nous n’avons
alors pas de recouvrement entre I’avant de I'impulsion pompe et la fin de I'impulsion signal. Si le
front montant de I'impulsion signal est amplifié, son front descendant ne le sera pas forcément :
en effet, la génération paramétrique ne peut se faire si le retard engendré par le désynchronisme
empéche un recouvrement total. Ceci explique qu’avec un désynchronisme croissant, on observe
une baisse de la puissance et de la durée de I'impulsion signal.

En zone III, 'impulsion signal est en avance en entrée de cristal : si le front ascendant est
peu amplifié par manque de recouvrement, celui-ci est important pour le front descendant de
I'impulsion signal. Nous avons donc un gain plus élevé pour le front descendant de 'impulsion

signal, ce qui favorise des impulsions signal élargies.
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Figure 2.16: Evolution des impulsions signal (vert) et pompe (bleu) dans le cristal APPLN, en fonc-
tion des zones du désynchronisme définies en Fig.2.12.
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L’impulsion signal étant de courte durée dans la zone I, on comprend que nous avons une
moins grande tolérance au désynchronisme que la zone III ou la durée des impulsions est plus
grande. Ces considérations sur la durée des impulsions permettent d’expliquer I’asymétrie de la
courbe de puissance signal en fonction du désynchronisme de la cavité [10], ainsi que celle de
la largeur des spectres signal.

En fonction de la zone de désynchronisme, la génération paramétrique va avoir lieu a un
endroit différent dans le cristal. Ainsi, la zone III a un recouvrement possible en début de cristal,
I'impulsion signal se séparant ensuite de I'impulsion pompe, alors que le recouvrement pour la
zone | se fera plus loin dans le cristal, I'impulsion signal devant d’abord rattraper I'impulsion
pompe. Cette notion d’emplacement dans le cristal du recouvrement des ondes paramétriques
est essentielle au vu du caractere apériodique du réseau QPM : si pour un réseau PPLN, la
longueur d’onde signal néccessaire pour respecter la condition d’accord de phase Ak = 0 reste
fixe; la variation du pas dans le cristal APPLN, entraine une variation de la longueur d’onde
respectant ’accord de phase. Les résultats présentés ici étant ceux observés pour un cristal
chirpé positivement, cela implique un pas de réseau plus court pour la zone III que la zone
I. Pour respecter la condition d’accord de phase Ak = 0, cette différence de pas donne une
longueur d’onde signal plus basse pour la zone III que pour la zone I, ce qui est bien observé
sur la Fig.2.14.

Comme expliqué plus longuement dans le Chap.3, nous avons une dépendance de la longueur
d’onde signal a la puissance signal intracavité. Le désynchronisme de la cavité fait donc varier la
longueur d’onde signal par la position du recouvrement, mais également par son influence sur la
puissance signal. Ces deux phénomenes peuvent rentrer en compétition, ou étre complémentaire.
Ainsi, en zone III de la Fig.2.14, le fait que le désynchronisme continue de croitre, peut laisser
penser que le recouvrement se fera de plus en plus tot dans le cristal et que nous devrions avoir
une diminution continue de la longueur d’onde, or celle-ci augmente. Cette augmentation lente
est due a la baisse de la puissance signal qui entraine une augmentation de la longueur d’onde,
ce qui contre-balance la baisse dii au déplacement du recouvrement vers I’entrée du cristal. En
zone 11, nous avons une longueur d’onde minimale, due a un désynchronisme négatif (et donc
un recouvrement en entrée de cristal), ainsi que a une puissance signal élevée. En zone I, la
baisse de la puissance signal et le recouvrement en aval du cristal, agissent alors ensemble pour
une augmentation de la longueur d’onde signal.

L’utilisation de cristal a base de quasi-accord de phase apériodique a donc un effet notable
concernant les effets du désynchronisme sur les propriétés spectrales de 'OPQO. En revanche, les
effets sur I’évolution de la puissance émise et la durée d’impulsion restent tres analogues a ceux
observés avec un SPOPO picoseconde basé sur un PPLN. Ces derniers effets sont avant tout
gouvernés par la différence de vitesse de groupe et sont indépendants de la nature périodique

ou apériodique du QPM [55].
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2.4 Propriétés spectrales de 'OPO a forte puissance

pompe

2.4.1 Observations

Nous avons vu que le profil spectral signal d'un SPOPO picoseconde, basé sur un cristal a
base de quasi-accord de phase apériodique, est composé d’un pic principal et de modulations sur
un de ses cotés, comme observé sur la Fig.2.13. A ce profil spectral dont l'origine est expliquée
en Chap.3, se rajoutent deux pics secondaires a forte puissance pompe. Ainsi, on observe, sur
la Fig.2.17, deux pics supplémentaires pour un profil spectral obtenu avec la voie G6” (k' > 0)
pompée avec un taux de pompage de 4. Le pic nommé s2 est situé a +10,2 nm du pic original s1
(soit 43 cm™) et apparait approximativement & un taux de pompage de deux. Le pic s3 est situé
A +22.2 nm du premier pic (soit 103 cm™) et est généré pour un taux de pompage de environ
trois. Ces pics secondaires sont toujours situés a des longueurs d’onde plus élevées que le pic
d’origine, a des distances relativement fixes de ce pic, méme si le pic principal subit une variation
de sa position fréquentielle. La longueur d’onde des pics secondaires peut méme se situer hors
de la bande de gain paramétrique théorique comme c’est le cas sur la Fig.2.17, ou le troisieme
pic se trouve a une valeur quasi-nulle de 'amplitude du gain de la voie G6’. Si ces résultats
sont observés pour chaque réseau et chaque signe de chirp étudiés, ces parametres de chirp vont

toutefois influer sur le taux de pompage requis pour la génération des pics secondaires.
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Figure 2.17: Profil spectral signal sur un spectre large (noir), de la génération paramétrique induite
par le réseau G6’ avec un chirp positif et un taux de pompage de quatre. L’amplitude
du gain de la voie G6’ dans le cas d’une pompe a 1064 nm, est représentée en vert.
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Afin de savoir si l'oscillation de ces pics secondaires est stable ou si des échanges d’énergie
sont observés entre ces pics, I'utilisation de 'OSA n’est pas possible puisqu’il permet d’enre-
gistrer une moyenne sur un grand nombre d’impulsions picosecondes. Nous utilisons donc la
technique reportée en Chap.2.1.2 : 'enregistrement de profil spectral tir a tir a 'aide d’une fibre
dispersive. Comme expliqué précédemment, cette fibre permet d’obtenir une fenétre d’observa-
tion sans recouvrement de 26,4 nm (avec une résolution de 0,4 nm), ce qui permet d’observer les
pics secondaires ; I’écart entre le pic d’origine et celui le plus éloigné étant d’approximativement
de 22,2 nm.
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Figure 2.18: (a) Profil spectral signal moyen obtenu & ’OSA, ainsi que le profil spatial du faisceau
correspondant, pour le réseau G6’ (k' > 0) et un taux de pompage de quatre. Grace
a la technique d’enregistrement des profils spectraux tir a tir, nous enregistrons le
spectrogramme (b), ou les profils spectraux sont enregistrés sur un grand nombre de
tours de cavité.

La Fig. 2.18(b) représente le profil spectral tir a tir du signal pour un taux de pompage
suffisant pour observer les trois pics du spectre. Ces profils relatifs sont complétés par une
mesure absolue obtenue & 'OSA (Fig. 2.18(a)). On peut alors faire correspondre chaque pic par
comparaison de leur puissance. Le spectrogramme est mesuré en fonction de I’écart au premier
pic ainsi déterminé. On voit que les pics sont bien retranscrits dans I’espace temporel grace a la
fibre dispersive, et qu’il est possible d’enregister les différences de puissance entre les pics ainsi
que leurs largeurs spectrales. On observe notamment les modulations spectrales sur le coté du
premier pic, sans pour autant distinguer l’alternance de pics et creux. La Fig. 2.18(b) montre
que les pics secondaires sont stables dans le temps, sans variation de leurs puissances, laissant
supposer que ce sont des ondes résonantes dans la cavité ayant atteint un état d’équilibre. De
plus, ces ondes résonantes ne dégradent pas le profil spatial du faisceau, celui restant quasi-
gaussien (Fig.2.18(a)).
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2.4.2 Effet THz cascade dans un OPO avec une forte puissance in-

tracavité

Comprendre l'origine de ces pics secondaires est primordial pour une étude détaillée du
SPOPO, car leur puissance peut dépasser celle du pic principal. Une étude de Sanna et al.
sur l'effet Raman [31], montre que pour du MgO :LiNbOg, les premiers pics Raman ont des
décalages de 150-151 cmet 252-255 cm™. Des pics secondaires dues a effet Raman seraient
donc situés a approximativement 32 et 55 nm du pic principal. Ces valeurs éloignées de celles
observées dans nos expériences suggerent qu'un effet Raman n’est pas a l'origine de ces pics
secondaires. Une preuve supplémentaire, étant le fait qu'un pic Raman décalé de 150-151 cm™
doit avoir une polarisation transverse a celle du pic original. Une simple expérience avec un
polariseur montre que cela n’est pas le cas dans notre SPOPO. Aucune autre étude ne rapporte
des pics dus & un effet Raman ayant des écarts fréquentiels similaires a ceux observés. [9, 72,

, 70].

Des pics analogues ont été relevés dans un OPO continu basé sur un cristal PPLN en
2009 par Kiessling et al. qui 'ont attribué a un effet THz cascade. Alors que la puissance
du signal principal s1 augmente dans la cavité, il devient lui méme la pompe de générations
paramétriques, et conduit a la formation des ondes résonantes dans la cavité s2 et s3. Par
conservation de I'énergie, les ondes complémentaires issues de ces interactions non linéaires, se
trouvent dans le domaine Terahertz. Cet effet a été employé pour créer une source THz a partir
d’un OPO picoseconde toujours basé sur un cristal PPLN en 2012 par Liu et al. [58].

Si I'étude des ondes THz nous est expérimentalement inaccessible par manque de détecteur
approprié, il est possible d’observer le spectre moyen infrarouge (MIR). L’objectif de I’étude du
MIR est la validation de 'hypothese cascade THz : en effet, si les deux pics secondaires sont
bien dus a un effet cascade, nous devrions ne trouver qu'un seul pic dans le moyen infrarouge,
correspondant a l'onde complémentaire générée par l'interaction paramétrique entre sl et la
pompe a 1064 nm. Pour étudier le moyen infrarouge, nous utilisons un monochromateur (iHR320
- Horiba) suivi par une photodiode. Ce monochromateur permet de filtrer spectralement un
faisceau incident, par le jeu d'un réseau de diffraction, son mouvement changeant la longueur
d’onde du faisceau sortant de I'appareil et incident sur la photodiode. Ce dispositif nous permet
de sonder le MIR avec une résolution de 0,5 nm.

La Fig.2.19 compare le profil spectral signal obtenu a ’'OSA (noir) avec le profil spectral
MIR obtenu grace au monochromateur (bleu). On voit que pour chaque pic signal du proche
infrarouge, nous trouvons son pic complémentaire correspondant dans le MIR. On note que la
résolution du monochromateur est assez bonne pour distinguer les modulations spectrales du
pic principal, avec pour ces modulations une forte correspondance de puissance entre les deux

profils spectraux. Le fait que nous trouvions 1’équivalent des pics secondaires dans le MIR,
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Figure 2.19: Comparaison du profil spectral signal obtenu dans le proche infrarouge (en noir) a
I’OSA, avec le profil spectral moyen infrarouge complémentaire obtenu avec le mono-
chromateur (en bleu) pour la voie G4’. Les abscisses sont reliées par conservation de
I’énergie avec une pompe a 1064 nm.

n’invalide pas I’hypothese d'un effet cascade THz. En effet, alors que les puissances des pics
du profil spectral dans le proche infrarouge ont toutes le méme ordre de grandeur, la puissance
du pic principal dans le MIR est au moins 20 dB plus élevée que celles des pics secondaires,
ce qui signifie que leur origine est due a une DFG parasite entre la pompe a 1064 nm et les
pics secondaires générés par effet cascade par s1. Cette DFG parasite n’est pas exceptionnelle,
puisque plusieurs autres interactions non linéaires parasites existent également. Ainsi, suite au
passage dans le cristal de LiNbOg3, la pompe a 1064 nm est a la source d’une génération de
seconde harmonique a 532 nm. Des le seuil d’oscillation atteint, une SFG se produit également
entre la pompe et le signal, donnant lieu & une oscillation orange/rouge autour de 617 nm ; c’est
d’ailleurs ce processus qui nous informe expérimentalement que le seuil a été franchi.

La Fig.2.20 détaille I'ensemble des processus paramétriques liés a l'effet cascade THz ainsi
que la condition de quasi-accord de phase pour chacun des processus. En premier lieu apparait
la génération paramétrique initiale, ou la pompe génere le signal sl et le complémentaire cl
dans le MIR. Avec 'augmentation du signal sl dans la cavité, celui-ci sert de pompe pour
les OPO cascade terahertz. Pour respecter dans le méme temps le quasi-accord de phase et la
longueur d’onde terahertz imposée par la conservation de 1’énergie, ’onde terahertz sera soit
propagative ou contre-propagative par rapport aux autres ondes impliquées dans le cristal [58].
Ainsi, 'onde THz3 se propage dans le sens inverse du couple (s1,s2), également impliqué dans

cette interaction. A contrario, I'onde THz3 sera co-propagative avec les ondes (s, s3). Enfin,
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un cristal APPLN
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Figure 2.20: Schéma d’explication des processus paramétriques rencontrés dans le SPOPO picose-
conde di1 a l'effet cascade THz. Pour chaque interaction non linéaire est schématisée sa
condition d’accord de phase par représentation des vecteurs d’onde ? et des vecteurs
d’onde du réseau Kimpliqués dans chaque processus. Les indices {p,s,c} correspondent
respectivement aux ondes pompe, signal et complémentaire, tandis que l'indice {THz}
correspond aux complémentaires impliquées dans 'effet cascade et oscillant & 1’échelle
térahertz. Les fréquences et vecteurs d’onde soulignés sont oscillants dans la cavité OPO.
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2.4 Propriétés spectrales de I’OPO a forte puissance pompe

une fois les ondes résonantes s2 et s3 générées par l'effet cascade THz, elles interagissent par
DFG avec la pompe a 1064 nm pour donner les pics oscillants dans le moyen infrarouge c¢2 et
c3. Pour que l'effet cascade soit possible, il est nécessaire que le chirp du réseau remplisse la

condition d’accord de phase, et donc d’avoir une taille de domaine d’inversion Arp.o et Arp.s

telle que :
ng1 (A1, T Nga (Aga, T nruz2 (ArHs2, T !
\prron ‘( 1()\11 ) 2()\22 ) TH2)\( TI—;2 )) (2.6)
ng1 (A1, T’ N3 (Ag3, T’ nruz3 (ArH.3, T !
\prros ( 1()\11 ) 3()\; ) TH:%)\( TI—;3 )) (2.7)

Les indices de réfraction sont calculés grace aux équations de Sellmeier, avec comme co-
efficients pour les proche- et moyen-infrarouges ceux proposés par Gayer et al.[31]; pour le
domaine Terahertz, les coefficients proposés par Kiessling et al.[19] sont plus adéquats. On note
que l'indice de réfraction du niobate de lithium a environ une valeur de 5 dans une gamme
terahertz, alors que dans l'infrarouge, sa valeur est approximativement de 2,1. Il est alors pos-
sible de démontrer que nous avons Arg.o < Aopo < Arp.s [08], o Appo est le pas du réseau
a l'accord de 'OPO initiale (w, — ws1 +we1). Cet ordre est bien respecté sur la Fig. 2.21 ou est
représentée la position des accords de phase des processus paramétriques générant le spectre de
la Fig. 2.19, en fonction de I’évolution des pas du réseau G6’. On voit ainsi que 'effet cascade
THz co-propagatif (THzs) se trouve dans une zone ou les pas du réseau sont longs, alors que le
THz contre-propagatif (THzz) se trouve celle o les pas du réseau sont les plus courts. Le fait
que le THz3 se situe dans une zone ou le cristal est apodisé, explique que la puissance pompe
seuil nécessaire pour sa génération soit plus élevée que la puissance seuil pour THzs, le gain
étant faible dans cette région spécifique.

Ainsi, 'effet cascade térahertz nécessite de multiples valeurs du vecteur d’onde du réseau,
ce qui suggere que l'utilisation d'un cristal a retournement apériodique est plus adéquat qu’un
cristal périodique si ’objectif est une génération THz efficace. On voit ainsi sur la Fig. 2.19 que
le signal sl est plus faible de plusieurs dB comparé aux pics secondaires, ce qui est n’est pas le

cas pour 'utilisation d’'un OPO picoseconde basé sur un cristal PPLN [58].
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un cristal APPLN
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Figure 2.21: Evolution du pas du réseau G6’ avec un taux de chirp positif en fonction de la position
dans le cristal. Les points représentent la position d’accord de phase des différents
processus paramétriques a l'origine des pics du spectre signal et MIR de la Fig.2.19.
Les ronds correspondent a une DFG engendrée par le laser Nd :YVQy, et les triangles
aux DFG cascades THz.
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Synthese

Nous avons au cours de ce chapitre présenté les multiples propriétés d’'un OPO picoseconde
basé sur un cristal non linéaire a retournement apériodique. Cette apériodicité entraine
un élargissement de la bande de gain aux dépend de sa valeur et donc de l'efficacité de
conversion. On a toutefois démontré que ce dispositif permet d’obtenir une efficacité de
conversion de l'ordre de 8% ce qui correspond & une puissance complémentaire dans le
moyen infrarouge d’'une centaine de mW. L’OPO est pompé par des impulsions picose-
condes ce qui impose une condition de synchronisme. Nous avons étudié les effets de ce
synchronisme sur la durée des impulsions signal, et par transformée de Fourier, sur la lar-
geur spectrale des ondes paramétriques. Un décalage temporel entraine une variation des
positions de recouvrement des ondes signal et pompe dans le cristal non-linéaire. Cette
dépendance de la position du recouvrement dans un cristal apériodique entraine une varia-
tion de la longueur d’onde signal produite. La derniere partie du chapitre a été consacrée
a ’étude des propriétés spectrales de 'OPO lors de l'utilisation d’un taux de pompage
élevé. Nous avons mis en évidence la présence d’ondes complémentaires produites dans le
domaine THz par des effets cascades, bien plus présents que ce qui est rapporté dans la
littérature, en raison de I'apériodicité du réseau QPM. Nous avons également observé, des

le seuil d’oscillation paramétrique franchi, des modulations spectrales dans le pic signal

principal. L’identification et I'interprétation des ces modulations sont l'objet du chapitre
3.
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Chapitre 3 - Etude des propriétés spectrales spécifiques a un SPOPO picoseconde non
contraint basé sur un cristal APPLN

Chapitre 3

Etude des propriétés spectrales
spécifiques a un SPOPO picoseconde

non contraint basé sur un cristal
APPLN

Objectifs

Le chapitre 2 a porté sur I’étude de divers caractéristiques d’'un SPOPO picoseconde
simplement résonant, basé sur un cristal non linéaire a retournement apériodique sans
filtrage spectral intracavité. Plusieurs spécificités notamment spectrales sont ressorties de
cette étude. En particulier, nous avons interprété I'apparition de pics secondaires a fort
taux de pompage et conclu a un effet cascade THz. Cependant, nous avons volontairement
omis l'analyse détaillée du spectre signal proprement dit (hors effet cascade). Des le seuil
d’oscillation paramétrique franchi, nous observons un spectre cannelé constitué d’un pic
principal et d'une succession de pics latéraux situés d'un seul coté. La position de ces
cannelures dépend du signe du chirp du cristal. Ces propriétés spectrales sont spécifiques
aux SPOPO picosecondes basés sur un cristal a retournement apériodique de polarisation
et n’ont pas été rapportées dans la littérature.

Le chapitre 3 est dédié a 1’étude détaillée de ces propriétés spectrales et constitue 'une
des contributions principales de mon travail de these. Une étude expérimentale est menée
afin d’identifier les facteurs influant sur la génération des cannelures, comme le taux de
pompage et le taux de chirp. Cette étude expérimentale est complétée par une étude nu-
mérique, qui permet notamment sous forme de spectrogrammes d’analyser 1’évolution des
spectres paramétriques lors de leur propagation dans le cristal non linéaire. Les résultats

sont alors discutés et comparés aux mesures et nous permettent de formuler une hypothese

sur l'origine des cannelures.




3.1 Etude expérimentale des cannelures spectrales

3.1 Etude expérimentale des cannelures spectrales

La Fig.3.1 représente le spectre signal pour le réseau G6’ dans le cas d’un signe de chirp
positif (rouge) ou négatif (noir). Nous observons pour chaque spectre, une forme asymétrique
avec un pic principal et des lobes secondaires de moindre intensité dénommés cannelures. Ces
cannelures spectrales sont également observées dans le spectre complémentaire a 1’aide d’un
monochromateur, comme vu précédemment sur la Fig.2.19. En fonction du signe du chirp «/,
ces lobes secondaires sont situés du coté rouge ou bleu du pic principal, tout en gardant un
profil spatial non perturbé. On voit que si le spectre signal avec un chirp positif a une mo-
dulation spectrale clairement distincte, cette modulation est brouillée dans le cas d'un chirp
négatif. Afin de comprendre 'origine des cannelures dans un tel cristal a retournement apério-
dique, nous étudierons donc préférentiellement le chirp positif, plus facilement interprétable, ce
qui permettra de définir des tendances et déterminer les facteurs influents sur ces cannelures

spectrales.
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Figure 3.1: Spectre signal en sortie de ’OPO avec un coupleur R=98%, pompé par le laser#1, pour
le réseau G6’ et un de taux de chirp positif (rouge) et négatif (noir), ainsi que le profil
spectral signal correspondant.

3.1.1 Comportement spectral de ’'OPO en fonction des puissances

pompe et du taux de chirp

Nous avons mesuré pour chaque cristal et les différents réseaux, le spectre moyen signal avec
I’OSA, le profil spatial a la caméra Pyrocam ainsi que les puissances signal et complémentaire

de sortie. La Fig.3.2 représente ainsi 1’évolution du spectre signal en fonction de la puissance
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Figure 3.2: Evolution du spectre signal en fonction de la puissance pompe du laser#2, pour les
réseaux G4’ (a) et et G6’(b) pour un coupleur de sortie R=98%.

pompe issue du laser#2, pour les réseaux G4’ (Fig.3.2(a)) et G6’ (Fig.3.2(b)). On voit que pour
chaque réseau, le nombre de cannelures augmente avec la puissance pompe, de méme que la
largeur spectrale totale. Ces cannelures sont plus prononcées dans le cas du réseau G6’ que dans
celui du réseau G4’. Le brouillage observé pour le réseau G4’ se fait des une puissance pompe
de 2,5W qui correspond a 'apparition d’un premier pics secondaire due a un effet cascade THz
(voir Sec.2.4). Les pics secondaire due a un effet cascade THz, sont par la suite nommé pics

cascade THz pour éviter toutes confusions avec les cannelures signal.

Pour le réseau G6’, nous observons en premier une diminution de la longueur d’onde corres-
pondant au pic du lobe principal lorsque la puissance pompe augmente. Cette évolution indique
une corrélation entre la longueur d’onde du pic principal et la puissance signal intracavité. Plus
la puissance signal est élevée, plus le début du cristal est favorisé. En effet, la méme étude avec
un réseau au chirp négatif montre une augmentation de la longueur d’onde du pic principal en
fonction de la puissance pompe, ce qui pour un chirp négatif correspond a une interaction non
linéaire mettant en jeu des pas du cristal de plus en plus proches de 'entrée du cristal. Pour
un chirp positif la diminution de la longueur d’onde progresse jusqu’au seuil d’apparition du
premier pic du a leffet cascade THz (soit pour une puissance pompe de 3,5W), ou on releve
alors une augmentation de la longueur d’onde principale. L’apparition des pics cascades THz
conduit a un dépeuplement du pic principal signal vers les raies secondaires et donc a une
diminution de la puissance des cannelures [22], ce qui explique I'augmentation de la longueur
d’onde, 'interaction paramétrique ayant lieu plus loin dans le cristal non linéaire. Ces différentes

évolutions sont moins fortes dans le cas du réseau G4’, d'une part car la bande de gain est plus
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3.1 Etude expérimentale des cannelures spectrales

étroite, ce qui empéche de grandes variations, et d’autre part, parce que les pics cascade THz
apparaissent peu apres le seuil d’oscillation, dépeuplant d’emblée le signal.

Afin de mieux observer les comportements des cannelures en fonction de la valeur du chirp,
les spectres signal issus des réseaux G4’ et G6’ sont représentés sur la Fig.3.3, pour des taux de
pompage respectifs de 1,5 et de 2. Nous observons également une influence du taux de chirp sur
les cannelures : un taux de chirp plus élevé s’accompagne d’une augmentation du nombre de
cannelures et de la distance entre elles, donnant finalement une plus grande largeur spectrale
totale. On note que de telles comparaisons ne peuvent étre faites sur un grand nombre de taux
de pompage différents, car l'effet cascade THz rentre en compétition et dépeuple le signal des

un taux de pompage de 2 (Fig.3.3(b)).
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Figure 3.3: Spectre signal en sortie d'un OPO basé sur le réseau G4’(rouge) et G6’(noir), avec un
coupleur de sortie R=98%. La puissance du laser#1 & un ratio de puissance de 1,5(a) et
de 2(b).

Afin de déterminer la dépendance de I'emplacement de la bande de gain, nous étudions le
cristal APPLN#3, qui est congu de sorte que les bandes de gain de chaque réseau le composant,
couvrent une zone du spectre différente (voir Chapl.2.2). La Fig. 3.4 représente les spectres
signal issus des différents réseaux pour un taux de pompage de 2 et un coupleur de sortie de
R=98%. Les cannelures sont présentes pour chaque voie, mais peuvent étre perturbées par les
propriétés de réflexion et de transmission des optiques de la cavité OPO : alors que la voie H3
a son spectre proche des longueurs d’ondes les plus basses de sa bande de gain, le spectre de la
voie H4 se trouve dans les longueurs d’onde les plus hautes de sa bande de gain. La position de
I’amplification paramétrique dans le réseau H4 est donc plus éloignée dans le cristal non linéaire
que 'amplification paramétrique du réseau H3 : cette différence s’explique par un filtrage induit
par les propriétés des optiques dans la cavité, qui privilégie les longueurs d’onde correspondant

aux bandes de gain du cristal APPLN#2, soit environ de 1460 a 1500 nm.

L’étude de l'effet de I'emplacement de la bande de gain sur les cannelures nécessiterait donc
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d’avoir des optiques permettant d’avoir des pertes constantes dans la cavité. On peut toutefois
noter que la distance entre les cannelures de la voie H2 semble plus grande que celle observée
pour les voies H3 et H4 ayant un chirp moins élevé, ce qui est un comportement déja observé
entre les voies G4’ et G6’ de la Fig.3.2.
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Figure 3.4: Spectre signal des différents réseaux du cristal APPLN#3 pompé par le laser#1, avec
un coupleur de sortie de R=98% et un taux de pompage de deux. Les courbes en tirets
correspondent aux bande de gain des différents réseaux.

3.1.2 Comportement spectral de ’onde pompe

Des l'installation de l'oscillation paramétrique dans la cavité, est observé le développement
de cannelures dont le nombre augmente avec la puissance pompe. Afin de comprendre 1’éta-
blissement des modulations spectrales observées dans les spectres signal et complémentaire, il
est utile d’étudier le spectre de la pompe et les variations qu’il subit du fait des interactions
paramétriques ayant lieu dans le cristal non linéaire.

La Fig.3.5 représente ’évolution du spectre pompe en sortie d’OPO basé sur le réseau
G6” (k' = 117000 m~2). Sur la Fig.3.5(a), la cavité est intentionnellement désalignée, afin de
ne pas avoir d’onde signal oscillante dans la cavité. La Fig.3.5(b) montre le spectre pompe
lorsque la cavité est alignée et qu'un signal oscille dans celle-ci. On voit que lorsque le signal
est non oscillant, une modification assez légere de la forme du spectre pompe s’opere en méme
temps que la puissance pompe augmente. L’origine de cette modification n’est pas clairement
identifiée. Les effets pouvant étre a son origine sont les differents processus non linéaires parasites
pouvant altérer la pompe sans que I’'OPO n’oscille : SHG parasite (observé expérimentalement
par 'apparition d’un faisceau vert), effets quadratiques en cascade [39]...

En revanche, on observe sur la Fig.3.5 des modifications beaucoup plus marquées du spectre
pompe transmis lorsqu’on augmente la puissance pompe avec un signal oscillant dans la cavité
avec émergence de bandes latérales des deux cotés du pic central de pompe. Dés la puissance

seuil franchie, une bande latérale “rouge” apparait a environ A\ = 0, 15nm. Une seconde bande

76



3.2 Etude numérique des propriétés spectrales d’'un OPO picoseconde non contraint

Sans signal oscillant Avec signal oscillant @
ans signal oscillan 1,0 \g vec signal oscillan 1’0 T(_g
< £
£ £
2 S
9 ()]
= =
2 2
n n
3 1 — g
2 / 2
H ] s
7 T v v v v ¥ v 4 0]0 v T v v v v T v 0.0
1064,5 1065,0 1064,5 10650
(a) Longueur d'onde (nm) (b) Longueur d'onde (nm)

Figure 3.5: Spectre pompe du laser#2 en sortie de ’OPO avec le réseau G6’, en fonction du taux
de pompage. Le spectre pompe post-OPO est étudié dans le cas d’une cavité intention-
nellement désalignée afin d’empécher une oscillation paramétrique de se mettre en place
(a), et dans le cas d'une cavité alignée et un signal oscillant dans celle-ci (b).

latérale rouge se forme ensuite a plus forte puissance pompe se situant a environ 0,3 nm du pic
principal. Enfin, une bande latérale bleue émerge également a forte puissance.

La Fig.3.6 montre 1’évolution de la longueur d’onde du pic principal des spectres pompe de
la Fig.3.5(b). On voit que lorsque la puissance pompe augmente, se produit un déplacement
du pic principal en sortie de cristal vers les basses longueurs d’onde d’environ 0,1 nm pour
une variation de la puissance pompe de 2,5W. Cette diminution va de pair avec la diminution
observée pour la longueur d’onde signal, favorisant I'entrée du cristal (voir Fig.3.2).

Comme il n’y a pas d’apparition de bande latérale dans le spectre pompe lorsque le signal
n’oscille pas dans la cavité, on peut conclure que 'apparition des cannelures des le seuil d’os-
cillation franchi, est liée a I’émergence de ces bandes latérales, et spécialement a I’émergence de

la premiere bande latérale rouge.

3.2 Etude numérique des propriétés spectrales d’un

OPO picoseconde non contraint

L’outil numérique présenté dans le Chap.2.2 permet d’étudier les évolutions des propriétés
intrinseques a cet OPO picoseconde basé sur un cristal non linéaire a retournement apério-
dique. Ces évolutions peuvent étre celles déja observées expérimentalement, mais également

des évolutions ne pouvant étre accessibles par I'expérience. Si les premieres permettent de vali-
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Figure 3.6: Longueur d’onde du pic principal des spectres de pompe post-OPO figuré en Fig.3.5(b),
en fonction de la puissance pompe du laser#2.

der I'outil numérique en le confrontant aux résultats expérimentaux, les secondes apportent des
informations et des données cruciales pour comprendre les processus a 1’origine de ’apparition
des cannelures dans les spectres signal et complémentaire. Le code utilisé simule les évolutions
de l'interaction paramétrique dans ’espace temporel, en utilisant la technique des différences
finies. Cet échange paramétrique débute par la définition des ondes paramétriques initiales, la
forme temporelle de 'onde de la pompe étant supposée étre gaussienne, alors que les ondes
signal et complémentaire débute du bruit quantique. Le bruit quantique se retranscrit numé-
riquement comme étant équivalent a 1’énergie d’'un demi-photon pour chaque fréquence de la
fenétre fréquentielle considérée. Le code utilise la méthode des différences finies sur un grand
nombre de tours de cavité, la pompe et le complémentaire étant totalement éliminés a chaque
tour et renouvelés par leurs valeurs initiales. La valeur du champ électrique signal lors d’un
nouveau tour de cavité Us_;(n), est dépendante de celle finale du tour précédent Us_s(n — 1),
des pertes dues au coupleur de sortie R, et celles inhérentes aux autres éléments de la cavité

qui sont prises en compte via une réflectivité équivalente R, :

Us,i(n) = US,f X 4/ RCRS (31)

La simulation commence par une phase de construction de l'oscillation paramétrique ou le
signal final n’est pas égal d'un tour de cavité a l'autre (soit Ug(n) # Ur(n — 1)). Apres cette
phase dite transitoire, on atteint un régime stationnaire ou les impulsions se reproduisent a
I'identique a chaque tour (soit Us(n) = Us(n — 1)). Dans certains cas extrémes, pour de tres
forts taux de pompage, cet état stationnaire n’est pas atteint. C’est d’ailleurs également le cas

expérimentalement comme observé lors de la thése de Delphine Descloux [[21]]. Dans 1’étude
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numérique qui suit, nous nous placerons toujours dans des situations ou un régime stationnaire
est atteint, et ne considererons pas le cas de ces régimes extrémes.

Comme nous le voyons sur la Fig.3.7(a), la forme asymétrique du spectre signal, constitué
d’un pic principal et de lobes secondaires sur un coté, est bien prédite par la simulation nu-
mérique. L’effet du signe du chirp du cristal concernant la localisation des cannelures sur le
coté rouge ou bleu du pic principal est également bien retranscrit. Toutefois, on peut remar-
quer que l'inversion du signe du chirp produit une symétrie et ne retranscrit pas le spectre
perturbé observé expérimentalement pour les chirps négatifs. L’origine de cette différence n’est
pas encore déterminée. Nous pouvons néanmoins supposer qu’elle peut étre due a un effet non
pris en compte dans notre modele numérique. Ce modele étant basé sur des ondes planes, il ne
prend pas ainsi en compte les effets transverses ou les interactions non-colinéaires spécifiques
aux cristaux QPM chirpés, qui pourraient également induire une telle dépendance au signe du
chirp [11]. Des effets non-linéaires de plus haut ordre peuvent également perturber le spectre
[6], mais doivent étre peu importants au vu de notre profil spatial quasi-gaussien (voir Fig.3.1)
et des puissances créte peu intenses.

Sur la Fig.3.7(b) sont reportés les spectres complémentaires obtenus numériquement. On
voit qu’ils sont également composés de cannelures, comme cela a été vérifié expérimentalement
a l'aide d’'un monochromateur (voir Fig.2.19). On dénote toutefois que les cannelures sont
moins marquées pour le complémentaire, avec notamment des creux moins profonds. Le code
numérique qui a l'origine a été développé pour 1'étude d’OPO basé sur des cristaux PPLN [25],
est donc également adapté pour des cristaux APPLN.

L’étude présentée dans ce manuscrit se limitera au cas des deux réseaux G4’ et G6. En effet,
des analyses numériques portant sur d’autres cas (notamment les réseaux du cristal APPLN#3)
ne seront pas nécessaires pour la compréhension de 1'origine des cannelures et ne seront donc
pas présentées dans cette partie. De méme, comme on peut le voir sur la Fig.3.7, les profils
spectraux signal a I’état d’équilibre pour un chirp négatif ou positif présentent une symétrie,
la majorité de 1’étude sera donc faite dans le cas d’un chirp positif, cela dans un souci de
simplification. L’étude numérique se divisera en deux parties : (i) I’étude phénoménologique
des facteurs influant sur les cannelures, (ii) et I’étude de la dynamique spectrale intracristal a

I’état stationnaire.

3.2.1 Etude phénoménologique des facteurs influant les cannelures

spectrales

Le code numérique employé permet de comparer les spectres des ondes signal expérimentale
et simulée en fonction du taux de chirp " des réseaux. La Fig.3.8 représente les spectres signaux

des réseaux G4’ et G6’ obtenus pour un taux de pompage de 3 (Fig.3.8(a)), ainsi que la distance
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Figure 3.8: Spectre signal numérique d’'un OPO basé sur le réseau G4’ ou G6’ pour un taux de
pompage de 3 (a). Pour chaque spectre est représentée la distance entre le pic n et le pic
n+1 des cannelures, en fonction de la distance entre le pic n et le pic principal (b).
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entre les pics n et n+1 des cannelures en fonction de la distance au pic principal de ces spectres
(Fig.3.8(b)). On observe un moins grand nombre de cannelure avec le réseau G4’ et que celles-ci
sont plus rapprochées entre elles, par comparaison a celles observées pour le réseau G6’, ce qui

concorde avec les spectres expérimentaux étudiés précédemment (Fig.3.2).
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Figure 3.9: Spectre signal numérique, issu d’'un OPO basé sur le réseau G6’, en fonction du taux de
pompage (a). De ces spectres, est représentée 1’évolution de la distance entre le pic n et
le pic n+1 des cannelures en fonction de la distance entre le pic n et le pic principal (b).

Dans le but de confirmer les résultats expérimentaux, nous avons également étudié numéri-
quement I'influence de la puissance pompe sur 1’évolution des cannelures. La Fig.3.9(a) montre
I’évolution du spectre signal numérique issu d’'un OPO basé sur le réseau G6’, en fonction du
taux de pompage. On voit tout d’abord, conformément aux résultats expérimentaux, une dé-
pendance de la longueur d’onde du pic principal qui décroit avec 'augmentation de la puissance.
Une étude similaire avec un taux de chirp négatif révele une augmentation de la longueur d’onde
avec la puissance pompe, confirmant ainsi que l'interaction paramétrique en début du cristal
est privilégié avec 'augmentation de la puissance. A partir de ces spectres, la Fig.3.9(b) repré-
sente la distance entre les cannelures en fonction de la distance au pic principal, les résultats
pour un taux de pompage de 10 ayant de plus été ajoutés. Les différentes courbes montrent
une augmentation du nombre de cannelures avec l'augmentation de la puissance, ainsi qu’un
rétrécissement de la distance entre ces cannelures. Si le nombre de cannelures évolue conti-
nuellement avec la puissance, le rétrécissement des cannelures proches du pic principal atteint
une stabilité a fort taux de pompage. On voit ainsi que la distance entre le pic principal et
la premiere cannelure atteint une valeur de A\ = 1,033 £+ 0,016 nm a partir d'un taux de
pompage de 3,5 et reste fixe (dans la limite de la résolution du code numérique) jusqu’a des

taux aussi élevés que 10. Il existe toutefois une différence de longueur entre les cannelures pour
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les pics les plus éloignés du pic principal, et ce méme pour les taux de pompage les élevés.
Le fait que nous ayons plus de cannelures a forte puissance pompe, peut étre expliqué car la
pompe peut interagir sur une plus grande longueur de la bande de gain paramétrique avant
son dépeuplement. Une différence entre I'expérience et les simulations numériques est observée
sur I’évolution de la longueur d’onde a fort taux de pompage : sur 'expérience (Fig.3.2 (b))
la longueur d’onde du pic principal augmente a fort taux de pompage, alors qu’elle est stable
dans les études numériques. Cette différence s’explique par la non prise en compte dans le code
numérique de l'effet cascade THz. C’est cet effet présenté au Chap.2.4.2, qui transfere 1’énergie
du pic principal vers les pics cascade secondaires, diminuant la puissance du pic principal et

causant alors une augmentation de la longueur d’onde.

L’utilisation du code numérique permet de varier plusieurs parametres ne pouvant 1’étre
par l'expérience. La Fig.3.10 montre ainsi I’évolution du spectre signal en sortie de 'OPO, en
fonction de la durée de I'impulsion de pompe allant de 1 a 40 ps. La puissance créte incidente
est gardée constante entre ces impulsions pompe. Une augmentation de la durée des impulsions
s’accompagne a la fois d’un rétrécissement de la distance entre les cannelures et d’une augmen-
tation de ces cannelures, avec néanmoins un raccourcissement de la largeur spectrale totale. Un
calcul du produit de la bande spectrale et de la durée d’impulsion (valant 0,44 pour la limite de
la transformée de Fourier d’une impulsion gaussienne), donne une augmentation non linéaire
de ce produit avec la durée de 'impulsion : on passe d’'une valeur de 0,58 pour AT =1 ps, a
1,95 pour AT = 40 ps. Ce produit a été calculé en prenant comme largeur spectrale celle du
pic principal a mi-hauteur. L’augmentation de ce produit peut étre comprise comme une plus
grande variation de la phase du champ électrique de I'impulsion signal. On note également une
diminution de la longueur d’onde du pic principal, lorsque la durée des impulsions augmente.
Le raccourcissement de la largeur spectrale et la diminution de la longueur d’onde avec 1'aug-
mentation de la durée d’impulsion, sont deux évolutions déja observées précédemment lorsque
le synchronisme est modifié (voir Chap.2.3). En effet, nous avons montré qu’en agissant sur le
synchronisme, la durée de I'impulsion signal est également altérée. Or le fait de modifier la durée
des impulsions paramétriques modifie I’emplacement dans le cristal du recouvrement des ondes
paramétriques. De plus longues impulsions paramétriques signifient que le recouvrement se fait
sur une plus grande longueur de cristal. Le processus paramétrique se fait alors plus proche de
Ientrée, ce qui dans le cas des réseaux de chirp positif, donne un quasi-accord de phase pour des
basses longueurs d’onde de 'onde signal. La modification de la longueur d’onde en fonction de
la durée des impulsions est stable quand la différence de temps de parcours dans le cristal des
ondes paramétriques (due a leur différence de vitesse de groupe), devient négligeable devant la
taille des impulsions, soit quand les ondes paramétriques ont un recouvrement pendant toutes
leurs traversées du cristal non linéaire. Ainsi, a partir d’'une durée d’impulsion signal et pompe

de 30 ps, nous avons peu de variations de la longueur d’onde principale, car la différence de
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temps de propagation dans le cristal des ondes AT = GV M5 X Leristar = 5,3 ps (voir Sec.2.3),

a peu d’influence dans cette gamme de durées d’impulsion.
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Figure 3.10: Evolution numérique du spectre signal, en sortie d’'un OPO basé sur le G6’, en fonction
de la durée d’impulsion & mi-hauteur de I'impulsion pompe. Les impulsions pompes
incidentes ont la méme puissance créte.

En conclusion, les résultats des simulations numériques montrent que divers facteurs in-
fluencent les propriétés des cannelures. Nombres des résultats obtenus sont en accord avec les
résultats expérimentaux présentés préalablement, ce qui confirme la justesse du code numé-
rique utilisé dans ces études. Nous avons ainsi vu qu’une augmentation de la puissance pompe
incidente ou de la durée des impulsions, augmentait le nombre des cannelures et rétrécissait
la distance entre elles. Il est intéressant de noter que ces facteurs augmentent également les
longueurs d’interactions des processus paramétriques présents dans ce cristal. On peut donc en
déduire que les longueurs d’interactions sont étroitement liées a I'apparition et au développe-
ment de ces cannelures. Pour mieux comprendre leurs influences dans la génération du spectre
signal cannelé, il est nécessaire d’investiguer les évolutions des ondes paramétriques dans le

cristal ol sont situés ces longueurs d’interactions des échanges paramétriques.

3.2.2 Simulation de la dynamique spectrale des ondes paramétriques

dans le cristal

Dans 'étude numérique précédente, nous avons étudié les facteurs influencant I'apparition
des cannelures et leur développement. Toutefois, un aspect important non encore abordé est la
relation entre les spectres pompe et signal. En effet, nous avons observé expérimentalement que
le développement des cannelures dans le spectre signal s’accompagne du développement dans le

spectre pompe de bandes latérales (voir Chap.3.1). Dans cette nouvelle partie, nous analysons
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I’évolution du spectre pompe et du spectre signal dans le cristal non linéaire afin de déterminer
comment les interactions paramétriques couplent ces spectres et conduisent a leurs évolutions
au cours de la propagation. On note que 'OPO étant résonnant au signal, la différence entre la
puissance spectrale signal incidente au cristal et celle sortante ne serait pas assez contrastée sur
un spectrogramme; il est donc plus utile d’étudier 1’évolution du spectre signal dans le cristal
non linéaire soustrait par le spectre signal incident. Cette différence correspond a 1’évolution de

la génération paramétrique dans le cristal.
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Figure 3.11: Spectre signal normalisé en sortie de cristal pour un chirp positif (a) et négatif (b). Le
spectrogramme simulé, pour le réseau G6’ a I’état d’équilibre, de I’évolution du spectre
signal dans le cristal soustrait par le spectre signal incident est représenté, pour un taux
de chirp positif (c) et négatif (d). Le taux de pompage de 'OPO est de 4.

Cette évolution de la génération paramétrique signal dans le réseau G6’ est représentée sur
la Fig.3.11 pour un chirp positif (¢) et négatif (d), leur spectre signal en sortie de cristal est
également représenté (réciproquement (a) et (b)). La symétrie observée précédemment au ni-
veau des spectres de sortie entre les signes de taux de chirp est, en fait, présente sur I’ensemble
du spectrogramme. La encore, cette symétrie permet de simplifier I’étude en se concentrant
uniquement sur un taux de chirp positif. On peut noter que I’évolution de la génération para-
métrique dans le cristal est dépendante de la longueur d’onde, selon qu’elle correspond a un pic
ou un creux des cannelures. Les creux sont en effet caractérisés par une baisse de leur puissance
en début de cristal, alors que dans cette méme zone, les pics subissent un gain important.

Afin de préciser ces variations, il est utile de réaliser une représentation 2D de ce spec-

trogramme pour des longueurs d’onde spécifiques, tel que représentée sur la Fig.3.12(c). Les
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Figure 3.12: Evolution numérique du spectre de génération paramétrique de longueurs d’onde par-
ticuliere signal (c), et évolution des longueurs d’onde (p.1, po et p1) du spectre pompe
(d), dans le cristal non linéaire pour un taux de pompage de 4. Dans l'inset (a) est
représenté le spectre signal en sortie de cristal, avec l'indication des longueurs d’onde
correspondant a celles de (c). L’inset (b) montre le spectre pompe en sortie de cristal
normalisé par le spectre pompe incident, ou les longueurs d’onde étudiées en (d) sont
repérées.
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longueurs d’onde (s.,80,81 et s2) étudiées ont leurs positions dans le spectre signal indiquées
sur la Fig.3.12(a). La longueur d’onde sy correspond & la longueur d’onde du pic principal
des cannelures, sy correspond au premier creux, et les longueurs d’onde s.; et s; sont situées
a mi-hauteur du premier pic. L’accroissement du signal a sy a une allure similaire a celle at-
tendue pour une onde monochromatique dans un cristal QPM chirpé et apodisé, comme re-
porté dans la bibliographie [15, 97], avec une nette augmentation autour du point d’accord
de phase exact (PPMP pour Perfect Phase Matching Point) situé a la position zppyp, ol
Ak(zppyp) = kp — ks — ke — Ky(zppyp) = 0. Cette forte amplification est suivie d'un signal
oscillatoire amorti, également reporté dans la littérature pour un réseau QPM chirpé et apodisé.
La longueur d’onde du creux s, et celle & mi-hauteur du premier pic s;, présente un accroisse-
ment initial similaire a celui de sy autour de leurs PPMP, toutefois un comportement oscillatoire
décroissant amorti est ensuite observé. L’évolution de la longueur d’onde s_; se distingue des
autres, car elle débute par une décroissance jusqu’a environ 16 mm, puis augmente nettement
autour de son PPMP jusqu’a environ 22 mm dans le cristal et enfin se termine par un accroisse-
ment plus doux avec un caractere oscillatoire sur le reste du cristal. Si cette étude de 1’évolution
des longueurs d’onde spécifiques a été présentée uniquement pour le premier pic, les autres pics
des cannelures donnent des résultats analogues. On peut en effet voir sur la Fig.3.11(c), que le
motif du premier pic se répete sur les autres pics, la différence se faisant sur les positions des
fortes augmentations, qui se situent plus loin dans le cristal avec I'augmentation de la longueur
d’onde signal. L’OPO ayant atteint 1’état stationnaire, on peut enfin souligner que, malgré ces
évolutions assez différentes, le gain est identique a la fin pour chaque longueur d’onde, égal aux
pertes de cavité.

Pour étudier la relation entre les cannelures signal et les bandes latérales de pompe, nous
avons tracé le spectre de pompe et son évolution dans le cristal sur la Fig.3.13 pour chaque
signe du taux de chirp. Sur cette figure, les sous-parties (a) et (c) représentent les spectres
pompe incident et sortant du cristal non linéaire. Ces spectres sont en accord avec les résultats
expérimentaux de la Fig.3.5, avec pour un taux de pompage de 4, la méme présence de deux
bandes latérales rouge (une intense et une moindre) et d'une bande latérale bleue. On voit que
le spectre pompe est transformé par son passage dans le cristal, avec I’émergence des bandes
latérales pendant que le pic central est dépeuplé. On note que, comme pour le spectrogramme
signal, il y a une symétrie des évolutions en fonction du signe du taux de chirp, nous permettant
d’étudier seulement le taux de chirp positif.

Il est utile comme dans le cas de I'étude de la génération paramétrique signal, de suivre
I'évolution dans le cristal de longueurs d’onde pompe spécifiques (Fig.3.12(d)). Les longueurs
d’onde p_j, p; et py correspondent, comme on peut le voir sur la Fig.3.12(b), respectivement
aux bandes latérales bleu et rouge et au pic principal. Le pic principal pg a, comme pour la

longueur d’onde signal sy, un comportement similaire a celui d’'une onde monochromatique
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Figure 3.13: Spectre pompe en sortie de cristal (rouge) normalisé par le spectre pompe incident
(noir) pour un signe de chirp positif (a) et négatif (b). Est également représenté le
spectrogramme simulé, pour le réseau G6’ a I’état d’équilibre, de I’évolution du spectre
de pompe dans le cristal non linéaire avec un taux de chirp positif (c) et négatif (d). Le

taux de pompage de ’OPO est de 4

87



Chapitre 3 - Etude des propriétés spectrales spécifiques a un SPOPO picoseconde non
contraint basé sur un cristal APPLN

utilisée pour de la conversion de fréquence dans un cristal QPM chirpé et apodisé [15, 97]. Le
dépeuplement de pg est ainsi important a la méme position (z = 20mm) dans le cristal que celle
ou sy subit une forte augmentation et est suivi par une oscillation amortie. La bande latérale
rouge p; est dépeuplée avant pg et atteint sa déplétion minimale a la position ol py subit son
fort dépeuplement. Apreés ce minimum, p; est en lente augmentation avec un comportement
oscillatoire amorti. Contrairement a ces deux longueurs d’onde, la bande latérale bleue p_;
augmente en début de cristal. La bande latérale bleue atteint alors un maximum a une position
approximativement égale a celle ou p; atteint son minimum. Suite & ce maximum, l'intensité de
p-1 est fortement dépeuplée sur quelques millimetres avant d’atteindre une intensité relativement
constante sur le reste du cristal. Si chaque bande latérale possede un caractere oscillatoire amorti
en fin de cristal, celui de la bande latérale rouge est nettement croissant, ce qui fait qu’en sortie
de cristal, 'intensité de la bande latérale bleue est finalement plus basse que l'intensité de la
bande latérale rouge.

Enfin, on peut noter que chaque tranche temporelle de I'impulsion, le spectre qui en issue
possede les mémes caractéristiques (voir Annexe B). Les échanges paramétriques observés ici

sont donc applicables pour chaque temps des impulsions.

3.3 Discussion - Origine des cannelures spectrales

Toutes les études numériques et expérimentales de ce chapitre ont été réalisés pour com-
prendre l'origine du spectre signal atypique représenté sur la Fig.3.1. Ces modulations signal
sont spécifiques au OPO picoseconde basé sur un cristal a quasi-accord de phase apériodique
et n’ont jamais a notre connaissance été rapportées et expliquées précédemment.

Comme les profils QPM des réseaux du cristal sont chirpés, la longueur d’onde pompe
centrale py & un accord de phase exact pour une génération de différence de fréquence (DFG)
avec un couple de longueur d’onde signal et complémentaire différents a chaques nouvelles
positions dans le cristal. Ainsi pour un chirp positif, il y a un accord de phase avec les basses
longueurs d’onde en entrée de cristal, alors que pour un chirp négatif, les pas du cristal a son
entrée permettent un accord de phase pour les hautes longueurs d’onde. La DFG permettant
d’obtenir le pic principal signal a donc lieu avant celles permettant d’obtenir les cannelures. La
pompe disponible est donc moindre pour 'amplification paramétrique des cannelures suivantes.
Ce dépeuplement de py se poursuit lors de sa propagation dans le cristal a chaque nouvelle
amplification d’un pic des cannelures. Pour maintenir un facteur d’amplification constant sur
I’ensemble du spectre signal, et ainsi atteindre un état stationnaire, la hauteur des cannelures
doit alors devenir de plus en plus basse. Le fait que 'accord de phase de la DFG donnant les

longueurs d’onde signal dépende de la position dans le cristal, est spécifique au réseau QPM
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chirpé et explique la forme asymétrique décroissante de I’enveloppe du spectre signal. Toutefois,
le dépeuplement de la pompe le long du réseau chirpé n’explique pas les modulations spectrales

observées dans le spectre.

3.3.1 Lien entre les évolutions des ondes paramétriques

Pour amplifier une longueur d’onde signal tout en dépeuplant une longueur d’onde pompe,
le processus paramétrique mis en jeu est la génération de différence de fréquence (DFG). A
I'inverse, pour obtenir une longueur d’onde pompe par dépeuplement du signal et du complé-
mentaire, le processus est la génération de somme de fréquence (SFG).

Soit la longueur d’onde centrale du spectre pompe pg, qui est utilisée pour amplifier la lon-
gueur d’onde sy du pic principal signal (voir Fig.3.12(a) et (b)), le complémentaire résultant de
cette DFG est alors cy. A partir de la loi de conservation de énergie, on déduit que pour générer
une bande latérale pompe bleue a partir de ¢, celle-ci doit subir une interaction paramétrique
de SFG avec une longueur d’onde signal A telle que A\; < Ay. De méme, pour construire une
bande latérale pompe rouge a partir de cg, la longueur d’onde devra interagir avec une longueur
d’onde signal telle que Ay > Ay. On voit que le fait de ne pas conserver un spectre pompe
monochromatique en sortie d’OPO, nous informe qu’il existe des échanges dit croisés.

Pour comprendre 'implication de ces échanges croisés sur les modulations spectrales, il est
utile d’observer les variations dans le cristal de longueurs d’onde discretes comme fait précé-
demment sur la Fig.3.12(c) et (d). Si les évolutions de ces ondes ont précédemment été étudiées
isolément, elles n’ont pas été mises en relation entre elles. Comme vu précédemment, 1’évolu-
tion de la pompe pg et du pic principal signal sy est celle prévue pour un échange paramétrique
d’ondes monochromatiques dans un réseau chirpé, avec un fort échange d’énergie autour du
PPMP (soit ici entre approximativement 15 et 24 mm dans le cristal), et suivi par une oscilla-
tion amortie pour le reste du cristal [15]. Cet échange sera similaire pour chaque maximum des
cannelures, puisque la Fig.3.11 nous apprend que le méme motif se répete pour chaque canne-
lure. Le signal minimum s, montre également une forte augmentation en méme temps que pg
est dépeuplé, toutefois son oscillation décroissante en fin de cristal semble davantage corrélée
a 'augmentation de la bande latérale rouge p; au méme endroit. Les évolutions des longueurs
d’onde a mi-hauteur des pics signal s.; et sq, ont des évolutions plus complexes. Ainsi I’augmen-
tation précoce de s;(par comparaison avec sg) et son comportement oscillatoire décroissant en
fin de cristal semblent liés au dépeuplement de la bande latérale rouge p; en début de cristal
ainsi qu’a son caractere oscillatoire croissant en fin de cristal. Seule la longueur d’onde s_; est
décroissante en début de cristal, avant de croitre avec un caractere oscillatoire croissant en fin
de cristal, ce qui peut étre mis en relation avec 'augmentation en début de cristal de la bande

latérale bleue p_; ainsi que son dépeuplement en fin de cristal.
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A partir de I'analyse de I’évolution de ces longueurs d’onde spécifiques, on voit alors que les
différentes parties des spectres pompe, signal et complémentaire subissent plusieurs processus
paramétriques croisés. Pour expliquer la génération des cannelures et des bandes latérales, il
faut prendre en compte toutes les longueurs d’onde existantes et toutes les interactions para-

métriques qui en découlent.

Ces échanges paramétriques sont plus importants autour du point d’accord de phase parfait,
ce qui rend l'ordre d’apparition des PPMP de chaque processus paramétrique dans le cristal
important. Pour déterminer la position dans le cristal du PPMP, il est nécessaire de déterminer

le pas du réseau permettant d’obtenir ’accord de phase Ak = 0, soit la position zppyp oU :

Alppurr) = ‘(n R (32)

Comme dans le Chap.2.4, les indices de réfraction sont obtenus par les équations de Sellmeier
en utilisant les coefficients de Gayer et al.[31], qui sont valables pour des longueurs d’onde de
0,5a4 um.

A partir de cette équation, nous calculons et représentons sur la Fig.3.14, la position dans
le réseau G6’ des processus paramétriques possibles entre les longueurs discretes. On retrouve
alors le principe de processus paramétriques en cascade avec en vert les DFG permettant d’ob-
tenir les ondes signal et complémentaire a partir de pg, et en bleu et rouge les accords de phase
permettant d’obtenir des bandes latérales par SFG. Toutes ces interactions paramétriques res-
pectent la loi de conservation de 1’énergie. Un point a prendre en compte est le fait que la
cavité OPO étant simplement résonnante au signal, le complémentaire est totalement extrait a
chaque tour de cavité et est donc limité au bruit quantique en entrée de cristal. Cette absence
de complémentaire implique que pour générer une bande latérale par SFG, le PPMP du DFG
générant ce complémentaire doit se situer en amont du PPMP de la SFG. Sur la Fig.3.14,
cette condition est satisfaite pour toutes les SFG générant les bandes latérales rouges (points
rouges) : a titre d’exemple, la DFG correspondant au point vert pg — s_; + ¢_; va permettre
de générer plus loin dans le cristal la SFG sg + c_; — p;. Alors que la SFG a l'origine de la
bande latérale bleue, a la position de son accord de phase située avant 1’accord de phase de la

DFG générant le complémentaire nécessaire.

Ainsi, la DFG correspondant au point vert pg — so + ¢o est située préalablement la SFG
S_1 + cg — p_q1. Pour expliquer 'existence de la bande latérale bleue, il faut considérer que
les processus paramétriques ont lieu sur une certaine longueur dit d’interaction et non pas
seulement au PPMP.

Pour cela, on peut se référer aux travaux de Yaakobi et al. qui ont développé une théorie

générale du couplage de trois ondes dans un milieu non-uniforme et non linéaire y2[97]. A
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Figure 3.14: Position de ’accord de phase dans le réseau G6’, pour la DFG avec la pompe a 1064 nm
(vert), et la génération des bandes latérales bleue et rouge par SFG. La courbe noire
correspond a 1’évolution des pas du réseau dans le cristal. Les longueurs d’onde étudiées
sont définies sur la Fig.3.12.

partir des équations d’onde couplées et 'utilisation de plusieurs approximations, ils ont obtenu
une solution analytique de I’évolution des ondes dans de tels médias. Une des approximations
nécessaires a leurs raisonnement est qu’'une des ondes paramétriques ait une intensité largement
supérieure aux autres, rendant son évolution (dépeuplement ou amplification) négligeable. Bien
que cette approximation ne soit pas valable dans notre OPO, nous pouvons toutefois extraire
de cette étude les facteurs prépondérants influant sur la valeur des longueurs d’interactions des
processus paramétriques. Celles-ci dépendent lentement de la longueur d’onde et de I'indice de
réfraction ; elles sont également inversement dépendantes du taux de chirp " et linéairement

dépendant de 'amplitude du champ électrique incident signal et pompe.

Pour un processus paramétrique donné, la longueur d’interaction peut atteindre quelques
millimetres a forte puissance. Cette valeur peut expliquer pourquoi il y a génération d’une bande
latérale bleue par SFG (s_;+co — p_1) alors que son accord de phase est situé en amont de celui
de la DFG (pg — s¢ + ¢o) permettant d’obtenir le complémentaire nécessaire a sa formation.
La nécessité d’avoir une forte puissance pompe pour obtenir une bande latérale bleue a été
confirmée expérimentalement sur la Fig.3.5 (b) : cette bande latérale commence a sortir du bruit
pour un taux de pompage 3,5, contrairement a la bande latérale rouge p; et aux cannelures
signal qui existent des le seuil d’oscillation franchi. Le fait que p.; existe essentiellement a forte
puissance pompe, alors que les modulations spectrales signal commencent leurs développement

a basse puissance, nous permet de confirmer que la génération de la bande latérale bleue est
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principalement un effet du second ordre qui a un role marginal dans la formation des cannelures

signal.

3.3.2 Hypothese de processus SFG/DFG en cascade dans le réseau
QPM chirpé
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Figure 3.15: Schéma de la génération des modulations spectrales signal et de la bande latérale rouge
dans le cristal QPM a retournement apériodique a taux de chirp positif, par des pro-
cessus SFG/DFG en cascade. Les profils en bleu, vert et rouge correspondent respecti-
vement aux spectres pompe, signal et complémentaire. Sont représentés de (a) a (e) les
spectres paramétriques, au pas de réseau A du cristal, ainsi que l'interaction paramé-
trique permise par la valeur de ce pas (fleche noire).

A partir des études réalisées précédemment et de leurs résultats, il est possible de proposer
une explication quant a l'origine des cannelures signal et des bandes latérales pompe. Pour
illustrer cette hypothese, la Fig.3.15 propose un schéma explicatif d’apparition des cannelures
et de formation de la bande latérale rouge. Ayant montré que la bande latérale bleue était au
final un effet du second ordre apparaissant a un fort taux de pompage, celle-ci n’est pas prise
en compte dans ce schéma.

La Fig.3.15(a) représente les spectres pompe et signal existant a la position du cristal ayant
un pas de réseau A;. Il n’y a alors pas de spectre complémentaire, celui-ci ayant été totalement
extrait au tour de cavité précédent. Dans un souci de simplification, on suppose que le spectre
pompe est gaussien et le spectre signal rectangulaire en ce début de cristal. Pour le pas de
réseau Ay la DFG py — sg + ¢p est permise, entre la pompe incidente et les longueurs d’onde
courtes du spectre signal. Cette DFG ameéne une déplétion de la pompe et une amplification
du signal, ce qui résultent en I’émergence du pic principal des cannelures signal ainsi que son
pic complémentaire correspondant. Les spectres ainsi modifiés se déplacent jusqu’a un nouveau
pas de réseau A, (Fig.3.15(b), correspondant a la position du PPMP d’une SFG entre le pic
complémentaire nouvellement formé et les longueurs d’onde au dessus du pic signal. Cette SFG
conduit a l'obtention d’une bande latérale rouge (soit le point sy + ¢; — p; de la Fig.3.14).

Du fait de cette interaction, a la position du cristal avec un pas de réseau A3 (Fig.3.15(c)), le
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premier creux des cannelures a été formé, le pic complémentaire a été diminué, et il y a eu
émergence de la bande latérale pompe rouge. Le pas du réseau A3 permet ensuite un accord de
phase pour une DFG entre le pic principal pompe py et les longueurs d’onde signal supérieures
au premier creux, soit l'interaction : pg — s4 + ¢4. Cette interaction permet ’émergence du
second pic des cannelures signal et complémentaire, ainsi qu’'une déplétion supplémentaire du
pic pompe principal. Les nouveaux pics sont moins importants que les pics principaux, car la
pompe pg a été dépeuplée dans la DFG précédente. Le pas de réseau A4 (Fig.3.15(d)), permet un
accord de phase pour une SFG entre le second pic du complémentaire et les longueurs d’ondes
signal supérieures au second pic des cannelures signal. Cette SFG diminue 'intensité du second
pic complémentaire, mais également de la longueur signal de I’échange paramétrique, résultant
en la formation du second creux des cannelures. De plus, la bande latérale pompe rouge est de
nouveau amplifiée. Par la suite, les impulsions atteindront le pas de réseau Ay (Fig.3.15(e)), qui
permettra une DFG conduisant a l'obtention d’un troisieme pic de cannelures. Ces processus
SFG/DFG en cascade continuent jusqu’a ce que le pic central pompe soit trop dépeuplé pour

permettre du gain paramétrique.

L’hypothese de processus SFG/DFG en cascade représentée sur la Fig.3.15 est simplifiée
et la réalité de la génération des cannelures spectrales est plus complexe. En effet, du fait des
longueurs d’interactions, plusieurs processus SFG et DFG peuvent coexister. Ainsi, lorsque la
premiere DFG avec le premier creux signal ( s;+c¢; — p;) permet le développement de la bande
latérale rouge, cette longueur d’onde signal est amplifiée par DFG par le pic principal pompe
( po — S2 + o). La coexistance de ces processus paramétriques impliquant la méme longueur
d’onde, conduit a un complémentaire c, affaibli et de ce fait, correspond a un minimum dans le
spectre complémentaire. Comme le complémentaire co est affaibli, le processus SFG avec le pic
signal suivant (s4+co — pp) l'est également, faisant du processus DFG (py — s4+c4) le processus
paramétrique prédominant : ceci explique ’émergence du second pic signal s4. L’origine des
creux et des pics des cannelures signal dépend donc de quel processus paramétrique entre
SFG et DFG est prédominant. Cette prédominance dépend de la puissance complémentaire
générée préalablement dans le cristal, puissance qui dépend elle-méme du dernier processus

paramétrique prépondérant ayant lieu en amont le cristal.

Selon 'hypothese proposée, ce sont donc des processus SFG/DFG en cascade qui sont a
I'origine des modulations spectrales dans les spectres signal et complémentaire et des bandes
latérales du spectre pompe. Ces processus sont en accord de phase a différentes positions dans le
cristal, dues a ’aspect apériodique du réseau QPM. La séparation entre ces cannelures dépend

de la taille des longueurs d’interaction des différents processus paramétriques.
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3.3.3 Limites et validation de I’hypothése de processus SFG/DFG

en cascade

Pour vérifier formellement que 'origine des cannelures peut se trouver dans 'intensité des
processus paramétriques SFG et DFG en fonction de la fréquence, il serait nécessaire d’élaborer
un modele mathématique. Il existe deux modeles d’intéréts proposés par Yaakobi et al.[97] et
Porat et Arie [30].

Les deux modeles proposés débutent a partir des équations d’onde couplées, mais leurs ap-
proches se séparent a partir de ce point. Yaakobi et al. (2013) basent leur modele sur des interac-
tions trois ondes auto-résonnantes. Ces interactions apparaissent dans de nombreux champs de
la physique tels que 'acoustique ou I’hydrodynamique, mais également en optique non linéaire.
Comme son nom le sous-entend, des interactions trois ondes auto-résonnantes impliquent l'in-
teraction entre deux ondes se combinant pour la formation d'une troisieme [35]. Elle se base sur
la faculté des ondes a rester en résonance, c’est-a-dire en blocage de phase, pour un déplacement
adiabatique temporel ou spatial. L’équipe généralise ainsi son modele en le rendant analogue
a un modele quantique d’un atome a deux niveaux. Un tel modele mathématique nécessite la
mise en place du blocage de phase sur une certaine distance entre les deux ondes paramétriques
avant de pouvoir avoir un échange d’énergie vers la troisieme onde paramétrique. Yaakobi et al.
(2013) montrent que le blocage de phase, et donc ’échange d’énergie, ne peut se faire si le taux
de non-uniformité est trop élevé, ce taux étant dans notre cas le taux de chirp ' du réseau. De
la, ils arrivent a transcrire les échanges d’énergie entre les ondes paramétriques par des facteurs
courants et simplifiables.

Selon Porat et Arie (2013), il est fondamentalement faux de comparer un tel échange a trois
ondes a un modele quantique d’un atome a deux niveaux, car la non-linéarité des deux systemes
est de “nature différente”. Le modele d'un atome a deux niveaux trouve l'origine de sa non-
linéarité dans la susceptibilité atomique, alors qu’elle se fait, pour les interactions trois ondes,
par 'amplitude des champs ondes paramétriques. Ils précisent toutefois que le modele proposé
par Yaakobi et al. (2013) reste valable, car ils imposent comme condition un haut ratio entre les
amplitudes pompe et signal incidentes sur le milieu, ce qui dans notre OPO n’est pas possible.
Porat et al. (2013) basent leur approche sur des interactions adiabatiques : ils développent ainsi
une forme hamiltonienne des équations d’onde couplées permettant de parfaitement transcrire
numériquement les échanges d’énergies dans les interactions a trois ondes, mais rendant toute
étude analytique irréaliste en raison de la grande complexité des formules résultantes.

Nous n’avons donc pas a ce jour de modele mathématique exploitable nous permettant
de faire une étude analytique de I’hypothese de processus SFG/DFG en cascade, car si le
modele de Yaakobi et al. (2013) nous permet de le relier a notre OPO, les approximations

faites dans ce modele ne sont pas valables. Le modele de Porat et Arie (2013) est lui exact,
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mais s’avere trop complexe pour faire une étude analytique appliquée a 'OPO. De plus, outre
la complexité ou les approximations non valables, ces modeles ne prenant en compte que des
ondes monochromatique, ne permettent pas de prendre en compte la complexité des échanges
croisés observés dans un tel OPO picoseconde.

Si notre hypothese ne peut étre confirmée par un modele mathématique analytique, 1'utili-
sation des outils numériques nous laisse penser que nos hypotheses sont correctes. Ainsi, nous
avons postulé que la mise en place des cannelures est due a une succession de processus SFG et
DFG plus ou moins importants. Or, ces processus en cascade sont inhérents a ’aspect apério-
dique du réseau QPM et ne dépendent sinon que des propriétés de 'impulsion pompe initiale.
On représente sur la Fig.3.16(c) et (d) le spectrogramme de 1’évolution du spectre signal en
fonction du nombre de tours de la cavité OPO de l'onde signal, et cela pour réciproquement
une onde signal initialement située dans le bruit et une impulsion signal égale a celle de la pompe
incidente, soit une gaussienne de méme valeur créte. Les spectres correspondants a 1’état initial
et a I'état d’équilibre sont représentés sur la Fig.3.16(a) et (b). On voit que l'état initial du
spectre signal (et de son impulsion) n’influence pas le spectre signal final, qui a I’état station-
naire reste inchangé, montrant que l'origine et les propriétés des cannelures sont influencées
uniquement par l'onde pompe incidente. La différence entre les deux spectrogrammes se fait
sur le régime transitoire, tout d’abord au niveau du nombre de tours nécessaires pour atteindre
I’état d’équilibre : ce nombre est d’environ 70 pour un spectre initial gaussien et de 100 pour
un signal initial dans le bruit. Cette différence est due au fait que I’émergence du signal a partir
du bruit dans le deuxieme cas prend une vingtaine de tours, alors que dans le cas d'un spectre
signal gaussien, cette étape n’est pas nécessaire. Le régime transitoire est caractérisé, comme
expliqué dans un article préalable a cette these [21], par une évolution du spectre vers les basses
longueurs d’onde. Ce déplacement s’explique par 'augmentation de la puissance signal intra-
cavité qui décale la génération paramétrique vers ’entrée cristal. Les longueurs d’onde hautes
sont alors filtrées, car non amplifiées a chaque tour de cavité. Ce sont donc les processus para-
métriques croisés imposés par le chirp du cristal, qui empéchent la stabilité d’un spectre signal
gaussien et son amplification.

En conclusion, le fait que 1’état stationnaire de l'oscillation d’'un OPO picosecondes basé
sur un réseau QPM chirpé soit indépendant de 'impulsion signal initiale, tend a valider notre
hypothese de processus SFG et de DFG en cascade a l'origine des ces modulations spectrales.
Cette hypothese ne pourra toutefois étre validée que par un modele mathématique non mo-
nochromatique et ne faisant pas d’approximation telle celle d’'une onde paramétrique dont les

variations en puissance sont négligeables.
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3.3 Discussion - Origine des cannelures spectrales

Synthese

Dans ce chapitre, les propriétés spectrales d'un SPOPO picoseconde simplement réso-
nant, basé sur un cristal non linéaire a retournement apériodique sans filtrage spectral
intra-cavité, ont été étudiées. Un tel SPOPO a comme propriété unique la présence de
cannelures dans le spectre signal. Nous avons montré expérimentalement et numérique-
ment que l'origine de ces cannelures est liée au développement de bandes latérales dans
le spectre pompe initialement gaussien.

Le nombre et I’écart entre les cannelures dépendent des propriétés de I'impulsion pompe
initiale, telles que sa puissance ou sa largeur, mais également de la valeur du taux de
chirp ' du réseau QPM. Notre étude, par des analyses numériques, a mis en relation
les évolutions dans le cristal des différentes échanges paramétriques. Nous montrons que
I’évolution de 'amplitude des ondes differe selon qu’elle correspond a un creux ou a un
pic dans le spectre signal en sortie de cristal. L’évolution des bandes latérales du spectre
pompe a également été expérimentalement et numériquement comparée.

Sur la base de ces résultats, nous faisons I’hypothese que le développement des cannelures
est du a des processus SFG et DFG en cascade. Cette alternance est due d’une part a
I’aspect apériodique du réseau et d’autre part au spectre large de la pompe. L’intensité
des interactions non-linéaires a une position donnée dépend des différentes conversion
en amont dans le cristal. Par exemple, les creux des cannelures sont générés par des
ondes signal qui ont interagit par SFG avec une onde complémentaire qui a été fortement
amplifiée par DFG dans le début du cristal.

Si 'hypothese n’est pas validée par un modele analytique, qui nécessiterait de prendre en

compte des mélanges d’onde non monochromatiques dans un milieu non uniforme, elle

concorde avec les différents résultats expérimentaux et numériques obtenus.
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Chapitre 4

Détection de gaz par imagerie active a
I’aide d’un SPOPO contraint par un
VBG intra-cavité

Objectifs

Dans les chapitres précédents, nous nous sommes efforcés de présenter les caractéristiques
d’un OPO picoseconde basé sur un cristal QPM apériodique et sans filtage spectral intra-
cavité. Nous obtenons un spectre signal présentant une large bande de gain. Pour controler
finement la longueur d’onde émise, nous proposons l'utilisation d’un réseau de Bragg en
volume apériodique. En effet, la longueur d’onde réfléchie par ce réseau est linéairement
dépendante de la distance de propagation de la lumiere a 'intérieur de celui-ci. La longueur
d’onde signal respectant la condition de pompage synchrone dépend donc de la position
du réseau et son déplacement permet une accordabilité rapide du systeme optique.

Ce chapitre est dédié a la validation de I'utilisation du réseau de Bragg en volume comme
un moyen d’accorder 'OPO picoseconde. Nous démontrons également que son utilisation
permet de détecter par imagerie active une fuite de gaz dans le moyen infrarouge. Pour
cela, ce chapitre se divise en quatre sous-parties : (i) une présentation des sources accor-
dables dans le MIR et de I'imagerie active. Nous expliquerons aussi par quel moyen un
réseau de Bragg en volume apériodique permet d’accorder la longueur onde émise par
I'OPO, (ii) une présentation du montage expérimental et de ses performances en terme

de puissance, (iii) une caractérisation de l'accordabilité statique et dynamique de notre

systeme, (iv) ainsi qu'une étude de la détection d'une fuite de protoxyde d’azote (N,O).
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Chapitre 4 - Détection de gaz par imagerie active a ’aide d’un SPOPO contraint par un VBG
intra-cavité

4.1 Matériel et méthode

4.1.1 Réseau de Bragg en volume apériodique et condition de pom-

page synchrone

Les réseaux de Bragg en volume (VBG pour Volume Bragg Grating) constituent un com-
posant optique innovant, rendu récemment disponible sur le marché. Ils sont souvent utilisés
pour remplacer avantageusement les réseaux de diffraction pour la compression et I’étirement

d’impulsions laser courtes dans les amplificateurs & dérive de fréquence [33].

(a) (b)

Figure 4.1: (a) Conception d’'un réseau périodique par interférence de faisceaux collimatés, et d'un
réseau apériodique par interférence de faisceaux convergents et divergents (b).

Un réseau de Bragg en volume périodique est un hologramme en volume produit en enre-
gistrant le motif des interférences de deux faisceaux collimatés dans un verre (Fig.4.1(a)). Cet
enregistrement résulte en une modification spatiale de I'indice de réfraction du matériau, ce pro-
cessus est expliqué plus en détail dans I’annexe A. Une onde circulant dans un tel milieu avec
une périodicité de 'indice de réfraction, subit une réflexion dont la longueur d’onde respecte la

loi de Bragg :

As

_ 4.1
2nsAvpa (4.1)

sin (Qopo) =

ou Aypg est le pas du réseau VBG, ng l'indice de réfraction du signal dans le cristal et
fopo 'angle d’incidence de 'onde signal sur le réseau. Dans le cas ou le faisceau incident est

colinéaire au vecteur réseau, soit 6ppo = 90°, la relation se réécrit simplement :
/\s = 2nSAVBG (42)

Si une seule longueur d’onde est réfléchie dans un VBG périodique, il est également possible de
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4.1 Matériel et méthode

graver un réseau de Bragg avec une modulation linéaire du pas ce qui conduit a une évolution
linéaire de la longueur d’onde réfléchie selon la position dans le VBG. L’anglicisme “chirpé”,
plus spécifique, est préféré au terme apériodique par la suite pour décrire ce type de VBG ayant
une évolution linéaire des fréquences réfléchies. Il est réalisé en faisant interférer un faisceau
convergent et un faisceau divergent (Fig.4.1(b)). La superposition des faisceaux convergent et
divergeant fait que I’angle d’interférence varie en fonction de la position dans le cristal, ce qui
génere une variation linéaire de la période du réseau de Bragg dans le verre. Ce réseau de Bragg
en volume chirpé (CVBG pour Chirped Volume Bragg Grating) agit alors localement comme un
miroir de Bragg, réfléchissant comme schématisé sur la Fig.4.2 une longueur d’onde différente

pour chaque position dans le matériau.

z, .

Figure 4.2: Schéma d'un VBG chirpé réfléchissant différentes longueurs d’onde en fonction de la
position dans le matériau.

Ce sont de tels CVBG qui sont utilisés dans cette these dans un double objectif : obtenir
un affinement spectral et une accordabilité en longueur d’onde de 'OPO. Si nous avons spécifié
les propriétés de ces composants optiques, leur conception a été réalisé par la société Optigrate.
Comme on peut le voir sur le tableau 4.1, nous disposons de deux CVBG ayant une largeur de
la bande de réflexion A\, autour de la longueur d’onde signal A, et permettant une réflectivité
quasi-constante de R, sur I’ensemble de la bande de réflexion. Le tableau indique également
I’équivalent dans le moyen infrarouge A\, et \._centrar des largeurs spectrales et des longueurs
d’onde centrale réfléchie par les CVBG, obtenue par respect de la loi de conservation de ’énergie
avec le laser de pompe a 1064,5 nm.
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Chapitre 4 - Détection de gaz par imagerie active a ’aide d’un SPOPO contraint par un VBG
intra-cavité

Réseau LOngeur (mm) As—central (nm) A)\s (nm) Ac—central (nm) A)\c (nm) RmaX<%>

CVBG#1 38 1470,3 40 3856,9 2759 84,6

CVBG#2 47 1440 50 4082,2 403,6 95

Table 4.1: Propriétés des deux cristaux CVBG utilisés. Ils ont été fabriqués par la société Optigrate
qui a également mesuré ces propriétés.

Réseau de Bragg en Volume Chirpé et condition de pompage synchrone

L’utilisation de VBG uniformes dans des montages OPO continus ou nanosecondes n’est pas
nouvelle [11, 33], mais ils n’ont été utilisés jusqu’a présent que pour leurs propriétés de filtre,
comme peuvent ’étre des filtres Fabry-Perot ou un réseau de diffraction. Le VBG est alors utilisé
pour permettre un rétrécissement spectral de sources OPO en régime nanoseconde ou continu
sans exploiter ses propriétés de dispersion. L’approche mise en ceuvre dans cette these differe par
le fait que ce sont les propriétés de dispersion des VBG chirpés qui sont utilisées pour obtenir
une accordabilité spectrale de ’'OPO picoseconde. Cet3 OPO étant picoseconde, la sélectivité
spectrale est obtenue par la nécessité de satisfaire la condition de pompage synchrone pour
obtenir une oscillation paramétrique dans la cavité (voir Chap.1.1.4), soit la nécessité d’avoir
une égalité des fréquences de répétition des ondes pompes et signal afin d’avoir une oscillation
dans la cavité OPO. Expérimentalement, le pompage synchrone est respecté en ayant une égalité
des longueurs des cavités du laser pompe et de ’'OPO soit : Ljuser = Lopo. Dans les chapitres
précédents, nous obtenions cette égalité en translatant le coupleur de sortie de 'OPO avec une
vis micrométrique ; dans ce chapitre, cette égalité est utilisée comme un moyen d’obtenir une
accordabilité de I’OPO.

Cavité OPO

Cavité laser de pompe | .
W, — W, Signal

Fréquence de répétition : 76 MHz _ \
NN

> H - JUUL

— JUUL

) A\ ] ) 7 " z,Complémentaire
<>
Condition de synchronisme: L .., = Lopo VBG Chirpé

Figure 4.3: Schéma d’utilisation de la condition de synchronisme alliée avec le réseau de Bragg en
volume chirpé pour obtenir une accordabilité du SPOPO.
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4.1 Matériel et méthode

Comme schématisé sur la Fig. 4.3, la fréquence de répétition du laser de pompe étant de
fr = 76 M Hz, la longueur de cavité du laser de pompe est de Liser = ¢/fr = 3,94 m. 1l
existe une position virtuelle zy dans la cavité OPO qui correspond a cette longueur optique de
cavité. Quand on place le CVBG a cette position, la condition de synchronisme est respectée
et le réseau de Bragg fait alors office de coupleur de sortie. Or, le fait que le VBG soit chirpé,
fait qu'on a une variation de la longueur d’onde réfléchie selon la position dans le cristal : un
déplacement le long de I’axe optique du CVBG autour de zy change donc la longueur d’onde de
I'onde réfléchie par le réseau de Bragg et ré-amplifiée a chaque tour de cavité par le cristal non
linéaire. C’est donc par un déplacement mécanique autour de la position de synchronisme que
I’on obtient une accordabilité de 'OPO. Cette accordabilité est limitée seulement par la bande

de gain du cristal non linéaire et par la bande de réflectivité du CVBG.

Voie H6 (k'=62400 m™)
Voie G6' (k'=117000 m®) Voie H5 (k'=63600 m?)
—— Voie G4' (k'=39000 m™?) Voie H4 (k'=64800 m?®)
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Figure 4.4: Bande de gain des réflectivités des cristaux APPLN#1 (a) et APPLN#2 (b). La bande
de réflexion des CVBG #1 et #2 est représentée sur chaque figure.

Les longueurs d’ondes accessibles grace a la combinaison des CVBG et des cristaux APPLN
permettent d’avoir une accordabilité dans le proche infrarouge, d’environ 65 nm (soit 320 cm™)
de 1425 a 1490 nm. L’équivalent pour le complémentaire situé dans le moyen-infrarouge, est
une largeur spectrale de 480 nm (de 3927 a 4207 nm). Pour ce faire, le CVBG#1 est utilisé
pour le cristal APPLN#1 et permet de couvrir I'intégralité de sa bande de gain (Fig.4.4(a)).
Ce VBG permet également de couvrir les voies H4 et H3 du cristal APPLN#2 (Fig.4.4(b)). Les
voies H5 et H6 de ce méme cristal sont accordées par I'utilisation du CVBG2+#. Si les réseaux
de APPLN#2 permettent 'accordabilité sur une grande plage spectrale, cette accordabilité

ne sera pas continue, mais nécessitera un changement de réseau par translation verticale du
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cristal. Il peut donc étre plus intéressant de se servir de la voie G6, permettant de couvrir
continuellement une largeur spectrale de 40 nm, au prix toutefois d’un gain créte plus faible
que celui des réseaux du cristal APPLN#2.

4.1.2 Présentation des sources accordables pico- et femtosecondes

dans le moyen infrarouge

L’utilisation d'un réseau de Bragg chirpé associé a une source picoseconde synchrone a
déja été mis en ceuvre dans des lasers a fibre [I1, 50, 74]. Dans les travaux de ces auteurs,
I’accordabilité au sein de la bande de gain de ces fibres dopées Erbium, est réalisée, non pas par
un déplacement mécanique comme dans notre cas (les réseaux étant gravés dans les fibres, cela
n’était pas possible), mais en faisant varier le taux de répétition du pompage laser, de facon a
modifier la position du point de synchronisme z, dans le réseau chirpé.

Concernant les OPO, des méthodes d’accordabilité exploitant la dispersion du cristal non
linéaire ont été développées en régimes femtoseconde et picoseconde proches de la dégénéres-
cence [11, 51]. L'utilisation de la dispersion du cristal non linéaire est toutefois limitée lorsqu’il
s’agit de contraindre efficacement le spectre de ’OPO et fonctionne mal hors de la dégénéres-
cence en régime picoseconde. On peut mentionner également des dispositifs d’OPO fibrés ou
'accordabilité par dispersion a été démontrée avec des fibres a compensation de dispersion [98].
Dans le cas des OPO fibrés, 'acces a l'infrarouge moyen est difficile. Des travaux d’accordabilité
par dispersion sont rapportés pour des sources OPO en régime femtoseconde [51, 83]. Avec un
régime de dispersion controlé par 'ajout d'un élément dispersif, la taille de la cavité permet
d’accorder la source large bande.

Un systeme d’accordabilité utilisé précédemment a cette these était l'utilisation d'un ré-
seau de diffraction en configuration Littrow. Un déplacement mécanique de I’angle d’incidence
permettait alors de modifier la longueur d’onde renvoyée dans la cavité. Une accordabilité de
160 nm autour de 3,86 um a alors été mise en évidence, ainsi qu'une accordabilité rapide de
30 nm (20 cm™) en 40 ps[23]. Cette technique peut toutefois poser des problemes de déflexion
de faisceau, puisque le changement d’angle incident sur le réseau de diffraction implique que
I’onde oscillante s’adapte a la nouvelle géométrie de la cavité. Un CVBG permet de s’affranchir
de ce probleme, puisqu’on obtient une accordabilité en ne modifiant pas la direction axiale. On
note qu'une accordabilité des voies H1 et H2 du cristal APPLN#2 pourrait étre obtenue avec
ce réseau de diffraction, les CVBG disponibles ayant leurs bandes de réflexion en dehors des
bandes de gain de ces réseaux.

On peut également citer I'existence d’OPO utilisant des VBG chirpés selon la direction trans-
verse, un déplacement vertical assurant alors l'accordabilité du systeme. Un tel chirp transverse

est fabriqué avec un réseau “fan-out”, soit en éventail, un déplacement vertical équivalant a
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un changement de VBG périodique de périodes différentes [3]. Un VBG fan-out serait un outil
alternatif intéressant a notre chirp axial, mais impose une plus grande rigueur quant a la taille
du faisceau incident sur le réseau. Un faisceau trop grand sur un VBG fan-out crée une discon-
tinuité de la taille de la période du réseau rencontrée en fonction de la position dans le faisceau,
et donc est générateur d’instabilités temporelle et spectrale. Au vu de la taille de notre cavité
optique, I'utilisation de VBG fan-out imposerait I'utilisation de lentilles convergentes pour gé-
nérer un waist sur le réseau de Bragg : or, tout ajout d’optique augmente les pertes intracavités.
Un CVBG, tel que celui-présenté sur la Fig.4.2, est donc le plus adéquat si on tient compte du
régime picoseconde de notre systeme (et donc de la condition de pompage synchrone) et de la
longueur de la cavité OPO.

L’utilisation d’un réseau de Bragg en volume chirpé comme élément dispersif, pour réaliser
une accordabilité par dispersion au sein d'un OPO a pompage synchrone a été proposée et mise
en ceuvre pour la premiere fois dans les premiers mois de ce travail de these dans le cadre d'un

travail collaboratif avec Dephine Descloux qui terminait sa these.

4.1.3 Imagerie active de fuites de gaz dans le moyen infrarouge

L’onde complémentaire doit permettre la détection de fuites de gaz par imagerie active.
Comme schématisé sur la Fig.4.5(a), cette technique consiste a filmer une scéne avec une caméra
moyen infrarouge. Dans cette scene se situe une fuite de gaz qui, en conditions normales, est
transparente pour la caméra. Si on vient éclairer la scene avec une source cohérente dans le
moyen infrarouge, deux cas de figures peuvent survenir : (i) la lumiere n’est pas absorbée par
le gaz et la caméra ne peut détecter que le faisceau de la source sur 1’écran cible (Fig.4.5 (b)),
(ii) ou la lumiere est absorbée par le gaz et la caméra observe toujours le faisceau de la source,
mais avec un panache obscurci correspondant a la fuite de gaz qui se détache de la lumiere non
absorbée (Fig.4.5(c)). La détection de la fuite de gaz se fait donc par la détection d’une absence
de lumiere.

Le premier article sur la détection de fuites de gaz par imagerie (BAGI en anglais pour Back-
scatter Absorption Gas Imaging) a été publié par Thomas McRae et Thomas Kulp en 1993
[67]. Ils utilisaient alors un laser CO5 accordable pour détecter et déterminer le seuil minimal
de détection de 70 especes de gaz dans U'infrarouge lointain (9-11,5um). La méme équipe s’est
alors employée a étudier le moyen infrarouge (plus précisément le 3,27-3,65 um), dans des
zones d’absorption de fuites d’hydrocarbures en employant une source laser nanoseconde [53].
Ils ont pu détecter du méthane pour des fuites de gaz aussi basses que 9,6 x 1072 L/min et a
une distance de détection d’une dizaine de metres. Pour cela, ils ont éclairés la fuite avec un
rayonnement complémentaire issu d’'une DFG entre une source a 1064 nm et une source laser

accordable autour de 800 nm, donnant une largeur spectrale du complémentaire d’environ 0,2
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Source
Cohérente
MIR (b) lumiére non
absorbée
(a) (c) lumiére absorbée

Figure 4.5: (a) schéma de présentation du principe d’une détection d’une fuite par imagerie active.
(b) vue de la caméra lorsque la lumiere de la source cohérente n’est pas absorbée par le
gaz, et lorsqu’elle l'est (c).

cm™!. D’autres articles ont porté sur de I'imagerie active pour la détection d’hydrocarbures [90],
mais également dans des gammes spectrales similaires a celles disponibles graces a nos cristaux
APPLN. Ainsi, Malcolm et al. [0/] atteignent le MIR grace a I'insertion d'un cristal PPLN dans
la cavité d’un laser oscillant a 1064 nm, ce qui permet de profiter d’une forte puissance pompe
pour la génération paramétrique. Le changement de réseau PPLN leur permet d’étudier une
gamme spectrale différente pour 'imagerie active. Maidment et al. [60] utilisent un dispositif
basé sur un cristal PPLN, dont la largeur spectrale du complémentaire est d'une centaine de
nanometres, couplé a un monochromateur externe a la cavité afin d’affiner le spectre et de
pouvoir choisir la longueur d’onde voulue. Malcolm et al. (2009) et Maidment et al. (2015)
utilisent toutefois cette technique d’imagerie sur des cellules de gaz et sur des liquides et non

pas sur des panaches de gaz.

4.2 OPO picoseconde contraint par un réseau de Bragg

en volume chirpé

4.2.1 Montage expérimental

Comme dans les chapitres précédents, le montage optique se repose sur un OPO picoseconde
a pompage synchrone. Nous fixons la longueur de la cavité OPO égale a celle du laser de pompe,

de sorte que les impulsions pompe et signal arrivent en méme temps dans le cristal APPLN, ceci
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“ “ n Durée d’impulsion : 8 ps Complémentaire
Cadenfe: 76MHz NdYVO, Laser A.=3,79 um
- (A, = 1064 nm) % _| Vers imagerie
Len’FiIIe M2 MgO:APPLN M3 T - active
>

Signal
A, =1480 nm

Caméra
OSA spatiale

Figure 4.6: Schéma du montage expérimental d’'un OPO picoseconde basé sur un réseau QPM chirpé,
pompé par un laser Nd :YVOy4 et accordé par un réseau de Bragg en volume apériodique
(CVBG pour Chirped Volume Bragg Grating).

afin que l'oscillation paramétrique se fasse. En plagant, comme sur la Fig.4.6, le VBG chirpé a
la place du coupleur de sortie M4 de la Fig.2.5, nous assurons qu’une seule position z, vérifie
la condition de synchronisme. Le taux de répétition du laser de pompe étant fixe, on ne peut
changer cette position de synchronisme exact, mais nous pouvons translater le VBG chirpé selon
son axe z et ainsi changer de fréquence oscillante dans notre cavité. Pour ce faire, le CVBG
est installé sur une platine de translation (DDSM100, Thorlabs) permettant un déplacement
axial de 100 mm avec une vitesse maximale de 350 mm.s™!, le tout controlé informatiquement.
Le CVBG agit comme un coupleur de sortie, et le faisceau signal en sortant est analysé par
un analyseur de spectre OSA (AQ6317B, Ando) et une caméra infrarouge (Pyrocam, Ophir
Photonics). Les ondes pompe et complémentaire sont extraites de ’'OPO par le miroir sphérique
M3 et séparées I'une de I'autre par un miroir réfléchissant seulement le complémentaire. Afin
d’isoler completement le complémentaire de ’'onde pompe et des différentes longueurs d’onde
issues d'une génération paramétrique parasite, il est utile également d’employer un filtre passe-

bas ne laissant passer que les longueurs d’onde au-dessus de 2 micrometres.

4.2.2 Comparaison des propriétés d’'un SPOPO couplé par CVBG

ou un miroir plan

Le résultat de l'installation du CVBG sur le spectre paramétrique est représenté sur la

Fig.4.7 ou sont comparés les spectres signal issus d'un OPO couplé avec un miroir plan ou avec le
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CBVG#1. Les cannelures spectrales relevées et expliquées dans le Chap.3, ne sont pas générées
dans un montage comportant le CVBG et la largeur spectrale a 1/e? en est significativement
réduite de 2,72 a 0,7 nm, ce qui correspond a un intervalle de nombre d’onde diminuant de 12,45
a 3,21 ecm™. Outre les cannelures, le CVBG permet également de s’affranchir des effets cascades
THz, observés a fort taux de pompe (voir Chap.2.4), qui déstabilisaient le spectre signal et
dépeuplaient le pic principal signal. Cet effet cascade est caractérisé par 'apparition de deux
pics secondaires situés approximativement a 10 et 21 nm du pic principal, en étant résonnant a
la cavité optique. Or, si la bande de réflectivité d’un miroir plan est suffisamment grande pour
autoriser de multiples ondes d’étre résonnantes a la méme cavité, le caractere chirpé du VBG

empeéche ces pics secondaires de respecter la condition de pompage synchrone et donc d’étre

générés.
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@ AN=2,72nm ; Ac=12,45 cm™
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Figure 4.7: Spectres signal d’'un SPOPO basé sur le réseau G6’ en sortie d’une cavité couplée a un
miroir plan de R=98% (noir), et d’une cavité couplée avec le CVBG#1 (rouge). Les
cavités sont pompées par le laser#2 pour un taux de pompage de 2,5.

Si la Fig.4.7 nous apprend que l'installation du CVBG affine effectivement le spectre signal
issu du ’'OPO basé sur un cristal QPM apériodique, il est également important d’étudier les
conséquences de cette installation sur l'efficacité du systeme. Le taux de réflexion des deux
CVBG étant plus bas (84,6 et 95%) que celui du miroir plan de R=98%, cette baisse se traduit
par une augmentation de la puissance du seuil d’oscillation. Le réseau de Bragg entraine plus
de pertes dans la cavité. Lors de la mise en place du réseau CVBG#1, le seuil d’oscillation de
I’OPO (basé sur le réseau G6’) est de 5,1 W, alors qu’elle n’était que de 1,1W avec un miroir
plan (Fig.2.10).

Outre les puissances de seuil d’oscillation, on peut également comparer 1’évolution des puis-
sances signal et complémentaire en fonction de la puissance pompe incidente pour le réseau H3

(Fig.4.8(a)). Pour cette étude, la longueur d’onde choisie pour le signal est de Ay = 1471, 5 nm,
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soit le centre de la bande de gain du réseau. En sortie du CVBG, le SPOPO permet d’obte-
nir quasiment 1,1W de signal a forte puissance de pompe et 130mW de complémentaire. De
plus, en utilisant 'Eq.2.3, on évalue l'efficacité de conversion de ce processus paramétrique a
approximativement 6% & fort taux de pompage, alors que cette efficacité était d’environ 5,5%
dans le cas d’un miroir plan. Ceci montre que si la puissance seuil augmente avec 'incorporation
du réseau de Bragg, 'efficacité de conversion n’en est pas affectée. On releve toutefois sur la
Fig.4.8(a) que I’évolution des puissances des ondes paramétriques est moins linéaire qu’avec un
miroir plan et semble s’infléchir a fort taux de pompage, ce qui pourrait indiquer que la mise
en place du réseau sature la génération paramétrique dans le cristal non linéaire. En effet, avec
un miroir plan, nous avons vu que la génération paramétrique se fait sur une longue distance
du cristal, puisque le spectre signal est lui méme large. Or, le CVBG affine le profil spectral,
ce qui signifie que la génération paramétrique a lieu sur une courte distance dans le cristal.
Une forte puissance signal est généré sur une plus courte distance ce qui explique 'effet de
saturation observé. L’emploi du CVBG rapproche le SPOPO basé sur un cristal APPLN, du
comportement en puissance d’'un SPOPO basé sur un cristal PPLN avec ’atteinte d’un niveau

de saturation dans les deux systemes (2.7).
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Figure 4.8: Evolution des puissances signal et complémentaire en sortie d'un OPO basé sur le réseau
H3 et le CVBG#1 (a), en fonction de la puissance pompe du laser#2. Représentation de
Iefficacité de conversion en fonction de la puissance complémentaire pour une longueur
d’onde complémentaire de 3849 nm (b).

4.3 Accordabilité d’un OPO contraint par un VBG

La platine de translation permet un déplacement de 100 mm avec une vitesse maximale de
350 mm.st. Les CVB #1 et #2 étant longs de 38 et 47 mm, le déplacement sur l'intégralité de
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leur longueur se fait donc respectivement en 0,11 et 0,13 secondes. Ces temps courts empéchent
d’étudier I’évolution de la longueur d’onde a I'analyseur de spectre OSA. L’étude de I'accorda-
bilité du SPOPO par le VBG chirpé se fait alors en deux parties : (i) une accordabilité statique
ou le CVBG est déplacé pas a pas entre chaque enregistrement, (ii) une étude du SPOPO lors

d’un déplacement continu de la platine de translation portant le CVBG.

4.3.1 Accordabilité statique

Le CVBG#1 utilisé dans un SPOPO basé sur le réseau G6 permet théoriquement 1’accor-
dabilité la plus large de toutes les combinaisons CVBG et réseau QPM disponibles (Fig.4.4),
ce qui explique I'intérét particulier porté sur cette combinaison dans cette étude. La Fig.4.9(a)
montre I’évolution du spectre signal en fonction de la position du CVBG#1 pour un taux de
pompage de 1,5 soit Ppompe = 1,5 X Pyeyir = 8W. L’accordabilité, issue du mouvement du réseau
de Bragg, est ici de 23,2 nm (107,4 cm™) autour de 1470 nm, ce qui correspond (par respect
de la conversion de I’énergie) a une accordabilité du complémentaire de 157 nm autour de 3859
nm, soit 58% de la bande de gain du cristal non linéaire. Le facteur limitant dans cette largeur
spectrale n’est pas ici la bande de gain du cristal ou la bande de réflexion du VBG chirpé, mais
la puissance de pompe incidente permettant de dépasser le seuil d’oscillation sur une bande
spectrale plus large. Ainsi lors de l'article de Descloux et al. (2016) [21], nous avions obtenu
une largeur spectrale de 215 nm (147 cm™) autour de 3820 nm, ce qui correspond & 80% de la
bande de gain du cristal non linéaire pour une puissance pompe moyenne de 12W, ce qui est
une puissance non accessible avec le laser#2.

Le VBG étant chirpé linéairement, la longueur d’onde signal dépend linéairement de la
position du cristal. Cette linéarité observée sur la Fig.4.9(a) est confirmée sur la Fig.4.10 (a) ou
le coefficient de détermination R? de I’ajustement lindaire de 1’évolution de la longueur d’onde
est 0,9997. On peut ainsi déterminer précisément la longueur d’onde signal (sans utilisation
d’analyseur de spectre) par simple connaissance de la position du CBVG. Outre la variation
linéaire de la longueur d’onde signal, le chirp linéaire du VBG assure I'absence de cannelures
spectrale signal. Or, on a vu précédemment que ces cannelures étaient accompagnées de la
formation de bandes latérales rouge et bleue dans le spectre pompe en sortie de cristal non
linéaire (Chap.3). Ces bandes latérales n’existent pas dans le cas d'un SPOPO couplé par un
CVBG (Fig.4.9(b)), ce qui est un indice supplémentaire de la validité de notre proposition
que des mélanges croisés en cascade dans un réseau QPM apériodique sont a l'origine des
cannelures et des bandes latérales pompe. Si nous n’avons donc pas d’apparition de bande
latérales, nous observons tout de méme une tres légere modification de la forme du spectre
pompe. Ces modifications ont déja été observées précédemment lors de I’étude du spectre pompe

en sortie de cristal lorsque la cavité est désalignée afin d’empécher la mise en place de 'oscillation
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Figure 4.9: Evolution du spectre normalisé signal (a) et pompe (b) en fonction de la position du
CVBG. Le SPOPO est basé sur le réseau G6’, pompé par le laser#2 et accordé par le
CVBG#1.

(Fig.3.5). Ces modifications sont attribuées a des processus paramétriques parasite (SFG, DFG),
ceux-ci étant plus ou moins importants en fonction de la position du CVBG et de la longueur

d’onde signal résultante.

Si la connaissance de la position du CVBG suffit pour connaitre la longueur d’onde signal,
I’analyseur de spectre est toutefois nécessaire pour la détermination de la largeur spectrale a
mi-hauteur, celle-ci étant dépendante de la position du réseau de Bragg (Fig.4.10(a)). Malgré
ces variations, on obtient une largeur spectrale signal moyenne de Ay = 0,28 £ 0,004 nm (soit
Ao, =1,340,02cm™"), soit une largeur spectrale moyenne & mi-hauteur du complémentaire
de AN, = 1,94 + 0,03 nm. Afin d’améliorer cet affinement et pour essayer d’uniformiser la
largeur spectrale, un SPOPO contraint par un double passage dans le CVBG a également été
construit (voir Annexe C). Cette étude a été réalisée en utilisant comme laser de pompe le
laser#1, dont le profil spatial alors tres dégradé donnait un profil spectral signal multiple-
pics chaotique pour une configuration avec un simple passage dans la cavité. La mise en place
d’un double passage dans le CVBG améliore effectivement les profils spectraux, mais augmente
également significativement la puissance du seuil d’oscillation. L’installation du laser#2 a donc

été privilégiée a un double passage dans le réseau de Bragg.

Outre la largeur spectrale, le déplacement du CVBG entraine également une modification des
puissances signal et complémentaire générées par ’'OPO, comme représenté sur la Fig.4.10(b).
Avant de discuter de cette évolution, il est important de noter qu'une telle étude se fait expé-

rimentalement en optimisant la cavité a une position du CVBG assurant la production d'une
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longueur d’onde située en milieu de la bande de gain, soit pour le réseau G6’ a A,_, = 1471, 3nm.
Cette optimisation consiste en une minimisation de la puissance d’oscillation en alignant les
miroirs de la cavité. Dans de tels conditions, on voit sur la Fig.4.10(b), que les puissances signal
et complémentaire pour des longueurs d’onde A; > A\s_¢ sont en moyenne plus élevées que les
longueurs d’onde ot A\; < A\;_g. Lefficacité de la conversion paramétrique dépend de la longueur
du CVBG traversée par I'onde, le réseau générant des pertes (par diffraction ou diffusion) plus
importantes lorsqu’une plus grande portion du CVBG est traversée. Ainsi, I’étude réalisée en
Fig.4.10(b), a été faite avec le VBG chirpé placé afin que les pas du réseau positionné proche
de la cavité refletent les hautes longueurs d’onde. De méme, si on retourne le réseau de Bragg
(soit la réflexion des basses longueurs d’onde proches de la cavité), on observe alors que la
puissance des basses longueurs d’onde est plus forte que les hautes longueurs d’onde. Si ces
pertes affectent I'évolution de la puissance en fonction de la longueur d’onde, elles n’affectent
par contre pas la largeur spectrale dont les variations ne semblent pas liées a la longueur du ré-
seau de Bragg traversé (Fig.4.10(a)). On note qu’outre la longueur de CVBG traversée pouvant
générer des pertes, le déplacement du CVBG peut augmenter ces pertes dii a un probleme de
parallélisme avec I’axe optique : le faisceau signal renvoyé a une modification axiale, modifiant
le recouvrement des faisceaux paramétrique dans le cristal non linéaire et diminuant la géné-
ration paramétrique. C’est pour cela que lors 'alignement de la cavité, il faut s’assurer d’avoir
un parallélisme le plus correct possible.
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Figure 4.10: (a) Evolutions de la longueur d’onde et de la largeur a mi-hauteur des pics de la Fig.4.9,
avec les valeurs de lajustement de courbe linéaire reportées sur le tableau. (b) La
puissance signal en sortie du CVBG#1 et la puissance complémentaire issue du SPOPO
sont représentées en fonction de la longueur d’onde. La droite verticale en tirets signale
la longueur d’onde pour laquelle ’alignement de la cavité est réalisée.

Nous avons donc grace a I'installation du CVBG un profil spectral affiné, situé a une longueur
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d’onde qui dépend uniquement de la position du réseau. L’accordabilité du systeme peut de plus
étre augmentée par une élevation de la puissance pompe, qui permet également de compenser
les pertes dues au passage dans le réseau de Bragg. De plus, tout au long du déplacement du
réseau de Bragg, le faisceau complémentaire extrait du SPOPO reste gaussien (Fig.4.11), ce qui

est utile dans des applications d’imagerie active.

dyes = Oimm

A.=3873 nm 3834 nm 3889 nm 3944 nm

Figure 4.11: Divers profils spatiaux du faisceau complémentaire, correspondant chacun a une position
du VBG dygg. Pour chaque image, on indique la valeur de la longueur d’onde A. du
complémentaire. .

4.3.2 Accordabilité dynamique

Au vu de la vitesse permise par la platine portant le CVBG, suivre I'accordabilité dynamique
ne peut se faire grace a 'analyseur de spectre optique, qui a un temps d’acquisition trop long.
Afin de suivre I’évolution de la longueur d’onde, nous utilisons une technique d’analyse déja
présentée et utilisée dans le chapitre 2 : 'enregistrement de profil spectre tir a tir par 1'utilisa-
tion de fibre dispersive (voir Chap.2.1.2). Ce montage permet de mesurer le profil spectral des
impulsions successives, leur forme générale et leur largeur. Une mesure complémentaire a ’ana-
lyseur de spectre, en régime stationnaire permet de mesurer la longueur d’onde absolue, servant
de référence. Cette référence n’est alors qu'un moyen de vérifier que la longueur d’onde signal
correspond bien a celle prévue par la position du CVBG. Le déplacement du CVBG a la vitesse
maximale de la platine se fait en approximativement 110 ms et la fréquence de répétition des
systemes optiques (OPO et laser de pompe) étant de 76 MHz, le nombre d’impulsions devant
étre enregistrées est de plus de 8,2 millions. Ce nombre dépassant la capacité d’enregistrement
de T'oscilloscope utilisé, nous devons limiter la quantité de données a enregistrer et a analyser.

L’utilisation d’une carte d’acquisition (high-speed digitizer, Agilent) associée & un généra-
teur de fonction, utilisé comme déclencheur, permet d’enregistrer les impulsions OPO au cours
du balayage des fréquences, pour des segments de durée 1 ps et espacés de 100 ps. Nous enre-
gistrons les impulsions pompes en méme temps que les impulsions signal, afin qu’elles servent
de références. On peut mesurer pour chaque segment 1’écart temporel d7 entre le maximum des

impulsions pompe et signal. La longueur d’onde signal variant linéairement avec le déplacement
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du CVBG, l'écart temporel entre I'impulsion pompe et I'impulsion signal (dont le spectre est

retranscrit dans le domaine temporel) est lui méme linéaire.

La carte d’acquisition limite la résolution a un point toutes les 0,5 ns (un délai de 0,5 ns
correspond a un décalage en longueur d’onde de 1 nm). Cette résolution est améliorée en
moyennant sur l’ensemble des 76 impulsions du segment de 1 ps, donnant une résolution de
0,5/v/76 = 57ps. Ce moyennage n’est valable que si la variation de la longueur d’onde est
négligeable pendant cette durée de 1 pus. On vérifie que la longueur d’onde sur un segment de
durée At=1 ps ne varie pas de fagon significative pour la mesure du délai dr mesuré entre les

impulsions signal et pompe. On a :

d\ dr
dT = At X Upjatine X — X — = 1,2.107¥s =0, 12 ps, 4.3
platine dz d\ p ( )
Ol Uplatine correspond a la vitesse de la platine de translation, % représente la variation de lon-

gueur d’onde signal de ’OPO en fonction de la position du réseau de Bragg soit 0,7 nm.mm ™!

(voir Fig.4.10(a)). Enfin 9 correspond au coefficient de dispersion de la fibre utilisée soit
—500 ps.nm ™. Cette valeur du délai dr est négligeable face & la résolution de la carte d’ac-
quisition, rendant le moyennage pertinent. Comme vu précédemment, la dispersion de la fibre
et le taux de répétition élevé de 'OPO limitent la plage de mesure a 26 nm dans le proche
infrarouge (soit approximativement 120 cm™). Aux extrémités de la plage de mesure, lorsque
les impulsions signal et pompe se croisent, la faible résolution de la carte d’acquisition implique
une zone d’incertitude large, ce qui réduit la bande d’observation permise par la fibre dispersive

a 25 nm.

La figure 4.12 présente 1’évolution de la longueur d’onde en fonction du temps de translation
du CVBG#1 : le dispositif d’observation permet une accordabilité rapide, en 100 ms et continue
sur toute la plage permise, soit 25 nm (115 ¢cm™) pour l'onde signal, correspondant a une
accordabilité sur 160 nm pour I'onde complémentaire. Cette évolution est reportée ici pour
deux vitesses de déplacement du CVBG#1 donnant dans les deux cas une variation linéaire de
la longueur d’onde en fonction du temps de déplacement du CVBG. Une vitesse de 300 mm.s™?
permet une dynamique d’accordabilité de 1,4 nm.ms~! de la longueur d’onde complémentaire,
alors qu'une vitesse de 350 mm.s~! permet une dynamique de 1,7 nm.ms~!. On note que le
facteur limitant de la vitesse d’accordabilité est au final la vitesse de translation permise par la

platine et non les propriétés du systeme optique.
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Figure 4.12: Evolution relative des longueurs d’onde signal et complémentaire enregistrées lors d’une
translation de la platine portant le CVBG#1, pour deux vitesses de balayage différentes
de 300 mm.s~! (en vert) et 350 mm.s~! (en rouge)[24]. La translation se fait pour le
SPOPO basé sur le réseau G6’ et pompé par le laser#1.

4.4 Imagerie active d’une fuite de gaz a I’aide de ’OPO
contraint par un VBG

Grace au systeme optique SPOPO contraint par un CVBG, il est possible de détecter des
gaz par une technique d’imagerie active (voir Chap.4.4). En effet, la grande accordabilité dans
le moyen-infrarouge du SPOPO permet de suivre les évolutions des bandes d’absorptions de
nombreux gaz, et ainsi de se placer, a la convenance de l'utilisateur, a la longueur d’onde la
plus efficace pour discerner et discriminer le gaz voulu. Dans cette partie, nous déterminons
d’abord les gaz pouvant étre étudiés grace a ce systeme optique, puis nous cherchons a détecter

par imagerie active une fuite artificielle d’un de ces gaz.

4.4.1 Etude des bandes d’absorptions des gaz dans le MIR

Une partie du moyen-infrarouge, de 3 a 5 um, est une bande spectrale plébiscitée par les
spectroscopistes, car il s’agit a la fois d'une fenétre atmosphérique dans laquelle les faisceaux
lasers peuvent se propager avec une absorption minimale par les especes gazeuses naturellement
présentes dans 'atmosphere [10] et d’une région spectrale dans laquelle de nombreuses especes

d’intérét présentes des raies d’absorption bien différenciées. Cette gamme spectrale est méme
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souvent dénommée comme étant la région spectrale “d’empreintes digitales” moléculaires.

Afin de déterminer les gaz ayant une bande d’absorption & des longueurs d’onde accessibles
par les bandes de gain des réseaux APPLN, nous utilisons un code numérique développé au
laboratoire pour déterminer 'absorption des gaz dans des expériences Lidar [13]. Ce code est
basé sur les banques de données HITRAN. Grace a ce code, nous simulons une situation ou
la fuite de gaz étudiée est large d'une vingtaine de centimetres; la lumiere traverse alors 40
cm de gaz, puisque la simulation prend en compte un aller-retour dans le milieu. Ce milieu est
simulé comme étant un mélange ou le nombre de particules du gaz de la fuite correspond a
un rapport de 1/1000 avec l'air ambiant. Un exemple de résultat obtenu par cette simulation
numeérique, est représenté sur la Fig.4.13, ou sont tracées a la fois les bandes de gains dans le
moyen-infrarouge des cristaux APPLN#1 (Fig.4.13(a)) et APPLN#2 (4.13(b)), et les bandes
d’absorption issues du code numérique pour le CO; et le NyO. Le protoxyde d’azote (N,O) a
une bande d’absorption qui s’étale environ de 3820 a 4200 nm (soit de 2617 & 2381 cm™), donc
sur les réseaux G4’ et G6’ du cristal APPLN#1 ou les réseaux H3 a H5 du cristal APPLN#2.
Le taux d’absorption peut s’élever & 10% a 3870 et 3930 nm (soit de 2584 et 2545 cm™). Grace
a ces mémes bandes de gain, nous pouvons envisagé la détection de SO, dont 1’absorption ne
s’éleve toutefois qu’a 3%. Nous pouvons également étudier la bande d’absorption du CO, grace
au réseau H6, I'absorption dépassant les 20% dans le domaine spectrale couvert par le réseau.
Les réseaux H1 et H2 (pouvant étre accordés par réseau de diffraction) peuvent quant a eux,

étre utilisés pour sonder la bande d’absorption de gaz comme le CH,4 ou NOs.

4.4.2 Détection d’une fuite de N,O par imagerie active

Un extracteur de gaz mobile nommé “Boa” a été installé au laboratoire pour étudier des rejets
de gaz controlés dans le respect des regles de sécurité. L’extraction est réalisée par une aspiration
engendrée par une pompe. La fuite intentionnelle, objet de I’étude, est extraite d’une bouteille
reliée & un débit-metre (Bronkhorst) contr6lé par un analyseur (CRDM280, Alphagaz) : la fuite
ainsi controlée présente des valeurs de flux entre 0,5 a 8 L par minute.

Cette fuite est observée par une caméra MIR mise a notre disposition dans le cadre d'une
collaboration avec le Département d’Optique et Techniques Associées (DOTA) de 'ONERA.
Cette caméra (CEDIP) possede un systeme de refroidissement interne de type Stirling, qui
maintient le détecteur a 85°K. Cette caméra a une fréquence d’acquisition d’images de 50 Hz
et détecte la bande 3 — 5,2 um. Elle est de plus dotée un filtre pour limiter la détection a
une gamme spectrale de 3,45 & 4,1 um ( soit de 2899 a 2439 cm™). Le détecteur permettant
d’observer cette bande spectrale est une matrice InSb (antimoniure d’indium) de 320 x 240
pixels mesurant chacun 30 um de coté. Le temps d’intégration de la caméra est pilotable par

le logiciel CIRRUS; il sera fixé dans la suite de I'étude a 2100 us, qui empiriquement permet
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Figure 4.13: Bande d’absorption du protoxyde d’azote (N2O) et dioxyde de carbone (COg2) dans le
moyen-infrarouge dans le cas d’une longueur de traversée de 40 cm dans un mélange
contenant le gaz étudié dans une proportion de 1/1000. Les bandes de gain des réseaux
du cristal APPLN#1 (a) et APPLN#2 sont représentées (b).

d’obtenir un bon contraste. On place cette caméra moyen-infrarouge a environ 1,5 metre de la
cible (Fig.4.14).

Détection de N>;O dans un ballon par imagerie active

Afin de vérifier que notre systeme optique est un outil efficace pour l'observation de gaz
par imagerie active, la premiere manipulation a consisté a remplir un ballon de baudruche de
N2O et a le fixer sur un mur pour en faire la cible de notre étude. En effet, ces ballons ont la
propriété d’eétre transparents dans le moyen infrarouge et permettent d’obtenir un mélange a
100% de N,O, augmentant ainsi le taux d’absorption du complémentaire. Ce ballon est éclairé
par le rayonnement du complémentaire issu du SPOPO basé sur le réseau G6’ et contraint
par le CVBG#1. Le complémentaire éclaire la cible sur une surface de 10 cm de rayon suite a
I’élargissement du faisceau au moyen d’une lentille divergente.

La Fig.4.15 (b) montre que le fait d’illuminer la cible avec une longueur d’onde absorbée
par le N,O, rend le ballon opaque, alors qu’il est transparent, lorsque le complémentaire est en
dehors de la bande d’absorption du gaz (Fig.4.15(a)). En moyennant le niveau de gris des pixels
sur I’ensemble de la surface du ballon, on peut obtenir I’évolution de la bande d’absorption du

gaz en fonction de la longueur du complémentaire (Fig.4.15(c)). Cette évolution de la moyenne
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Figure 4.14: Photo du dispositif d’imagerie montrant la bouteille de gaz reliée au débit-metre dont
le flux est controlé. Le panache de gaz est rejeté par une buse située sous la bouche
d’aspiration du Boa et est observé grace a la caméra moyen-infrarouge.

des niveaux de gris, suit celle de la bande de transmission obtenue numériquement en supposant
un aller-retour de la lumiere dans un milieu gazeux de 20 cm de diametre et composé entierement
de N5O. Cette estimation de la bande d’absorption ne peut étre que qualitative au vu du nombre
d’incertitudes de ce calcul (non prise en compte de ’absorption et réflexion parasite au ballon,

de la résolution de la caméra, etc...), mais permet tout de méme déterminer la nature du gaz.

Détection d’une fuite de N,O

Dans I'expérience précédente, la visualisation de ’absorption de la lumiere dans un ballon
rempli de N, O, est facilitée par son absorption quasi-totale au dela de 3860 nm. Dans le cas d'une
fuite de gaz dans 'atmosphere, le mélange traversé par la lumiere est composé du gaz étudié
et de gaz ambiants, baissant ainsi le taux d’absorption. Ce taux affaibli impose un controle
plus fin de de l'intensité lumineuse arrivant sur la cible afin d’éviter tout effet de saturation du
capteur de la caméra. En effet, dans le cas précédent d'un ballon rempli de N,O, ’absorption
totale du gaz assure un bon contraste sans la nécessité de se soucier du flux lumineux incident.
Cela n’est plus le cas pour une fuite : 'absorption de la lumiere par le mélange est alors de
I'ordre d’'une dizaine de pour cent, ce qui impose de bien se situer dans la zone de linéarité du
capteur pour discerner la fuite.

Expérimentalement, nous avons déterminé qu’il était nécessaire pour bien discerner la fuite,
d’élargir le faisceau au-dela de la précédente surface de 10 cm de rayon. En optimisant ainsi les

parametres expérimentaux, nous pouvons démontrer la capacité du systeme d’imagerie active a
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Figure 4.15: Ballon de baudruche rempli de N2O éclairé par le SPOPO a deux longueurs d’onde
complémentaire transmise par le gaz (a) et absorbée par le gaz (b). La moyenne des
niveaux de gris de I'image du ballon est représentée en fonction de la longueur d’onde

du complémentaire éclairant ce ballon, avec une indication de la bande de transmission
du N2O prévue par les données HITRAN (c).

visualiser une fuite de gaz comme représenté sur la Fig.4.16 (b), ou il apparait qu’une longueur
d’onde complémentaire de 3887 nm (2573 cm™) permet bien de discerner la fuite de protoxyde
d’azote sortant avec un débit de 7L.min™!, alors que (pour le méme débit) une longueur d’onde
complémentaire de 3824 nm (2615 cm™) ne permet pas d’observer cette fuite. Le carré noir
sur I'image est une densité optique totalement opaque dans le moyen-infrarouge. Cette densité
de quatre centimetres de coté est placée pour servir d’échelle, ce qui nous permet d’évaluer
grossierement I’étendue de la fuite comme ayant une longueur de 13 cm et une largeur maximum
de 2,5 cm. Le gaz est alors bien identifié et son évolution spatiale peut étre suivie a la cadence

vidéo de la caméra.

La technique d’imagerie active nous permet d’observer la fuite jusqu’a la valeur du débit
la plus basse permise par le débit-metre (Fig.4.17). Le contraste est toutefois moins élevé que
pour un fort flux. On note que si cette baisse de contraste rend plus difficile son discernement
sur une image, elle reste parfaitement identifiable sur un film, le mouvement des pixels noirs ne

laissant aucun doute sur sa position.
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Figure 4.16: Détection d’une fuite de gaz de NoO de 7L.min"!, en éclairant la fuite avec le faisceau
complémentaire, issu du SPOPO contraint par CVBG, pour une longueur d’onde non
absorbée (a) et absorbée (b) par le gaz.

Figure 4.17: Détection d'une fuite de gaz de NoO de 0,5L.min"!, en éclairant la fuite avec le fais-
ceau complémentaire, issu du SPOPO contraint par CVBG, pour une longueur d’onde
absorbée par le gaz de 3887 nm.
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4.4.3 Discussions et perspectives

Nous avons grace a la technique d’imagerie active, utilisant comme source moyenne-
infrarouge un SPOPO picoseconde large bande contraint par un VBG chirpé, détecté une
fuite de protoxyde d’azote N5O. Si nous avons ainsi fait une démonstration de principe de la
validité de la technique d’imagerie active pour la détection de gaz avec notre systeme, il reste
encore a réaliser tout un travail pour déterminer les possibilités et les limitations de ce systeme

d’imagerie active.

Figure 4.18: Détection d’une fuite de gaz de NoO de 7L.min"!, dans le cas d’une saturation de la
caméra due a un éclairement trop intense de la fuite par le faisceau complémentaire
issu du SPOPO contraint par CVBG, pour une longueur d’onde du complémentaire de
3887 nm.

Comme cela a déja été souligné, un facteur important dans une telle étude est le controle
de la saturation des pixels de I'image. Pour illustrer ce point, la Fig.4.18 présenté 'image issue
de la caméra MIR pour la détection de N,O dans les mémes conditions expérimentales que la
Fig.4.16(b), soit une fuite de 7 L.min~! et une longueur complémentaire de 3887 nm, mais pour
un faisceau complémentaire éclairant une surface environ quatre fois plus petite (et donc une
intensité environ quatre fois plus importante). On voit alors que 1’éblouissement de la caméra
rend la fuite de gaz non détectable, le contraste entre le fond de scéne et le panache n’étant
pas assez important. Pour s’assurer de la non-saturation du détecteur de la caméra, nous avons
choisi ici d’élargir le faisceau complémentaire par un jeu de lentilles divergente, ce qui permet
également d’augmenter le champ observé par la caméra. Dans le cas ou I'augmentation de la
surface éclairée n’est pas souhaitable, il est également possible de simplement atténuer le fais-

ceau complémentaire. Dans ce cas, il faudra préférentiellement atténuer directement le faisceau
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complémentaire plutot que de diminuer la puissance pompe incidente sur le SPOPO. En effet,
nous avons vu précédemment qu’une baisse de la puissance pompe implique une diminution
de la plage d’accordabilité du SPOPO, ce qui limiterait le sondage en longueur d’onde au sein
de la bande d’absorption du gaz. Des travaux supplémentaires doivent étre menés pour définir
des criteres moins empiriques de détermination de la valeur optimale d’éclairement assurant un
contraste le plus élevé a la caméra. Il reste également tout un travail a réaliser pour diminuer
les tavelures (speckles en anglais) observées sur les images, sachant que nous avons observé
leur augmentation avec ’ajout de lentilles. Les tavelures présentent sur la Fig.4.16 augmentent
ainsi les incertitudes la détermination des niveaux de gris au sein de I'image et surtout sur leur
évolution en fonction de la longueur d’onde. Or, 'estimation de cette évolution avec la longueur
d’onde est indispensable pour étre en mesure de donner une valeur qualitative de I’absorption
du gaz. A partir de cette valeur de I'absorption déterminée en différents points de l'image
moyen-infrarouge, on pourrait remonter a la valeur (la aussi qualitative) de la concentration
du gaz au sein du panache. Une approche qui pourrait étre mise en ceuvre serait d’utiliser un
systeme de brouillage des tavelures analogue a ceux développés pour les projecteurs d’image
a base de lasers (systémes a base d’éléments diffusants vibrants ou mobiles, micromiroirs a
balayage rapide, fibres multimodes vibrantes...) [17], sachant que le transfert dans U'infrarouge
moyen n’est pas forcement immédiat.

Une autre piste d’amélioration serait d’utiliser une caméra MIR plus récente. Celle utilisée
actuellement datant du début des années 2000, il existe des caméras infrarouge plus récente
permettant d’obtenir une fréquence d’image de 'ordre du kilohertz avec une amélioration du
rapport signal a bruit.

Il serait également intéressant d’étudier plus en détails les intéréts apportés par I'utilisation
d’un systeme picoseconde pour des applications d’imagerie active comparé a d’autres régimes
temporels. En effet, le régime picoseconde offre apriori un bon compromis combinant a la fois
une largeur spectrale suffisamment fine pour discriminer les bandes d’absorptions des différents
gaz d'un mélange, et assez large pour englober plusieurs raies d’absorption (Fig.4.15(c)) : on
ne se déplace pas d'une raie d’absorption a une autre mais le long de I’enveloppe de la bande
d’absorption, permettant ainsi d’avoir une continuité d’absorption et autorisant I'utilisateur a
avoir une précision moindre dans le controle de la longueur d’onde puisqu’il n’est pas nécessaire
de se placer sur le pic des raies d’absorptions comme se serait le cas pour de sources plus fines
(continues ou nanosecondes proches de la limite de Fourier). A Iinverse, la largeur spectrale
émise par des sources femtosecondes ou supercontinuum risque d’étre trop importante pour une
mesure sélective, voire pour étre en mesure de discerné la gaz du fond de scene, sans 'utilisation
conjointe d’un filtrage spectral ou d’une caméra multispectrale ou hyperspectrale pour réaliser
I’analyse spectrométrique.

Dans la continuité directe de ce travail, il serait également possible de réaliser des études
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pour les autres gaz pouvant étre visualisés par les différentes combinaisons de réseau QPM
et de VBG chirpés disponibles. Ainsi, ce systeme pourrait constituer une premiere étape vers
un outil utile dans des applications telles que la sécurité industrielle ou environnementale. En
outre, a plus courte échéance, une démonstration de détection d’une fuite de CO45 permettrait de
montrer 1'utilité du systeme dans d’autres domaines scientifiques. En particulier, on peut citer
le projet PIONEER du Laboratoire de Physique des Plasmas dont 'objectif est le recyclage
de CO5 par plasmas : avoir un systeme permettant de visualiser la répartition spatiale du gaz
serait fort utile dans de telles études.
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Synthese

Dans ce chapitre, un systeme innovant permettant d’accorder un SPOPO large bande
a été présenté. Les propriétés de dispersion d’un réseau de Bragg en volume chirpé et
la condition de pompage synchrone inhérente a un OPO picoseconde, conduisent a un
controle précis de la longueur d’onde du signal oscillant dans la cavité optique.

Nous avons alors démontré une accordabilité de 'onde complémentaire de 215 nm (147
cm!) autour de 3820 nm, ce qui correspond & variation de la longueur d’onde du signal
de 32 nm autour de 1470 nm [21]. La présence du réseau de Bragg empéche également la
génération des modulations spectrales (cannelures et effet cascade THz) observée dans les
chapitres précédents. On obtient alors un spectre affiné dont I'accordabilité se fait en dé-
placant le CVBG autour de la position de pompage synchrone. Une vitesse d’accordabilité
rapide de 1,7nm.m.s~! a pu étre mesurée, seulement limitée par la vitesse de translation

du réseau de Bragg. Cette source cohérente moyen-infrarouge nous a permis de détecter

une fuite de protoxyde d’azote par une technique d’imagerie active.
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Conclusion et perspectives

Ces travaux de these ont permis I’étude et 'utilisation d’une source OPO picoseconde a
large bande de gain émettant dans le moyen-infrarouge. Cette large bande de gain paramé-
trique est obtenue grace a un cristal APPLN, dont I'apériodicité du pas de réseau conduit a
obtenir un quasi-accord de phase pour une multitude de longueurs d’onde signal. Ainsi, un des
cristaux utilisés permet d’obtenir une bande de gain plate pour I'onde complémentaire de 275
nm autour de 3859 nm. L’utilisation d'un tel complémentaire situé dans le moyen-infrarouge
est intéressante dans des applications de spectroscopie de gaz, puisque ceux-ci possedent de
multiples raies d’absorption entre 3 a 4 um, dans une gamme spectrale de transmission des
gaz atmosphériques. De plus, 'utilisation d’un filtrage spectral placé dans la cavité de ’'OPO
picoseconde permet d’obtenir une largeur spectrale de l'ordre du cm™. Cette largeur spectrale
est bien adaptée pour sonder, non pas les raies d’absorption des gaz, mais les enveloppes de
leurs bandes d’absorption, ce qui demande moins de précision dans le controle de ’accordabilité
de la longueur d’onde. Cette accordabilité est obtenue grace a un réseau de Bragg en volume
chirpé (CVBG), dont le déplacement autour de la position respectant la condition de pompage

synchrone, modifie la longueur d’onde oscillante dans la cavité.

Afin d’atteindre cet objectif, nous avons étudié dans le premier chapitre les outils nécessaires
a la compréhension des processus physiques des OPO picosecondes. En premier lieu, les équa-
tions liées aux processus non linéaires d’ordre deux, qui entrent en jeu dans la génération de
nouvelles fréquences, ont été explicitées. Elles ont été implémentées dans des OPO fonctionnant
en régime picoseconde. Ce régime temporel impose une condition de pompage synchrone, pour
que l'oscillation paramétrique soit ré-amplifiée a chaque tour de cavité. Dans ce méme chapitre,
nous avons décrit les cristaux APPLN développés pour avoir une large bande de gain. Nous
avons ainsi dimensionné un cristal afin d’obtenir un gain paramétrique constant dans une plage
spectrale comprise entre 3 et 4 um. Enfin, ce chapitre s’est terminé par la caractérisation des
lasers de pompe utilisés et la modification de caustique dans la cavité OPO, afin d’obtenir un

recouvrement optimisé des faisceaux paramétriques dans le cristal non linéaire.

Pour caractériser ’'OPO picoseconde a large bande sans filtre spectral, nous avons, dans

le second chapitre, caractérisé les propriétés de ce type d’oscillateur. L’apériodicité du cristal
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APPLN entraine un élargissement de la bande de gain aux dépends de sa valeur créte et
donc de lefficacité de conversion. Nous avons toutefois démontré que, malgré I'apériodicité
du cristal, nous obtenons une efficacité de conversion de 'ordre de 8%, ce qui correspond a
une puissance complémentaire dans le moyen infrarouge d’une centaine de milliwatts. Nous
avons de plus étudié les effets du synchronisme sur la durée des impulsions signal et la largeur
spectrale des ondes paramétriques. Un décalage temporel entraine une variation des positions
de recouvrement des ondes signal et pompe dans le cristal non-linéaire. Cette dépendance de
la position du recouvrement dans un cristal apériodique entraine une variation de la longueur
d’onde signal produite. La derniere partie du chapitre a été consacrée a ’étude des propriétés
spectrales de ’'OPO lors de 'utilisation d’un taux de pompage élevé. Nous avons mis en évidence
la présence d’ondes complémentaires produites dans le domaine THz par des effets cascades,
bien plus présents que ce qui est rapporté dans la littérature, en raison de I’apériodicité du
réseau QPM.

Le troisieme chapitre a porté sur la détermination de l'origine et sur les implications des
propriétés spectrales spécifiques a un SPOPO picoseconde basé sur un cristal non linéaire a
retournement apériodique sans filtrage spectral intracavité. En effet, des le seuil d’oscillation
franchi, on observe la présence de cannelures dans le spectre signal, qui se traduit par un spectre
constitué d’un pic principal et d’une succession de pics latéraux situés d’'un seul coté : nous
montrons par des approches expérimentales et numériques complémentaires, que l'origine de
ces cannelures est liée au développement de bandes latérales dans le spectre pompe initialement
gaussien. Le nombre de cannelures et leur écartement dépendent des propriétés de I'impulsion
pompe initiale, telles que sa puissance ou sa largeur, mais également de la valeur du taux de
chirp " du réseau QPM. Notre étude, par des analyses numériques, a mis en relation les évo-
lutions dans le cristal des différentes échanges paramétriques. Nous montrons que 1’évolution
de 'amplitude des ondes paramétriques dans le cristal non linéaire n’est pas uniforme, mais
dépend fortement des longueurs d’onde signal et pompe. Ces résultats nous amenent a poser
I’hypothese que le développement des cannelures est du a des processus SFG et DFG en cas-
cade. L’alternance entre processus SFG et DFG s’explique d’une part par 'aspect apériodique
du réseau et d’autre part par la largeur spectrale de la pompe. L’intensité des interactions non-
linéaires a une position donnée, dépend des différentes conversions en amont dans le cristal. Si
notre hypothese n’est pas validée par un modele analytique, en raison du manque d’approxima-
tions pouvant étre faites dans un tel OPO ; cette hypothese concorde avec les différents résultats
expérimentaux et numériques obtenus.

Le quatrieme chapitre a visé a avoir une accordabilité rapide de ’OPO et I'utilisation de cet
OPO accordable comme un outil pour de la détection de gaz par imagerie active. L’accordabilité
de ce systeme innovant est obtenue par 1'utilisation des propriétés de dispersion d’un réseau de

Bragg en volume chirpé et de la condition de pompage synchrone d’'un OPO picoseconde. Nous
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avons ainsi démontré une accordabilité précise de 'onde complémentaire de 215 nm (147 cm™)
autour de 3820 nm [21], ce qui correspond & une variation de la longueur d’onde du signal de 32
nm autour de 1470 nm. La présence du réseau de Bragg empéche également la génération des
modulations spectrales (cannelures et effet cascade THz) observée dans les chapitres précédents.

1 a pu étre mesurée, seulement limitée par la

Une vitesse d’accordabilité rapide de 1,7 nm.ms™
vitesse de translation du réseau de Bragg. Cette source cohérente moyen-infrarouge a permis
de détecter une fuite de protoxyde d’azote par une technique d’imagerie active et a le potentiel
de sonder de nombreux autres gaz tels que le dioxyde de carbone.

Si de nombreux résultats ont ainsi été obtenues lors de cette these, ’OPO picoseconde a large
bande de gain possede encore un fort potentiel de développement. Ainsi, il serait intéressant
d’utiliser D'effet cascade THz, présent dans notre OPO picoseconde basé sur un cristal QPM
apériodique, comme une source efficace de génération d’un rayonnement THz : I'effet cascade
THz est en effet plus accentué que dans la littérature, grace au caractere apériodique des
cristaux.

De nombreux travaux peuvent étre entrepris sur systeme SPOPO accordé par un CVBG.
Pour augmenter la vitesse d’accordabilité du systeme, il serait ainsi efficace de pouvoir modifier
le taux de répétition du laser de pompe, ce qui changerait la position respectant la condition de
pompage synchrone dans le réseau de Bragg chirpé : cela nécessiterait I'installation d’un systeme
sur le laser de pompe pouvant étre complexe, par exemple par I'installation d’un modulateur
électro-optique [18]. De plus, si I'utilisation de ’OPO rapidement accordable comme outil viable
pour la détection de gaz par imagerie active, a été faites lors d'une d’une démonstration de
principe, de nombreux travaux restent a étre fait sur cette technique de spectroscopie. Nous
pourrions ainsi continuer cette étude pour évaluer le potentiel de cet OPO pour déterminer la
concentration des gaz analysés. De plus, de nombreux gaz pouvant étre étudiés n’ont pas été
testés, tel que le CO5 ou le CHy. Enfin, il serait intéressant d’exploiter I'accordabilité rapide de
notre systeme pour la détection multi-especes d'un mélange gazeux.

L’OPO rapidement accordable est un outil intéressant dans des projets divers. Outre le pro-
jet PIONEER du Laboratoire de Physique des Plasmas dont 'objectif est le recyclage de CO,
par plasmas. Nous pouvons également citer le projet NAOMI qui a été réalisé en partenariat
avec 'entreprise Total, visant a la détection de méthane et de dioxide de carbone a distance.
Dans ce projet, des méthodes de détection de gaz, soit purement passives par caméra infra-
rouge multi-spectrale, soit purement actives de type Lidar, ont été développées. Notre systeme
d’imagerie active qui vient coupler caméra et laser permettrait de compléter ces approches par
une détection courte portée. De plus 'imagerie active peut également étre employée pour aider

les diagnostics optiques fait sur les nombreuses installations de combustion de TONERA.
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Chapitre 4 - Détection de gaz par imagerie active a ’aide d’un SPOPO contraint par un VBG
intra-cavité
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Annexe A

Développement d’un systeme
d’écriture de réseau de Bragg dans un
cristal de Niobate de Lithium

Objectifs

Dans le cadre d’une collaboration associant plusieurs laboratoires, j’ai passé six mois au
laboratoire High energy OPtic and Electronics (HOPElab) de la National Tsing Hua Uni-
versity (NTHU) située dans la ville de Hsinchu a Taiwan. Cette collaboration porte sur
la réalisation d’un réseau périodique de Bragg dans un cristal de Niobate de Lithium,
afin d’obtenir un mode d’oscillation unique indépendamment de la température du cris-
tal et de s’affranchir des miroirs. La réalisation de ce réseau, obtenu par un systeme
interférométrique dans le bleu, serait un premier pas vers la miniaturisation d’oscillateurs
paramétriques optiques. Apres la présentation des réseaux de Bragg et une étude des pro-
cessus physiques de gravure, nous présentons les expériences. Nous avons réalisé le systeme
interférométrique pour l'écriture du réseau de Bragg dans un cristal non-linéaire. Nous

avons obtenu une oscillation paramétrique dans ce cristal et nous analysons les spectres

obtenus.
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Niobate de Lithium

Un réseau de Bragg se définit comme une modulation périodique de I'indice de réfraction
d’un cristal : a chaque changement d’indice, une réflexion partielle est effectuée [9]. Dans la
littérature, un tel réseau peut étre créé de plusieurs manieres, par exemple, par 1'utilisation
d’un masque et d’une lumiere cohérente ou par la création de microfissures directement dans
le milieu [39, 65]. Afin de permettre une plus grande flexibilité dans le choix du pas du réseau,
nous utilisons comme moyen de gravure un systeme optique, ou I’établissement d’interférences
entre deux sources cohérentes, permet 1’élaboration du réseau par effet photoréfractif. La loi de
Bragg a été proposée pour la premiere fois en 1913 par William Lawrence Bragg et William
Henry Bragg, afin d’expliquer sous certaines conditions la réflexion des rayons X sur des struc-
tures cristallines [10]. En effet, en illuminant un cristal avec des rayons X, on peut observer
pour certains angles d’incidence et longueurs d’onde, un pic de réflexion intense nommé “pic
de Bragg”. W.L et W.H Bragg proposent alors qu'une structure cristalline est une structure
constituée d’une succession de plans atomiques paralleles périodiques et que si les réflexions
issues de chaque plan interferent positivement entre elles, un pic de référence intense se forme.
La loi de Bragg dépend donc de la distance interatomique A, de I'angle d’incidence ¥ sur le

plan, ainsi que de la longueur d’onde de I'onde électromagnétique dans le milieu A, soit :

2An x sin (0) = g\ (A1)

ol q est un entier et n l'indice de réfraction dans le milieu. A partir de cette loi, les Bragg
ont déterminé les structures période du NaCl, du ZnS et du diamant, ce qui leur a valu le
prix Nobel de physique en 1915. La loi de Bragg s’applique pour d’autres phénomenes que
cette succession de plans atomiques : la distance A peut ainsi étre définie comme la période
d’un variation périodique d’indices de réfraction dans un milieu, appelé réseau de Bragg, et qui
connait de nombreuses applications en optique : les miroirs de Bragg assurent par exemple une
réflexion totale d’une longueur d’onde. On utilise également de tels réseaux pour la création de
lasers solides miniaturisés : en disposant dans le milieu amplificateur une variation périodique
de l'indice de réfraction, on génere une onde qui oscille dans le cristal. Le cristal agit donc a la
fois comme milieu amplificateur et comme cavité optique [1]. Un tel laser est appelé “ Distributed
Feedback laser” (DFB laser) et permet une oscillation monofréquence, avec une largeur spectrale
de l'ordre du kilohertz. Les longueurs d’onde que l'on peut produire avec un laser DFB sont
limitées et dépendent des transitions atomiques du milieu amplificateur. Comme vu dans le
Chap.1, la génération paramétrique se fait quant a elle sans échange d’énergie dans le cristal non
linéaire et l'oscillation générée devient indépendante des transitions électroniques; elle permet
ainsi de réaliser une oscillation laser dans des bandes fréquentielles difficilement accessibles par

laser solide.

L’objectif de ce projet est de graver un réseau de Bragg dans un cristal en niobate de lithium
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A.1 Présentation théorique de l'effet photoréfractif

dopé MgO. Cette gravure permet au cristal de devenir de fait un DFB-OPO, qui assure une
oscillation monomode et indépendante de la température du cristal, dans un systeme simplifié
de tout filtre et cavité optique. Une difficulté majeure de ce projet est le fait que pour graver
optiquement le réseau de Bragg, nous souhaitons modifier I'indice de réfraction dans un cristal
dopé MgO. Or, le MgO est précisément utilisé pour minimiser un tel changement d’indice,
qui génere un effet lentille pouvant abimer le cristal lors de la propagation d'un faisceau : la
modification d’indice de réfraction est diminuée d’environ trois ordres de grandeur grace a un
dopage 5% MgO [29]. Si un tel dopage augmente la difficulté de réalisation d’une gravure, elle
permet toutefois d’obtenir une oscillation paramétrique avec un seuil d’endommagement élevé.

Nous présentons tout d’abord, dans ce chapitre, les phénomenes physiques qui permettent
I’écriture d’un réseau de Bragg dans un cristal non linéaire. Suite a cela, nous présentons et
caractérisons le montage expérimental en deux parties : (i) la premiere permet I’écriture du
réseau de Bragg dans un cristal Niobate de Lithium dopé par de 'oxyde de magnésium (MgO :
LiNbOj3) (ii) la seconde permet I'obtention d’une génération paramétrique dans ce cristal non

linéaire.

A.1 Présentation théorique de 1’effet photoréfractif

Dans un cristal non linéaire, 'indice de réfraction est une fonction du champ électrique
oscillant incident E En effet, en ignorant ’anisotropie du matériel et la nature vectorielle du
champ électrique (on suppose une colinéarité) pour simplifier les équations, on peut alors définir

la perméabilité électrique 1 comme [9] :

1
E) = = +rE+cE”+ .. A2
n(E) 2(E) S (A.2)
ol ng est I'indice de réfraction du milieu sans champ électrique. Cette formule peut alors étre
développée pour obtenir I'indice de réfraction en fonction de termes dépendant des propriétés

du milieu (7 et ¢) et du champ électrique incident :

1 1 1
F) = =ng— —norE — —n3cE? — ... A3
n(E) no\/l +n3rE +n3sE? + ... o Tl 9% (A-3)

ou le développement limité utilisé est possible, car r et ¢ sont largement inférieurs a 1. Ainsi,
pour un cristal de LiNbQOs, 7 vaut 31 pm.V-!selon I'axe extraordinaire et ¢ vaut typiquement
entre 10™et 102°m?/V? [30]. Le terme linéaire n(E) = ng — 3nirE est responsable de Deffet
Pockels, qui modifie 'indice de réfraction par 'intermédiaire du champ électrique. Le terme

quadratique n(E) = ng — %nggEQ est lui responsable de l'effet Kerr, qui peut étre négligé, car
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le Niobate de Lithium est non-centrosymétrique et 1’effet ne sera influant que dans le cas d’un
laser haute puissance [].

La lumiere peut donc changer l'indice de réfraction d’un milieu et également exciter des
photocourants dans certains matériaux [36, 77]. C’est le champ électrique de ce photocourant qui
va nous permettre de graver le réseau de Bragg selon 'Eq.A.3. La Fig.A.1 schématise les étapes
de la génération du photocourant, qui est ensuite utilisé pour graver le réseau de Bragg dans le
cristal non linéaire. Ce schéma illustre le cas d'une variation spatiale sinusoidale de I'intensité
du faisceau incident (1). Les trous ou électrons du cristal sont excités par photoexcitation,
migrent et sont piégés a un autre emplacement du milieu (2). Ce déplacement de trous et
d’électrons crée une différence de charge au sein du matériau (3), qui est a 1’origine d’un champ
électrique variable le long de celui-ci (4). Cette modulation du champ électrique entraine une
modulation de 'indice de réfraction par effet Pockels (5). Cette combinaison d'un phénomene
de photoconductivité et d’un processus d’électro-optique (effet Pockels dans ce cas) est appelée
effet photoréfractif. Dans un matériau dopé tel que le MgO :LiNbOj utilisé dans la suite de
I’étude, ce sont les impuretés qui sont photoexcitées, étant situées plus proches de la bande de

valence [94]. La densité d’électrons photoexcités p,(z) de ces trous est donc étudiée.
1) Lumiere non uniforme m /\ /\ /
incidente sur le cristal
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N PN\ N\

Nl AN
VARV ARV,

]
+
+
+
+
— <« <—
: . — < <
du champ électrique — < -
—> <« <
5) Modulation de
lindice de réfraction . I //\\//\\//\\/

Figure A.1: Schéma des différentes étapes de ’élaboration d’un réseau de Bragg par effet photoré-
fractif, pour le cas d’un éclairement sinusoidal sur le cristal non linéaire.
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Afin de déterminer le changement d’indice induit par leffet Pockels, il est nécessaire de
déterminer la valeur du champ électrique induit par photoionisation. Dans un matériau pho-
toréfractif, deux courants sont en compétition, le premier étant le courant électrique généré

par photoexcitation J, = 0 E = ep.pi(2)FE(z), qui est contrebalancé par le courant de diffusion
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A.1 Présentation théorique de 'effet photoréfractif

thermique J; = kaue%, ou ky, est la constante de Boltzmann, T la température, e la charge
d’un électron, et p, la mobilité de I’électron [77]. Nous pouvons également prendre en compte
le courant photovoltaique, qui est un phénomene anisotrope lié au caractere polaire du cristal.
Ce courant est majoritaire pour les cristaux LiNbOgdopés au fer, mais négligeable pour nos
cristaux dopés MgO[83]. Sachant que la différence de ces deux courants doit étre nulle a ’équi-
libre, et que par ailleurs p(z) est directement proportionnel & I'intensité optique incidente, nous
pouvons en tirer la valeur du champ électrique en utilisant I’Eq.A.S pour obtenir la variation

de l'indice de réfraction a 1’équilibre :

1
1, RkTld

Afin d’obtenir un réseau de Bragg, il faut une intensité modulée le long d’une direction
spatiale z, soit I(2) = Iy(14+C x cos(2mz/A)), ou Iy est 'intensité moyenne, C est le contraste, et
A est le pas du réseau. En incorporant cette formule dans 1’Eq.A.5, nous obtenons le changement

d’indice théorique possible :

Csin(<2)
A = —ANpas A A.6
n(z) " 1+ Ccos(%) (A.6)
ou :
1 kT 2
JAV —;“ngxb?xx7T (A.7)

Comme nous pouvons le voir, a I’état d’équilibre, le changement d’indice ne dépend aucu-
nement de l'intensité optique incidente, mais uniquement des propriétés cristallographiques, du
contraste et de la température du cristal. L’intensité incidente aura toutefois un role primordial
dans la rapidité d’atteinte de cet état d’équilibre [12].

L’onde incidente joue indirectement un role sur ce changement d’indice de réfraction par
sa polarisation. En effet, le terme utilisé du tenseur électro-optique [r] dépend de la polarisa-
tion incidente. Nous polarisons donc 1’onde incidente selon I’axe extraordinaire du cristal pour
maximiser 7 et donc la variation d’indice de réfraction An,,qz.

L’effet photoréfractif est totalement réversible [77]. Une variation locale de I'indice de ré-
fraction peut étre effacée par deux procédés : (i) le premier consiste a éclairer le cristal par
une lumiere spatialement uniforme qui redistribue les charges dans le matériau; (ii) le second
repose sur l'excitation thermique, qui redistribue également les charges dans le milieu et efface

ainsi la variation d’indice, le chauffage du cristal accélérant ce processus. Le matériau possede
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ainsi un effet de mémoire, d’une durée dépendant du courant d’obscurité du matériau (et donc

la température du cristal) et pouvant étre de quelques secondes a plusieurs années [77, 12].

A.2 Systeme d’écriture du réseau de Bragg

A.2.1 Montage expérimental

Le systeme expérimental créé lors de ce projet peut étre séparé en deux parties, celle dédiée
a la génération paramétrique dans un cristal MgO :LiNbOj et celle permettant 1’écriture du
réseau Bragg. Les caractéristiques de ces deux montages seront traitées séparément.

La Fig.(A.2) représente le schéma du montage réalisé pour graver un réseau de Bragg dans
un cristal. Ce montage peut étre séparé en quatre étapes, ayant chacune leur role spécifique.
Ainsi, juste apres la diode laser bleue oscillant a 445 nm, on dispose d'un systeme d’auto-
asservissement de la longueur d’onde permettant d’affiner la plage d’émission de la longueur
d’onde du laser (I). La polarisation est controlée par 'alliance d’une lame demi-onde et d'un
cube polariseur (II). Le faisceau laser est ensuite modifié par un jeu de lentilles (IIT). Ainsi,
avant que le faisceau laser ne soit incident sur un interferometre de Mach-Zehnder (IV), nous
controlons sa longueur d’onde, sa polarisation et sa longueur d’onde.

De plus, la diode laser bleue continue a 445 nm (DTR’s Laser shop) a une puissance ré-
glable par une alimentation électrique variable. Cette diode, dont la puissance maximale est
normalement de 5W selon le fabricant, a, apres vérification, une puissance maximale de 3,29W.

Le role de la partie d’écriture du systeme optique est de procéder a la gravure d'un réseau
de Bragg avec un pas permettant d’avoir une onde complémentaire de 1300 nm. Cette longueur
d’onde a été retenue, car c’était déja celle visée lors d’'une étude faites préalablement au la-
boratoire HOPElab [11]. Lors de cette étude antérieure, un réseau de Bragg a été gravé dans
de l'oxyde d’indium dopé a Iétain (ITO pour indium tin ozide). Une telle gravure dans du
MgO :LiNbOj3 permettrait de profiter des propriétés intrinseques de ce matériau, telles qu’une
haute valeur du coefficient non linéaire y(?, du seuil d’endommagement et une réponse rapide
a Deffet photoréfractif [30].

La Fig.A.3 représente la génération paramétrique théorique dans un cristal MgO :LiNbOs,
en fonction de la température, pour un pompage a 532 nm. Elle est calculée grace aux équations
de Sellmeier avec les coefficients de Gayer[31]. On voit que le choix de créer un réseau de Bragg
pour permettre une oscillation complémentaire a 1300 nm, se justifie d'une part par le fait que
nous sommes loin de la dégénérescence, ou la longueur d’onde paramétrique évolue rapidement,
et d’autre part par la température relativement basse, le four utilisé ne pouvant assurer une
haute température stabilisée.

Pour assurer une oscillation dans le cristal a 1300 nm, le pas de réseau nécessaire est selon
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III: Mise en IV : Interferométre
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Figure A.2: Schéma du montage d’écriture optique du réseau de Bragg ayant pour source une diode
laser & 445 nm. Ce systéme peut étre divisé en quatre parties aux roles distincts : (I)
un affinement de la longueur d’onde, (II) un contréleur de polarisation, (III) un systeme
de mise en forme du faisceau laser, et (IV) un systéme interférométrique de type Mach-
Zehnder modifiant spatialement I'intensité optique.
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Figure A.3: Génération paramétrique théorique, en fonction de la température, par un cristal LiINbOg
pompé par un laser vert oscillant a 532 nm. La courbe verte suit 1’évolution de ’onde
signal et la rouge celle complémentaire.
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la loi de Bragg (Eq.A.1) Apyqgy = ABQ;TZ“ = 308, 52nm, pour le cas d'un laser de pompe incident
sur le réseau de Bragg avec un angle normal (sin () = 1). Connaissant la valeur nécessaire
du pas du cristal, on peut, toujours grace a la loi de Bragg, calculer 'angle § nécéssaire (du
systeme interférométrique de la Fig.A.2), pour obtenir une variation de 'intensité lumineuse

avec une période valant Apgyqgg -

0 = arcsin _ABragg ) _ 46, 15° (A.8)
2 % AB'ragg

On note que 'indice de réfraction de ce calcul est celui de I'air (approximé a 1), la différence
de phase a l'origine de l'interférence ne se faisant pas dans le milieu non linéaire. Avant de
décrire l'interférometre pouvant générer par effet photoréfractif ce réseau de Bragg, il convient

d’abord de décrire les différentes parties du montage représenté sur la Fig.A.2.

A.2.2 Affinement de la plage d’émission de la longueur d’onde

Figure A.4: Schéma de fonctionnement d’une configuration Littman-Metcalf pour Dauto-
asservissement de la longueur d’onde. La focale f’ de la lentille vaut :f' = d,, = d + D

L’effet photoréfractif a 1'origine de la conception du réseau de Bragg n’est pas instantané.
Comme le pas du réseau dépend de la longueur d’onde incidente, si celle-ci n’est pas stabilisé,
Iefficacité du réseau sur la génération paramétrique sera diminuée, car la résolution du réseau
sera moindre. Afin de fixer temporellement cette longueur d’onde, nous utilisons une configura-
tion Littmann-Metcalf, configuration qui s’apparente a celle de Littrow[57]. Comme le montre
la Fig.A .4, une telle configuration est composée d’un réseau de diffraction et d’un miroir plan

en sortie de la diode laser. Le réseau de diffraction sépare le faisceau laser incident en plusieurs
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ordres. Si 'ordre zéro est transmis dans le montage optique, l'ordre -1 est réfléchi par le miroir
et devient de nouveau incident sur le réseau; celui-ci diffracte alors une partie de la lumiere
vers le laser de pompe. Les différents angles réfléchis 0, peuvent étre calculés par 1’équation
des réseaux (Eq.A.9) et dépendent de 'angle d’incidence v;, de la longueur d’onde, du pas du

réseau de diffraction D, ainsi que de 'ordre de diffraction m.

_mA
- 2D
Selon cette formule, tourner le miroir de la configuration Littman-Metcalf permet de changer

n(sin(0,) + sin(6;)) (A.9)

la longueur d’onde retournant dans le laser et donc d’influencer son émission par couplage.
L’intérét de cette configuration pour notre projet n’est pas tant l'accordabilité qu’elle permet
la stabilisation de la diode laser. L’efficacité du dispositif dépend de la lumiere renvoyée dans
la diode laser : pour maximiser ce retour, une lentille est placée dans la branche comportant le
miroir de Littmann, en faisant en sorte que la focale soit égale a la distance séparant d’une part
la lentille au miroir, mais également a celle de la lentille a la diode laser. Avec un tel systeme,
le profil spatial de la lumiere retournant dans la diode est le méme que celui qui en sort. La
Fig.A.5 montre I’évolution du spectre signal et la largeur a mi-hauteur en fonction de I'angle
d’incidence sur le réseau de diffraction 6;, les deux courbes en rouge montrant les données sans

cette configuration.
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Figure A.5: Spectre normalisé de la diode laser en fonction de la longueur d’onde pour différents
angles d’incidence 6; sur le réseau de diffraction (a). La valeur des largeurs a mi-hauteur
de ces spectres est représentée en fonction de la longueur d’onde du pic. La courbe et le
point en rouge sont les valeurs obtenues sans réseau de diffraction.

Afin de mesurer ces spectres, nous utilisons un spectrometre HR4000 (Oceanoptics) per-
mettant d’étudier des longueurs d’onde jusqu’a 1200 nm, avec une résolution de 0,16 nm. La
Fig.A.5 montre que le fait de tourner le réseau de diffraction influe sur la longueur d’onde

d’oscillation dans une limite de quelques nanometres. De plus, la Fig.A.5(b) indique que nous

137



Chapitre A - Développement d’'un systeme d’écriture de réseau de Bragg dans un cristal de
Niobate de Lithium

obtenons une diminution de largeur spectrale en présence du réseau de diffraction. Cette di-
minution relativement faible est due a la qualité du réseau de diffraction, qui ne possede que
800 lignes/mm. Par comparaison, dans la littérature Ruhnke et al., 2014 arrivent & obtenir
une largeur de spectre d’une vingtaine de picometres en utilisant un réseau de 3600 lignes par
millimetre [81]. Toutefois, le role de cette configuration Littman-Metcalf n’est pas de diminuer
la largeur spectrale du laser d’écriture, mais de le stabiliser temporellement, et le fait que la
largeur spectrale soit diminuée montre 'asservissement de la diode laser, et donc sa stabilité
temporelle. Par la suite, ’angle d’incidence 6; est fixée a 60° assurant une largeur spectrale a

mi-hauteur de 1,1+ 0,1 nm.

A.2.3 Modulation du faisceau laser d’écriture du réseau

Le cristal non linéaire MgO : LiNbOj utilisé possede une épaisseur de 1 mm, une largeur de
10 mm et une longueur de 40 mm. Afin de maximiser I'effet du réseau de Bragg sur 1'oscillation
paramétrique, il est important que le réseau soit présent pendant toute la traversée de 'onde
optique dans le cristal : le réseau de Bragg doit donc dans I'idéal faire 40 mm de long. Toutefois,
nous sommes limités par la taille des différents miroirs du systeme d’écriture, qui ne font que

20 mm de longueur, empéchant d’atteindre la taille idéale.
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Figure A.6: Largeurs horizontale et verticale du faisceau laser en fonction de la distance de la diode,
ainsi que deux exemples de profil spatial & deux distances d différentes.

Le profil spatial issu de la diode laser est rectangulaire et son évolution est représentée

sur la Fig.A.6. Le diametre horizontal du faisceau augmente rapidement, alors que le diametre
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vertical est quasiment collimaté. Afin d’obtenir le réseau de Bragg le plus grand possible en
maximisant la densité optique incidente sur le cristal, il faut obtenir que la direction horizontale
du faisceau couvre entierement la largeur des miroirs utilisés, tout en rétrécissant le plus possible
la direction verticale. Dans de telles conditions, nous devrions normalement utiliser deux jeux
de deux lentilles cylindriques, toutefois le chemin optique parcouru par le laser est exactement
celui nécessaire a la diametre horizontal pour couvrir les miroirs du systeme interférométrique :
I’ajout de lentilles pour controler la direction horizontale ne rajouterait donc que des pertes
supplémentaires. Ainsi, bien que le laser n’a au final qu'un diametre horizontal de 2 cm, comme
il est incident sur le cristal avec un angle @ | le recouvrement est de AX/cos(0) = 3,10+0,01cm,
I'angle d’incidence étant de 46,15° (Eq.A.8). Les deux lentilles cylindrique utilisées pour focaliser
la direction verticale du faisceau, de focales 320 mm et 125 mm, permettent d’obtenir un AY

de largeur 0,486 £ 0,005 mm dans le cristal non linéaire.

A.2.4 Interférometre de Mach-Zehnder

Le faisceau incident sur l'interférometre a donc une surface et une stabilité temporelle
controlées avant son arrivée sur l'interférometre représenté sur la Fig.A.7. Cet interférometre
est composé de deux miroirs hautement réfléchissants (R>99%) et d’une lame séparatrice. La
modification de I’angle 0 se fait par des changements de distance inter-optique d et D.

De multiples types d’interférometres ont été congus et caractérisés. Nous avons notamment
réalisé un interférometre de type Mach-Zehnder, dont les deux branches sont séparées et réunies
par un cube polarisateur, la polarisation d’une des deux branches étant modifiée par une lame
demi-onde. Une séparation par un réseau de diffraction a également été construite, les deux
branches de l'interférometre correspondant a l'ordre -1 et 1 de la diffraction. Ces montages
généraient cependant des pertes de puissance optique trop importantes et ne permettaient pas
d’avoir un contraste élevé.

Le pas de réseau de Bragg visé valant 308,52 nm, pour vérifier si I'interférometre est efficace,
on ne peut le faire que pour une inter-frange plus élevée, la résolution de la caméra utilisé étant
de 5pm. Un exemple de profil interférométrique relevé a la caméra est représenté sur la Fig. A8,
pour un angle 6 de 0,47°. Sur ce profil, on observe bien une variation sinusoidale horizontale de
I'intensité due aux interférences entre les deux branches de I'interférometre. On releve alors une
interfrange de Ap,q99 = 27, 5E5um. Les interférences cylindriques de cette figure sont dues a des
endommagement optiques sur le capteur de la caméra et non a notre systeme. L’interférometre
construit doit donc normalement pouvoir permettre la conception d'un réseau de Bragg, en
faisant interférer les deux voies sur le cristal avec 'angle 6 calculé a I'Eq.A.8.

Un aspect important pour la réussite du projet est d’avoir un contraste C le plus proche

possible de 1, avec :
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Figure A.7: Schéma de 'interferometre de Mach-Zehnder congu pour permettre une variation spa-
tiale de l'intensité en faisant interférer, par un angle ¥, les deux branches séparées par
une lame séparatrice. d et D sont les distances inter-optiques. Py et P, sont les puissances
moyennes de chaque branche.
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Figure A.8: (a) Profil spatial relevé a la caméra spatiale résultant d’un interférometre Mach-Zehnder,
avec un angle § = 0,47°. (b) évolution de I'intensité horizontal du profil spatial (a).
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Loz — I
O __ ‘max min AlO
Ima:p + Imzn ( )

ol Inax €t Lyin sont respectivement les intensités maximale et minimale de I’évolution sinu-
soidale de l'intensité. Un contraste élevé accélere la gravure vers de 1’état d’équilibre de I'effet
photoréfractif, ainsi que la valeur de la différence d’indice de réfraction (Eq.A.7), en raison
d’une plus grande différence locale de charge, comme vu dans le Chap.A.1. C vaut 1, s’il y a
une égalité des puissances dans chacune des branches de la Fig.A.7, soit si P = P, [19]. Le
contraste ne pouvait étre élevé dans le cas de la Fig.A.8(b), les conditions expérimentales fai-
sant que d devait étre petit et de ce fait, la répartition de puissance entre les deux branches ne
pouvait étre équilibrée. En effet, la séparation en puissance de la lame séparatrice dépendant de
I’angle d’incidence sur celle-ci, la taille de d empéchait 1'ajustement de cet angle. Ce probleme

est résolu dans le cas du systeme interférométrique voulu, qui permet d’assurer une variation

)\pompe
2n

puissance de 47,4/52,6 permettant d’atteindre en premiére approximation un contraste de 0,9.
La puissance incidente sur le cristal est au final de P, + P, = 1.62 + 0.01 W. En effet, outre

périodique de I'intensité Ap,qq9 = = 308, 52 nm. Ainsi, nous pouvons obtenir un ratio en

la puissance maximale du laser sur-évaluée par le fabricant, environ 41% de la puissance de la
diode laser est utilisée par la configuration Littman-Metcalf afin d’assurer la stabilité temporelle

de la longueur d’onde.

En prenant ainsi en compte une valeur du contraste de 0,9, un pas du réseau A ;444 nécessaire
de 308,52 nm correspondant a une température T=116,8°C selon la Fig.A.3, on peut alors
estimer la valeur de différence d’indice induit par notre systeme d’écriture (grace a I'Eq.A.7)
de :

1 . kT 2
Anmax - _rmaxnsxb_xﬂ-_c =~ 9, 7 % 10_5
2 e A

ou le terme 7,4, correspond dans le tenseur électroptique [r] & une onde polarisée extraordi-
nairement (soit ’axe ¢ du cristal), et est évalué dans la littérature par : 7,4, = r33 = 31 pm.V 1.
La différence d’indice de réfraction est donc, selon la bibliographie [12], suffisamment élevée pour
assurer une oscillation dans ce cristal et en faire un OPO a rétroaction répartie (DFB-OPO
pour Distributed FeedBack OPQO).

En conclusion, nous avons construit une source interférométrique oscillant autour de 445
nm, temporellement stable, et ayant une variation horizontale de l'intensité avec un pas de

308,52 nm. Cette source éclaire le cristal non linéaire sur une surface de 31 x 0, 486 m?.
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A.3 Montage de génération paramétrique.

Maintenant que nous avons caractérisé le montage d’écriture du réseau de Bragg dans le cris-
tal non linéaire, nous allons décrire les caractéristiques du montage permettant une génération
paramétrique dans ce cristal non linéaire.

La Fig.A.9 détaille le montage de la génération paramétrique dans le cristal non linéaire en
MgO :LiNbOs. Le laser de pompe Tempest-10 (Elemental Scientific Laser) est un laser Nd :YAG
couplé avec un cristal non linéaire permettant une oscillation a 532 nm, par génération de
seconde harmonique (SHG pour second harmonic generation) . Cette oscillation laser a 532 nm
émet des impulsions d’environ 7.12 nanosecondes toutes les 0,1 secondes (soit une fréquence de
répétition de 10 Hz). Apres filtration du faisceau de 1064 nm restant, un polarisateur modifie
la polarisation du faisceau et une lentille de focale 125 mm le focalise, permettant d’obtenir un

rayon de faisceau au waist de 0,382 £ 0.002 mm.

1064 nm MgO:LiNbO,

Apragg=308,15nm  } . =1300nm

vall I T

A,=900,5 nm

A,=532 nm
Durée impulsions < 500ps
Fréquence de répétition=10 Hz

Agragg=445 nm

Figure A.9: Montage du systéeme de génération paramétrique dans un cristal de MgO :LiNbOs. Le
systeme est pompé par un laser Nd :YAG originellement a 1064 nm qui par une géné-
ration de seconde harmonique, permet d’obtenir une oscillation a 532 nm. Le systeme
d’écriture du réseau de Bragg est incident sur la longueur du cristal par une longueur
d’onde a 445 nm.

Etude du laser de pompe Nd :YAG

Le laser de pompe Nd :YAG oscillant a Aygyac = 1064 nm passe dans un cristal non
linéaire pour produire par SHG une oscillation Apympe & 532 nm. C’est ce signal produit par

SHG qui sert de pompe pour l'interaction paramétrique dans le cristal de niobate de lithium. On
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note que nous n’avons pas acces au cristal non linéaire générant Apompe, celui-ci étant incorporé
dans le produit du fabricant. Le spectre issu de ce laser est représenté sur la Fig.A.10, dans le
visible et le proche infrarouge. Outre les ondes attendues Ayg.yac €t Apompe & réciproquement
1064, 36 4+ 0,16 nm et 532,34 + 0,16 nm, un pic est également relevé a 355,52 + 0,16 nm.
Etant donnée la longueur d’onde de ce dernier pic, il est issu d’une génération de fréquence
somme, soit : 1/Aspe = 1/ Apompe + 1/ ANa:y ac- Le processus non linéaire permet également une
augmentation de ’écart en nombre d’onde : on passe ainsi d'un pic Nd :YAG d’environ 11,5

1 1

cm™ a mi-hauteur a un écart en nombre d’onde d’environ 33,5 cm™ a mi-hauteur pour le pic
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Figure A.10: Spectres issus du laser de pompe dans le visible et le proche infrarouge, normalisés par
le pic Apompe généré par SHG.

L’énergie maximale du pulse a 532 nm est de 70 mJ, soit une puissance créte du pulse
9,74 M'W. Ainsi, bien que la puissance moyenne soit basse (environ 0,7W), cette haute puissance

créte assure la génération paramétrique, celle-ci dépendant du carré de I’énergie créte.

A.4 Génération paramétrique et discussions

Le cristal non linéaire MgO :LiNbO3 n’est pas a retournement de polarisation comme peut
I’étre un cristal APPLN ; pour satisfaire la condition d’accord de phase, il faut de ce fait utiliser
les propriétés biréfringeantes du cristal (Cf. Chap.1). L’utilisation d’une lame demi-onde afin de
changer la polarisation de laser de pompe avant son insertion dans le cristal, est alors nécessaire.
Ce cristal est placé dans un four fabriqué dans le laboratoire et possede une ouverture latérale
permettant a notre systeme d’écriture de réseau de Bragg d’étre incident sur le cristal. Ce four
est controlé par thermostat et permet une résolution thermique de 0,1°C .

Afin de déterminer si le réseau de Bragg a bien été gravé dans le cristal non linéaire, nous
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étudions I'évolution de la génération paramétrique dans le cristal en fonction de la température :
un réseau de Bragg établi dans le milieu permet en effet d’obtenir une longueur d’onde fixe en

fonction de la température du cristal [12].
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Figure A.11: Evolution du spectre normalisé en sortie du cristal MgO :LiNbOg en fonction de la tem-
pérature du cristal. La droite en tirets noirs correspond a la longueur d’onde attendue
grace au systeme d’écriture du réseau de Bragg

L’évolution du spectre de fluorescence paramétrique, en présente de la gravure du réseau
de Bragg, est représentée en fonction de la température du cristal sur la Fig.A.11. Tout le long
de cette évolution, on observe un pic a 1064 nm qui correspond au résidu de ’onde issue du
laser de pompe. On observe une variation de la longueur d’onde en fonction de la température,
qui est comparable a la courbe théorique calculée grace aux équations de Sellmeier, en utilisant
les coefficients proposés par Gayer et al.[7]1]. (cf. Fig.A.3). D’autre part, la largeur spectrale
augmente lorsque 'on se rapproche de la dégénérescence, ce qui est également en accord avec
la théorie de la fluorescence paramétrique. Par contre, entre 80° et 90°C, les longueurs d’onde
produites sont proches de 1064 nm, on attribut cet effet & une amplification paramétrique de
la pompe résiduelle.

La Fig. A.12 montre que le spectre issu du cristal MgO :LiNbQOjg, suit ’évolution prédite par
la simulation entre 90° et 120°C, A plus basse température se produit un asservissement de la
génération paramétrique sur le résidu de 1064 nm du laser Nd :YAG ; il faut alors un éloigne-
ment suffisant de la dégénérescence et de sa bande de gain élargie, pour que cette amplification

paramétrique n’est plus lieu. Au-dessus de 120°C, les données expérimentales s’écartent égale-
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Figure A.12: Evolution de la longueur d’onde du spectre de la génération paramétrique en fonction
de la température du cristal. En vert est représenté I’évolution du signal, et en rouge
I’évolution du complémentaire obtenu des données signal en satisfaisant la conservation
de Iénergie avec une pompe a 532 nm We = Wpompe — Ws- Les valeurs en trait plein sont
issus de calculs numériques, et les points sont issus des spectres de la Fig.A.11.

ment de la courbe théorique. Cet écart est probablement du au four utilisé, dont la température

est mal régulée quand celle-ci est élevée.

Les Fig.A.12 et Fig.A.11 ne font pas apparaitre un pic qui correspondrait a une longueur
d’onde fixe produite par une résonance paramétrique : 'effet de la gravure du réseau de Bragg
n’a donc pas été établi. Des études similaires ont été conduites pour des temps de mises en
marche du systeme de gravure allant jusqu’a deux heures, sans apparition de pic de Bragg pour

chacune des mesures.

Il a été démontré également, dans la littérature, que I'utilisation d’une lampe UV, en surplus
d’un systeme de gravure de réseau de Bragg, permet d’exciter les électrons de surface du cristal
et ainsi d’accélérer 'écriture de ce réseau [19]. Cette technique n’a toutefois pas été efficace

dans notre cas.

Le facteur limitant de notre systeme est la puissance du systeme d’écriture. En effet, si
cette puissance n’influence pas la valeur de An,,,.., elle rentre en compte dans la vitesse de
gravure du réseau de Bragg [12]. Le fait que la puissance moyenne incidente sur le cristal ne
soit que de 1,62W, ralentit I’écriture du réseau. Une solution pour augmenter cette puissance
serait de retirer le montage en configuration Litmann-Metcalf, qui génere une perte de 41%
de la puissance initiale, mais cela empécherait de stabiliser temporellement la longueur d’onde

laser et brouillerait le réseau.
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Il est donc nécessaire d’utiliser un nouveau laser d’écriture de plus haute puissance. Une
étape intermédiaire pour confirmer la gravure du réseau pourrait étre une experience de diffrac-

tion. Le passage d'un faisceau a travers le réseau graver doit faire apparaitre différents faisceaux

[39].
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Synthese

Lors de cette these, un projet international m’a conduit a passer 6 mois dans un labora-
toire taiwanais (HopeLab). Le but était de concevoir un OPO a rétroaction répartie (DFB
OPO), qui permet d’assurer une oscillation paramétrique monomode qui ne dépende pas
de la température de cristal et qui s’affranchit de miroirs de cavités. La cavité résonnante
est en effet substituée par une modulation de l'indice de réfraction dans le milieu non
linéaire, formant un réseau de Bragg. Cette modulation, obtenue par effet photoréfractif,
est générée par un interférometre de Mach-Zehnder incident sur un cristal non linéaire
de MgO :LiNbOs. Préalablement a cet interférometre, une configuration Littman-Metcalf
permet d’asservir le faisceau laser et ainsi d’assurer une stabilité temporelle de son émis-
sion. Nous montrons que l'interférometre permet la création d’une modulation spatiale de
I'intensité laser sur une grande partie de la longueur du cristal non linéaire. La modulation
ainsi gravée dans le cristal permet normalement d’assurer une oscillation complémentaire
monomode oscillant & 1300 nm & partir d’un laser pompe a 532 nm. Toutefois, 1’étude
expérimentale a montré qu’aucun pic de Bragg n’est observé, malgré 'obtention d’une
génération paramétrique dans le cristal non linéaire : cela montre que le réseau de Bragg
n’a pas été gravé. Le point limitant de notre systeme est la puissance du laser du montage

d’écriture de réseau de Bragg, qui ralentit la mise en place de l'effet photoréfractif. Ce

systeme devrait donc étre fonctionnel en se procurant un laser de plus haute puissance.
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Annexe B

Répartition dans I'impulsion des

fréquences des spectres paramétriques

Dans le cadre de la compréhension de I'apparition d'un spectre signal cannelé et d'un spectre
pompe (initialement gaussien) avec des bandes latérales, il peut également étre utile d’obtenir
le spectrogramme des impulsions : soit obtenir la répartition fréquentielle des spectres paramé-
trique dans les impulsions. Le spectrogramme de la Fig.B.1 représente le spectre en fréquence
de la pompe (a) et du signal (b) en fonction de la position temporelle de I'impulsion. Pour
obtenir ces résultats, nous avons utilisé une fonction Matlab, qui nous a empéché d’adapter les
axes aux réels valeurs en temps et en fréquence et nous donne de ce fait des résultats relatifs.
Malgré les difficultés d’adaptation dans les échelles réelles de I'OPO, cette fonction numérique
nous apprend que la répartition fréquentielle des impulsions est globalement homogene. Ainsi
I’étude du spectrogramme pompe nous informe que la bande latérale pompe bleue, qui est si-
tuée dans les fréquences négatives, n’est présente qu’au milieu de 'impulsion pompe, soit la ou
I'intensité est la plus élevée, ce qui confirme le fait qu’il s’agit d’un effet d’ordre deux arrivant a
forte puissance. L’effet de ’évolution du recouvrement des impulsions lors de leurs déplacement
est également observable sur ces spectrogrammes : pour des unités de temps élevées (soit pour
la créte de I'impulsion), nous avons les cannelures signal qui sont moins intenses que pour des
unités de temps plus basses. L’impulsion signal étant plus rapide que 'impulsion pompe, allié
au fait que les cannelures éloignées du pic principal se forment plus tard dans le cristal, fait que
le gain paramétrique est moins élevé pour ’avant de I'impulsion. La situation inverse est obser-
vée pour I'impulsion pompe, ou 'avant de 'impulsion a des bandes latérales plus développées
qu’en fin d’impulsion. Toutefois, malgré cette différence d’intensité, le fait que ’ensemble des
fréquences des cannelures et des bandes latérales pompe existent sur toute I'impulsion, montre
que leur origine n’est pas un phénomene isolé, mais commun et causé par le passage dans le

réseau chirpé.
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Figure B.1: Spectrogramme numérique de 'impulsion pompe (a) et de I'impulsion signal (b) en sortie
du cristal non linéaire, pour une oscillation en régime stationnaire.
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Annexe C

SPOPO contraint par un double

passage dans un CVBG intracavité

Suite a une détérioration du laser#1, le profil spectral signal issu d'un SPOPO accordé
par un CVBG n’était plus affiné. Afin de palier ce probleme, un montage est mis en place
permettant de passer deux fois dans le CVBG afin d’augmenter ses propriétés de dispersion
lors de la réflexion du signal. Ce montage schématisé sur la Fig.C.1 consiste en I'ajout d’un
cube séparateur polarisant, d’'une lame quart d’onde et d’'un miroir plan R=100%. L’onde
signal polarisé p est incidente sur le cube, vu sa polarisation elle est totalement transmise.
L’onde passe alors dans la lame quart d’onde rendant sa polarisation circulaire ; elle est alors
incidente et réfléchie par le CVBG, ce qui constitue le premier passage dans le réseau. Suite a la
réflexion, I'onde signal repasse par la lame quart d’onde, transformant sa polarisation circulaire
en polarisation s. Cette polarisation fait qu’elle est totalement réfléchie par le cube polarisant.
Suite a cette réflexion, l'onde est incidente sur un miroir plan renvoyant une nouvelle fois le
faisceau sur le cube séparateur : I'onde signal étant toujours polarisée s, elle est de nouveau
totalement réfléchie par le cube séparateur vers le CVBG. Avant d’atteindre le CVBG pour
un deuxieme passage, I'onde est polarisée circulairement par la lame quart d’onde. Suite a la
réflexion dans le CVBG, le faisceau signal passe une derniere fois par la lame quart d’onde
rendant la polarisation de 'onde p. Cette polarisation permet une transmission totale du cube
ce qui renvoie 'onde vers le cristal non linéaire. Ce montage permet ainsi un double passage dans
le CVBG. On note toutefois que le SPOPO devant toujours respecter la condition de pompage
synchrone, la distance optique que nous avions pour un simple aller-retour entre le miroir plan
et le CVBG du montage simple passage, doit étre la méme que la distance parcourue par ’onde
signal dans le cas dans le cas du montage double passage : cela induit un rapprochement entre
les optiques. De plus, un montage double passage induit expérimentalement de plus grandes

difficultés d’alignement de la cavité, a cause des nouvelles réflexions dues au double passage.
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A

R=100 % —

%5 Lame N4
O
VBG VBG
Simple passage Double passage

Figure C.1: Schéma des montages permettant un simple ou un double passage dans le VBG chirpé.

Le résultat de I'installation du montage double passage sur le profil spectral signal est repré-
senté sur la Fig.C.2(b). On voit que le profil spectral signal chaotique simple passage (Fig.C.2(a))
est affiné efficacement par le montage double passage. Le souci principal de l'installation du
montage double passage est 'augmentation conséquente de la puissance du seuil d’oscillation :
pour le réseau H3, on passe d'une puissance seuil de 4W a une puissance de 7,4W. Or la puis-
sance maximum du laser#1 étant alors d’'une dizaine de watts, nous sommes rapidement limités
par la puissance pompe. Cela induit donc une efficacité de conversion moindre pour le double
passage, et une accordabilité possible plus faible.

Malgré les avantages indéniables d’un double passage sur les propriétés spectrales des ondes
paramétriques, la solution utilisée pour améliorer le profil spectral a été de remplacer le laser de
pompe trop dégradé. Ce remplacement a également été 'occasion d’abaisser la puissance seuil

par un changement de la focalisation du faisceau pompe dans la cavité OPO.
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Figure C.2: Evolution du spectre signal normalisé en fonction la position du CVBG#1 pour un
simple (a) ou un double passage (b). L’OPO est basé sur le réseau H3 et pompé par le
laser#1.
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Résumé : Nous rapportons I'étude d'un Oscillateur Nous étudions plus particulierement l'origine du
Paramétrique Optigue (OPO) picoseconde a base de profil spectral cannelé observé des que la
cristaux apériodiques a large bande, utilisé pour des puissance seuil d'oscillation est dépassée : ce profil
applications en spectroscopie rapide. Cette source est composé d'un pic principal et d'une succession
paramétrique permet de sonder des gaz possédant de pics latéraux et n'est pas reporté dans la
des raies d'absorptions dans le moyen infrarouge, littérature. La deuxiéme partie de |'étude consiste a
soit une plage spectrale difficilement accessible avec I'asservissement de la longueur d'onde de I'OPO
un laser solide conventionnel. La spécificité de 'OPO  picoseconde en utilisant la condition de pompage
étudié est, outre son régime temporel picoseconde, synchrone intrinseque a ce régime temporel, et un
son cristal non linéaire a quasi-accord de phase réseau de Bragg en volume chirpé (CVBG) : un
apériodique. Cette apériodicité élargit déplacement du CVBG autour de la position
intrinséquement la bande de gain paramétrique. Les respectant la condition de pompage synchrone,
travaux entrepris dans cette thése portent dans un modifie la longueur d’onde oscillant dans la cavité.
premier temps sur la caractérisation et I'explication Cet OPO contraint permet I'étude d'émissions de
des comportements propres a ce type d’'OPO non gaz (N0, CO,, etc.) dans I'atmosphere par imagerie
contraint par filtre spectral. active.

Title: Study and development of rapidly tunable picosecond optical parametric oscillator using aperiodically
poled nonlinear crystals — Backscattering gas imaging applications
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Abstract: Spectroscopy applications related to
greenhouse gases or other gaseous pollutants involve
the development of optical sources emitting in the
mid-infrared region. A picosecond optical parametric
oscillator (OPO) is one of these few sources. The
specificity of the picosecond OPO reported in this
thesis is its wide gain bandwidth obtained through the
use of aperiodically poled nonlinear crystals. The first
study aims to characterize and develop the specificity
of broadband picosecond OPO, with an emphasis on
the origin of the spectral

modulation observed from the threshold: the signal
spectrum consists of a main peak and a succession
of lateral secondary peaks. This OPO is then
associated with a chirped volume Bragg grating
(CVBG) whose displacement, around the position
which respects the synchronous pumping condition,
changes the oscillating wavelength. The ability of
this highly tunable OPO is finally tested to detect
N20O gas emissions with a backscattering gas
imaging technique.
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