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Résumé

Titre : Sources laser ultrarapides performantes dans le moyen IR et le THz

Résumé :

La sonde atomique tomographique est un instrument d’analyse de la matiere a trois
dimensions avec une résolution atomique. Cet instrument s’appuie sur l'effet de champ
électrique généré a I'extrémité d'un échantillon taillé sous la forme d’une aiguille na-
nométrique pour faire évaporer les atomes de surface qui sont collectés par un détec-
teur a deux dimensions. La mesure du temps de vol des ions dont 1’évaporation est
déclenchée par une impulsion électrique ou optique permettent de remonter a la com-
position chimique en plus de la localisation 3D des atomes. Dans les sondes atomiques
actuelles, I’évaporation atomique est déclenchée par un laser ultrarapide émettant dans
I"'UV. Cependant, I'interaction de la lumiére UV avec la matiere induit un échauffement
thermique qui limite la résolution en masse de 'instrument et empéche son exploitation
pour I'analyse de matériaux fragiles comme les composants biocompatibles.

Ces travaux de these visent a étudier des solutions pour favoriser 1'évaporation ra-
pide tout en inhibant les effets thermiques indésirables dans le cadre d"une sonde ato-
mique laser. Notre approche consiste a exploiter des impulsions ultracourtes dans le
domaine du moyen infrarouge ou du THz en raison de leur grande énergie pondéro-
motrice associée a une faible énergie de photon. Ce manuscrit rapporte sur le dévelop-
pement d’un banc de génération et caractérisation d’impulsions THz intenses. Le cou-
plage de ces rayonnements avec une nano-pointe métallique polarisée négativement a
permis de caractériser le champ proche induit a la surface de la nano-pointe qui est for-
tement modifié par I'effet d’antenne de cette derniere. La deuxiéme partie rapporte sur
le développement d’une source laser ultrarapide de haute cadence accordable dans le
moyen infrarouge autour de 3 ym en exploitant des fibres en verre fluoré.

Mots clés :
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Optoélectronique, Lasers a fibre, caractérisation électro-optique, ZBLAN, moyen in-
frarouge, Fiberdesk, THz, sonde atomique, émission d’électrons, autodécalage solito-

nique Raman.
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Title : Ultrafast high performed laser source in the mid infrared and THz

Abstract

The atome probe tomography is an instrument for analyzing matter in three dimen-
sions with atomic resolution. This instrument relies on the effect of an electric field ge-
nerated at the end of a sample cut into the shape of a nanoscale needle to evaporate the
surface atoms which are collected by a two-dimensional detector. The measurement of
the time of flight of the ions whose evaporation is triggered by an electrical or optical
pulse makes it possible to measure the chemical composition in addition to the 3D lo-
calization of the atoms. In current atome probes, atomic evaporation is triggered by a
high-speed laser emitting in the UV. However, the interaction of UV light with matter in-
duces thermal heating which limits the mass resolution of the instrument and prevents
its use for the analysis of fragile materials such as biocompatible components.

This thesis work aims to study solutions to promote rapid evaporation while inhi-
biting unwanted thermal effects of the laser in atome probe. Our approach consists in
exploiting ultrashort pulses in the mid-infrared or THz domain due to their high pon-
deromotive energy associated with low photon energy. This manuscript reports on the
development of a bench for the generation and characterization of intense THz pulses.
Coupling these radiations with a negatively polarized metallic nanotip has made it pos-
sible to characterize the near field induced at the surface of the nanotip, which is stron-
gly modified by the antenna effect. The second part reports on the development of an
ultra-fast laser source tunable in the mid-infrared around 3 yum using fluoride glass fi-
bers.

Keywords : Optoelectronics, Fibre laser, electro-optical characterization, ZBLAN,
mid-infrared, Fiberdesk, THz, atome probe, Field emission, Self Raman soliton frequency

shift.
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Introduction

Depuis la premiere démonstration d’un laser a Ruby en 1960 par Mainman [1], les
technologies laser se sont extrémement diversifiées pour couvrir une large gamme spec-
trale allant de I’XUV a l'infrarouge dans des régimes de fonctionnement allant du ré-
gime continu au régime d’impulsions ultra-bréves. En particulier, le développement
des oscillateurs laser a verrouillages de modes passif associés au concept d’amplifica-
tion d’impulsions a dérive de fréquence [2] ont révolutionné la technologie des lasers
ultrarapides en permettant 1’acces aux fortes intensités lumineuses en régime femtose-
condes. Ceci a engendré des avancées significatives dans différentes applications scien-
tifiques et industrielles telles que I'imagerie biologique, le micro-usinage de précision
et la science des champs forts. Par ailleurs, les avancées réalisées dans la fabrication
des cristaux et fibres optiques dopés a I'ytterbium combinées & la montée en puissance
des diodes lasers a semi-conducteurs ont ouvert la voie vers la montée en cadence des
sources ultrarapides permettant ainsi une pénétration du marché du micro-usinage de
précision. La disponibilité de sources lasers ultra-rapides fiables délivrant de hautes
énergies dans le proche infrarouge a permis de développer des sources secondaires pour
étendre ces performances vers 'UV ou XUV par la génération d’harmoniques d’ordres
élevées ou vers le moyen infrarouge par ’amplification paramétrique optique dans les
cristaux. En particulier, la zone du moyen infrarouge est le siege de raies d’absorption
de plusieurs molécules chimiques mais les sources paramétriques permettant de la cou-
vrir sont complexes et cotiteuses. Le développement de sources ultrarapides compactes
couvrant cette zone spectrale pourrait donc trouver des applications en spectroscopie
temps réel, en chirurgie et en micro-usinage de matériaux organiques [3]. Une partie
des travaux rapportés dans cette thése porte sur le développement d"une source laser
ultrarapide a base de fibres optiques en verre fluoré émettant dans I'infrarouge moyen
autour de 3 um.

Un autre domaine qui a fortement bénéficié du développement des sources laser
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femtosecondes intenses est le domaine du THz. En effet, 'exploitation de différents
processus non-linéaires tels que la rectification optique dans les cristaux ou les plasmas
dans l'air pilotés par des impulsions ultracourtes intenses permettent de générer des
impulsions THz de plusieurs centaines de kV/cm [4]. La disponibilité de ces sources
THz intenses a permis des avancées remarquables en optique non-linéaire terahertz en
particulier dans le domaine de la nano-optique ou le couplage d’une impulsion ultra-
courte avec une structure nano-métrique permet un contrdle précis de la dynamique
des charges a la surface de la structure [5]. Le couplage des impulsions THz intenses
avec une nano-pointe métallique présente ainsi un avantage majeur pour le controle et
I’analyse de la matiere a I’échelle atomique en raison de leur grande énergie pondéro-
motrice associée a une faible énergie de photon. Cette plateforme a donné lieu a des
applications originales en microscopie électronique [5]. Le deuxiéme objectif de nos tra-
vaux concerne l'extension de ces études a la manipulation et le contrdle des ions en vue
d’augmenter les performances de la sonde atomique tomographique. Cet instrument
s’appuie sur l'effet de champ électrique généré a 1’extrémité d’un échantillon taillé sous
la forme d’une aiguille nanométrique pour faire évaporer les atomes de surface qui sont
collectés par un détecteur a deux dimensions. La mesure du temps de vol des ions dé-
clenché par une impulsion électrique ou optique permettent de remonter a la composi-
tion chimique en plus de la localisation 3D des atomes. A ce titre, on peut qualifier cette
technique de microscopie 4D avec la composition chimique comme quatrieme dimen-
sion. Dans les sondes atomiques commercialisées actuellement, I’évaporation atomique
est déclenchée par un laser ultrarapide émettant dans 1'UV. Cependant, l'interaction de
la lumiere UV avec la matiére induit un échauffement thermique qui limite la résolu-
tion en masse de l'instrument et empéche son exploitation pour I'analyse de matériaux
fragiles comme les composants biocompatibles. L'exploitation d’un rayonnement THz
devrait permettre d’éviter ces effets thermiques indésirables. Mes travaux de these ont
donc pour objectif de mettre en place une plateforme de génération et caractérisation
d’impulsions THz intenses et d’étudier leur influence sur les propriétés d’émission élec-
tronique et ionique a partir d"une nano-pointe.

Le manuscrit de these est réparti de la maniere suivante :

Le chapitre (1) de ce manuscrit présente 1’état de I'art de la génération THz a par-

tir d’une source laser ultra-rapide. Nous allons présenter les différentes techniques de
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générations THz, par la suite se focaliser sur la génération THz par filamentation dans
l'air et enfin, détailler la partie théorique qui nous permettra de bien appréhender les
études présentées dans le chapitre suivant.

Le chapitre (2) présente le montage expérimental adopté pour la génération d'impul-
sions THz intenses o1 nous allons voir et caractériser temporellement et spatialement
notre impulsion THz généré par mélange de deux couleurs dans un filament de plasma.

Le chapitre (3) présente 1'application de I'impulsion THz sur 1’émission d’électrons
dans une sonde atomique ot1 nous allons présenter les résultats de 1’émission d’électrons
sur une nanopointe en tungstene et une nanopointe en aluminium. L'influence de 'effet
d’antenne sur la mesure du flux d’électrons sera discutée au cours de ce chapitre.

Le chapitre (4) présente 1’état de 'art des différents processus de générations d'im-
pulsions ultracourts dans le moyen infrarouge, nous allons commencer par rappeler le
processus de blocage de mode et voir les différents régimes solitoniques dans la littéra-
ture scientifique.

Dans le chapitre (5), nous allons caractériser 1'oscillateur et la chaine d’amplification
a 3um, par la suite nous allons appliquer ce montage pour générer des solitons a des

longueurs d’ondes au-dela du 3 yum grace a I'effet d’autodécalage solitonique Raman.






Chapitre 1

Etat de I’art des lasers THz

1.1 Introduction a la science du Thz

La science du térahertz (1 THz = 10'2Hz) est ’étude du rayonnement électroma-
gnétique couvrant la région du spectre entre infrarouge et les micro-ondes, typique-
ment : 30 ym ~ 3 mm de longueur d’onde ou 0,1 ~10 THz en fréquence, comme indiqué
sur la figure (1.1). Par exemple, 1 THz correspond a 300 um de longueur d’onde, 4,1
meV en énergie photonique et 1 picoseconde (1 ps = 10712 5) en période. Traditionnel-
lement, le THz est connu comme étant une fréquence trop élevée pour étre générée par
des dispositifs a semi-conducteurs; la longueur d’onde est trop longue pour que les
dispositifs thermiques puissent émettre efficacement le rayonnement. En raison de ce
manque de sources THz adéquates, cette région a été surnommeée le gap THz [6]. Pour
parvenir a générer ces longueurs d’ondes, il existe deux approches, la "up-conversion"
et la "down-conversion". Dans les communautés de micro-ondes, des efforts ont été faits
pour convertir la fréquence de plusieurs GHz en THz. D"un autre c6té, les scientifiques
de la photonique ont généré des fréquences THz obtenues par la down-conversion pen-

dant plusieurs décennies.

Visible
Bande des Bande Ultra-
Fréquence 10%° Hz 102 Hz 10 Hz 10%% Hz 108 Hz
Longueur
d'ongde 3cm 300 um 3um 30 nm 0.3 nm

FIGURE 1.1 - Le spectre des ondes électromagnétiques



6 Chapitre 1. Etat de I'art des lasers THz

1.2 Application THz

On peut trouver de diverses applications THz, de la science pure a l'industrie [7].
Par exemple, de nombreuses molécules ont des spectres d’absorption rotationnels et vi-
brationnels aux fréquences THz. Par conséquent, les techniques de spectroscopie dans
le domaine temporel THz a large bande (THz-TDS) constituent des outils précieux pour
les chimistes [8]; [9]. L'imagerie THz non invasive est un autre domaine intéressant,
car le THz peut se propager a travers papiers et plastiques sans ioniser les matériaux,
contrairement aux rayons X [10]. En ce qui concerne le domaine de sécurité, il est pos-
sible de développer un systéme de détection capable d’imager le contenue des colis
ou d’enveloppes postales et méme d’identifier des documents inconnus a 1'aide d’em-
preintes spectroscopiques THz [11];[12]. Par ailleurs, les bancs de mesure THz exploi-
tant des impulsions ultracourtes, pour I'étude des propriétés non-linéaires de la matiere
ou pour l’exploration de la réponse transitoire de certaines grandeurs physiques par des
montages pompe-sonde, ont ouvert de nouveaux champs d’investigation avec un fort
potentiel applicatif [13]; [14]. Comme le montrent les exemples ci-dessus, la génération
de rayons THz présente un intérét considérable dans de nombreux domaines acadé-
miques et industriels [15]; [16].

Sur la base des informations présentées dans les exemples précédents, les exigences
relatives au spectre THz different fortement d"une application a l'autre. Cependant, de
nombreuses applications nécessitent une source THz ayant une large bande spectrale,
couvrant idéalement toute la plage de 0,3 a 30 THz. La plupart des applications THz
effectuent des mesures de propriétés optiques linéaires des matériaux. La puissance
moyenne THz est importante pour fournir un rapport signal sur bruit raisonnable. Ce-
pendant, les puissances moyennes de 0,1 a 50 uW sont souvent suffisante [17], [18].
Celles-ci peuvent étre atteintes d'une part par des énergies d'impulsions suffisamment
élevées, d’autre part par des taux de répétition élevés. Ces impulsions THz peuvent
étre amplifié a travers le couplage avec des objets en formes de nanopointes pour diffé-
rentes applications, notamment I"émission d’électrons par effet de champ. Par exemple,
les pointes nanométriques peuvent induire un effet d’éxaltation du champ THz au voi-

sinage de la pointe permettant de créer ou de controler le flux d’électrons émis.
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1.3 Sources THz impulsionnelles

1.3.1 Lasers a cascade quantique

Jusqu’en 1994 il n’était pas possible d’exploiter le principe du laser pour combler le
gap THz [19]. La raison en est la difficulté technologique de construire un milieu actif
fonctionnant aux fréquences THz. Les lasers émettant des rayonnements dans la région
spectrale du visible et dans I'infrarouge proche contiennent des milieux actifs solides ou

gazeux, fournissant ainsi des transitions électroniques avec des énergies de 'ordre de

I'eV.
Rélgior%_de
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FIGURE 1.2 — Diagramme d’énergie du premier laser a cascade quantique

Distance

Les cascades d’états quantiques bien congues peuvent fournir des transitions meV
[20]. La figure (1.2) illustre le diagramme de bande d’énergie du milieu actif dans le laser
dit a cascade quantique (QCL). Il est constitué de structures arrangées périodiquement
qui peuvent étre divisées en une région active et une région de relaxation. La région ac-
tive contient des couches semi-conductrices avec différentes bandes interdites. Une sé-
quence de trois couches peut former un puit de potentiel pour les électrons avec un état
quantique localisé. Trois puits de potentiels avec les conditions d’excitations conduisent
a un systéme a trois niveaux selon les besoins pour créer une inversion de population.
La transition du niveau 3 au niveau 2, par exemple, peut conduire a une émission stimu-
lée de rayonnement THz. Apres avoir atteint le niveau 1, I'électron entre dans la région

de relaxation qui a pour fonction principale d’éviter la création de charges d’espace. Le
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milieu actif est pompé par un champ électrostatique qui crée un potentiel diminuant de
gauche a droite, comme le montre la figure (1.2). Ainsi, apres avoir quitté la région de
relaxation, 1’électron passe au 3éme niveau du systeme suivant et répete ce méme pro-
cessus en "cascade", d’ott le nom de "cascade quantique". Les QCL fonctionnent dans
les bandes de fréquences comprises entre 1 et 5 THz et entre 10 et 30 THz [21]. Ces
derniers sont basés sur le principe du laser, seul le fonctionnement pulsé sur une seule
fréquence ou sur une faible largeur de bande est possible [22], [23]. Le rayonnement THz
a tres large bande dans le contexte des QCL ne couvre que les largeurs de bandes spec-
trales de seulement Av = 1 THz et ne peut étre obtenu qu’avec des techniques avancées
de controle de mode [24]. En regle générale, un fonctionnement en dessous de 5 THz
nécessite un refroidissement de plusieurs dizaines de Kelvin au-dessous de la tempéra-
ture ambiante et donne, en générale, une puissance moyenne inférieure a 100 mW [7].
Au-dessus de 10 THz, une puissance moyenne THz de 1 W a été atteint et avec une am-
plitude créte du champ électrique THz d"une dizaine de kV /cm[25]. Les faibles largeurs
de bandes spectrales accordables des QCL sont pratiques pour la spectroscopie ot des

résonances étroites doivent étre résolues.

1.3.2 Antenne photoconductive

Comme indiqué sur la figure (1.3), un commutateur photoconducteur (PCS acro-
nyme anglo-saxon de Photoconductitve switch) est constitué de deux composants prin-
cipaux : un semi-conducteur et une paire d’électrodes. Une tension (V) est appliquée aux
électrodes. Aucune charge ne circule jusqu’a ce qu'une impulsion laser ultracourte fs at-
teigne le semi-conducteur, qui crée des paires électron-trou et induit une conductance
variable dans le temps. Ensuite, un courant commence a circuler entre les électrodes,
qui agissent comme des antennes émettant des ondes THz. La conception de ’antenne

est importante pour atteindre une efficacité d’émission THz élevée.
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FIGURE 1.3 — Schéma d’une antenne photoconductive

Enfin, les paires électron-trou se recombinent et 1a encore aucun flux de courant n’est
possible. Etant donné que le flux de courant varie généralement en une picoseconde (ps),
correspondant a 1 THz, le rayonnement émis se situe dans la plage THz. L'émission
de THz par le PCS a été démontrée pour la premiere fois en 1981 [26]. Ces antennes
photoconductrices émettant entre 50-100 GHz et au moins 5-10 THz ont été montrées .

De nos jours, plusieurs sources THz a base de PCS pilotées par seulement des impul-
sions laser d"une énergie d’impulsion de l'ordre du 1], d"une durée d’impulsion autour
de 60 fs et de 800 nm de longueur d’onde sont disponibles dans le commerce, celles-ci
émettent un rayonnement entre 0,3 et 4 THz [27]. Ils peuvent atteindre des puissances
moyennes THz modérées autour de 50 yW a une fréquence de répétition de 100 MHz,
et donc le rendement de conversion laser-THz est entre 103 et 10~*. La focalisation
conduit a des champs électriques jusqu’a 1 kV /cm. En général, les amplitudes THz ne
peuvent pas étre augmentées au-dela de plusieurs kV /cm.

[28] montrent que l'énergie de I'impulsion THz sature avec 'énergie de I'impulsion
laser. Il est possible d’augmenter 1’énergie d'impulsion THz émise en augmentant la ten-
sion V jusqu’a certaines limites. Au-dessus d"une valeur seuil, l'effet d’arc V du GaAs
sur les électrodes entraine des dommages du PCS. Toutefois, la génération d’ondes THz
supérieures a 3 THz reste un défi majeur pour les PCS. En effet, la durée de I'impulsion
THz et donc la largeur de bande spectrale sont limitées par l'inertie du circuit électro-
nique PCS, en particulier par le temps de recombinaison des porteurs de charge du

GaAs, qui est d’environ 1 ps.
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En résumé, des sources THz compactes basées sur PCS et pilotées par des impul-
sions laser fs de quelques y ], fournissant une puissance moyenne THz autour de 50 W
sont intéressantes pour les applications basées sur une interaction linéaire THz avec la

matiére dans une bande de fréquence inférieure a 3 THz.

1.3.3 Redressement optique

Une des techniques d’actualité pour générer un rayonnement THz est basée sur le
redressement optique (OR) dans des cristaux non-linéaires [29]. Les cristaux non centro-
symétriques présentent une non-linéarité du second ordre, c’est-a-dire une polarisation
non-linéaire qui est proportionnelle au produit du champ excitant le cristal et oscillant
a la fréquence centrale du laser, avec lui-méme. Lorsque I'impulsion laser a une largeur
de bande appropriée et que la condition d’accord de phase est réalisée, I'interaction de
I'onde incidente avec elle-méme génere une nouvelle longueur d’onde dans la bande
spectrale du THZ (wpgser + AWTHz — Wraser = AWTHz), OU AwTH-€est limitée par la bande

passante spectrale du laser.

FIGURE 1.4 — Schéma de la génération THz par redressement optique

Sous certaines hypothéses, en particulier sans tenir compte des effets de dispersion,

on pourrait s’attendre a une croissance quadratique de 1’énergie d’impulsion THz avec



1.3. Sources THz impulsionnelles 11

I'énergie d’impulsion laser et donc a une efficacité de conversion augmentant linéai-
rement. Cependant, 1’absorption a deux photons et ’absorption des phonons optiques
dans le cristal limite 1’énergie de I'impulsion THz. De plus, en raison de la dispersion
linéaire du laser de pompe et de la différence entre la vitesse de groupe de I'impulsion
laser et de la vitesse de phase de I'impulsion THz dans le cristal non-linéaire, la condi-
tion d’accord de phase n’est plus réalisée apres une certaine longueur de propagation
dans le cristal non-linéaire [30]. Ce désaccord de phase limite I'efficacité maximale de la
conversion laser-THz. Un autre facteur plus limitant est le faite que la vitesse de phase
de I'onde THz dépend de la fréquence. Il est donc difficile d’obtenir un accord de phase
pour une large bande de fréquences, ce qui transforme la génération de THz par OR
en un compromis entre I'énergie de I'impulsion THz et sa la largeur de bande spectrale
[31]. Il est courant d’utiliser le ZnTe, le LINbO3 etle DAST comme cristaux non-linéaire
pour la génération du THz par OR.

Pour les cristaux de ZnTe, le désaccord de phase peut étre raisonnable [32], et donc
le cristal ZnTe n’a pas besoin d’étre taillé dans une géométrie spécial pour réaliser la
condition d’accord de phase. On arrive a générer des impulsions THz inférieures a 3
THz avec les puissances moyennes THz autour de 150 uW, avec des impulsions laser
courtes de 30 fs a des taux de répétition faibles de 100 Hz et dont 1’énergie avoisine 50
m]. Les résultats expérimentaux ont mesuré des amplitudes crétes du champ THz de 70
kV /cm et pourraient méme étre augmentés d’un ordre de grandeur avec une focalisa-
tion plus forte du laser de pompe. Cependant, la focalisation est-elle méme limitée par
le seuil d’endommagement de 1 MW /cm? pour le ZnTe [33]. De plus, il a été démontré
que le rendement de conversion pour le ZnTe sature avant méme d’atteindre la valeur
de 107, en raison notamment de l’absorption & deux photons de 'impulsion de pompe
et de I'absorption des porteurs libres de 'onde THz dans ZnTe [34];[35].

Pour les cristaux LiNbO3, ils présentent une importante absorption au dessus de 1
THz, des coefficients non-linéaires plus élevés et aussi un seuil de dommage plus élevé
par rapport au ZnTe. Cependant, la dispersion linéaire dans LiNbO3 est forte. Pour
résoudre ce probleme, I'accord de phase de la vitesse du groupe d’impulsions du laser
et de la vitesse de la phase THz se fait en géométrie non-colinéaire. Expérimentalement,
cela a été réalisé en introduisant une inclinaison frontale de I'impulsion au laser [36].

Cette technique permet d’augmenter l'efficacité jusqu’a atteindre THz 1073 [37]. Des
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impulsions THz inférieures & 3 THz ont été générées d'une puissance moyenne THz de
2 mW a une cadence de 1 kHz, pour des impulsions laser de pompe de 85 fs de durée
et d’une énergie par impulsion 3.5 m]. Des records ont été atteints par la correction du
front de I'impulsion de I’onde de pompe avec un jeu de lentille et aussi en utilisant un
refroidissement cryogénique qui réduit 'effet de ’absorption de pompe dans le cristal.
Cela a permis d’atteindre des amplitudes crétes THz de I'ordre MV /cm et une efficacité
de conversion THz de 102 [38].

Un autre cristal communément utilisé pour la génération du THz avec une grande
amplitude créte s’est avéré étre le cristal organique DAST. Celui-ci est doté d"un coeftfi-
cient non-linéaire qui est d'un ordre de grandeur supérieur a celui du cristal LiINbO3, et
permet aussi un bon accord de phase pour un laser de pompe dont la longueur d’onde
se trouve autour de 1400 nm a 1500 nm. L'utilisation du DAST permet d’atteindre une
efficacité de conversion de 3.2 % [39]. Les résultats expérimentaux montrent qu’on ar-
rive a générer des impulsions THz inférieures a 10 THz avec une amplitude créte du
champ THz de 10 MV /cm et plusieurs dizaines de mW de puissance moyenne, ces im-
pulsions THz sont générées a partir d’'un laser de pompe a une cadence de 100 Hz doté

d’une énergie de 3 m] par impulsion et dont la durée est de 60 fs [40].

1.3.4 Différence de fréquences

Non linear
medium

Wy

W2

FIGURE 1.5 — Schéma du processus de génération par différence de fré-
quence (DFG)
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La génération par OR peut étre vue comme la limite de la génération par la dif-
férence de fréquence DFG quand la différence entre les fréquences est faible devant les
fréquences optiques. Cependant, le spectre de 'impulsion résultante de cette interaction
est généralement large pour deux raisons, soit parce que I'impulsion du laser de pompe
est ultra-courte (quelque fs), ou parce que les fréquences des deux impulsions du laser
w1 et wy sont différentes, de telle maniere que la différence Awry; = w; - ws est suffi-
samment grande. Bien évidemment, pour que l'interaction non-linéaire se produise, il

faut que la condition d’accord de phase soit réalisée, c’est-a-dire

Ak.Lc = [k(wz) — k(w1) — k(wrpz)]Le =0 (1.1)

Ou Lc représente la longueur du cristal, k(w;) représente le vecteur d’onde a la fré-
quence i et Ak.Lc le désaccord de phase.

Expérimentalement, on réalise 1’accord de phase DFG, en utilisant principalement
des cristaux de séléniure de gallium (GaSe) minces, I’épaisseur du cristal étant souvent
inférieur a 90 um. Des expériences ont confirmé la preuve de principe de la génération
THZ par DFG [41]. Nous avons montré que des impulsions courtes de 10 fs dans le
cristal GaSe peuvent produire un rayonnement THz large bande, accordable de 8 a 50
THz. Le réglage des angles d’incidence des impulsions laser sur le cristal fixe 1’accord
de phase a des fréquences spécifiques, et rend 1’accordabilité de la fréquence de rayon-
nement THz possible. Pour les petits angles d’incidence, il est méme possible de générer
une émission de 0,1 a 5 THz. Un rayonnement THz pulsé accordable de 10 a 72 THz,
avec une largeur de bande de fréquence vry, = 10 THz a été rapporté dans les travaux
de [42]. Une impulsion laser ayant une énergie de 4 m] par impulsion et d"une durée de
8 fs a été utilisée pour produire deux impulsions accordables spectralement entre 1100
et 1500 nm, a une fréquence de répétition de 1 kHz. Le rayonnement THz résultant, de
puissance moyenne comprise entre 1,5 et 20 mW, a été étroitement focalisé pour créer
des amplitudes de champ de 100 MV /cm, ces impulsions se situent dans les hautes

fréquences THz, plutot dans la plage spectrale infrarouge que THz.
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1.3.5 Génération du THz dans le plasma

Les sources térahertz a plasma induit par laser ont pris plus d'importances au cours
des dernieres décennies. Ici, une impulsion laser ionise un gaz initialement neutre créant
un plasma. Les électrons du plasma interagissent avec I'impulsion laser, donnant lieu
a plusieurs mécanismes de génération de THz [43];[44]. L'ionisation des atomes par ef-
fet tunnel se produit généralement a des intensités de I'ordre de 10 W/cm?. Comme
le suggerent de simples estimations, lorsqu'une impulsion laser de 100 fs est concen-
trée sur une largeur de faisceau focal de 1 um, une énergie d'impulsion laser de 100
njJ est déja suffisante pour atteindre cette intensité et créer des électrons libres. On va
se focaliser sur les expériences importantes et les propositions correspondantes pour
expliquer le rayonnement THz observé ainsi que les caractéristiques intéressantes du
rayonnement THz émis.

Un rayonnement de THz généré par plasma a été rapporté pour la premiere fois
par [43]. En focalisant simplement une impulsion laser d"une durée de 120 fs et d'une
énergie de 50 m] dans I'hélium gazeux, une impulsion THz a été émise dans la direction
de propagation du laser. La mesure bolométrique de 1'énergie de I'impulsion THz est
de 1 nJ, ce qui a permis d’obtenir un rendement de conversion laser-THz de 2.1078.
Expérimentalement, nous avons observé que I'énergie de I'impulsion THz et donc le
rendement laser-THz dépend de la pression de gaz, qui est elle-méme proportionnelle
a la densité atomique initiale. L'énergie augmente quadratiquement avec la pression
jusqu’a sa valeur maximale a 170 Pa et tend ensuite a la saturation.

Une autre approche pour générer un rayonnement THz en utilisant des plasmas,
découle du principe déja mis en ceuvre avec succes dans les PCS : appliquer un champ
électrique statique polarisé continu pendant une impulsion laser fs induit une conduc-
tivité dans un milieu, un courant basse fréquence peut alors étre généré. Dans les PCS,
le courant dans ’antenne métallique fixée au support photo-conducteur émet des ondes

THz. Dans les plasmas a gaz, le plasma lui-méme agit comme une antenne.
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FIGURE 1.6 — Schéma du processus de génération par application d'un
champ électrostatique sur le plasma

Les premiers a produire une émission de THz a partir d"un plasma gazeux polarisé
en tension continu étaient [45]. Plus tard, il a été démontré expérimentalement que la
polarisation en tension continu peut augmenter 1’énergie de I'impulsion THz dans les
filaments induits par laser [46]. En utilisant une impulsion laser d"une énergie de 2,4 m]
d’une durée de 50 fs, et en appliquant un champ électrostatique polarisé en continu de
5kV /cm sur un filament de 2 cm de long, "énergie de I'impulsion THz a été estimée a 50
pJ, soit un rendement de 2.1078. [46] estiment que des améliorations potentielles telles
qu’une tension de polarisation plus élevée ou des longueurs d’interaction plus longues
pourraient encore augmenter 1'énergie de 'impulsion THz a des centaines de n]. Ce-
pendant, une augmentation significative du champ électrostatique au-dela de plusieurs
dizaines de kV /cm n’est pas possible en raison de la création d"une avalanche d’élec-
trons entrainant des étincelles entre les électrodes. Cependant, cette limite peut étre aug-
mentée en utilisant des pressions de gaz plus élevées. Des pressions de gaz plus élevées
entrainent une réduction du libre parcours moyen des électrons. Dans les configurations
focalisées plus fortes ot1 aucun filament n’est créé, il a été démontré que l'énergie d’im-
pulsion THz était indépendante de la pression du gaz comprise entre 1 et 46 bar [47].
De ce fait, il a été possible d’augmenter le champ statique a 200 kV /cm. En utilisant une
impulsion laser fs d’une énergie de 400 iJ, des champs électriques THz de 0,5 kV /cm
ont été mesurés dans 'azote et 1 kV /cm dans 'air [48].

Récemment, la génération THz au sein d"un plasma induit par un champ a deux cou-
leurs (figure (1.7)) a suscité un intérét considérable en raison de sa capacité a produire

des impulsions THz haute puissance et a large bande.
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Plasma
T ———

FIGURE 1.7 — Schéma du processus de génération par focalisation dans
lair

Dans un premier temps, [49] avaient signalé 1’émission de THz a partir d'impulsions
laser a deux couleurs. Une impulsion laser d'une durée de 65 fs et d'une énergie de 150
uJ a été utilisée pour générer un rayonnement THz, ayant un spectre de fréquence < 4
THz dans I'air. Cependant, des impulsions THz de quelques p] donnant a des ampli-
tudes crétes du champ électrique THz inférieures & 1 kV /cm ont été mesurées, ce qui
donne un rendement laser-THz d’a peine ~ 1078, cela ne représente pas une amélio-
ration substantielle par rapport aux configurations décrites précédemment. Plus tard,
[48] ont généré un rayonnement THz avec une amplitude créte du champs électrique
THz autour de 10 kV/cm avec une impulsion laser ayant une énergie de 400 yJ, une
amplitude créte qui sature autour de 150 kV /cm a été obtenue a partir d'une impulsion
laser ayant une énergie de 20 m], atteinte par [44], conduisant a un rendement moyen
d’environ 10~°. En utilisant des impulsions laser de 30 m] d’énergie et d’une durée
d’impulsion de 50 fs dans 1’argon, le rendement laser-THz a gagné encore un ordre de
grandeur atteignant ainsi 10~#, I'impulsion THz générée a une largeur spectrale record
avec une bande large de 0.1 a4 75 THz [50]. La pression du gaz s’est avérée un parametre
important pour maximiser 1’énergie des impulsions THz : I'énergie de I'impulsion THz
croit avec la pression du gaz jusqu’a atteindre la valeur de 1 bar, puis sature pour des
pressions de gaz plus élevées. Enfin, une investigation explorant la dépendance en lon-
gueur d’onde du laser de pompe pour la génération THz montre qu’on peut atteindre
une amplitude créte THz de 4,4 MV /cm, avec une largeur de bande de 20 THz et une

énergie par impulsion de 0.6 1] [51] pour une longueur d’onde de pompe de 1800 nm,
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permettant ainsi d’atteindre un rendement laser-THz de 10~3.

Il existe plusieurs techniques permettant de générer des impulsions THz avec des
caractéristiques différentes. Nous souhaitons concevoir une source THz pour une appli-
cation a la sonde atomique tomographique. Pour que cette source convienne aux besoins
de l'application, il faut qu’elle soit impulsionnelle a large bande et que 'amplitude créte
du champ THz soit la plus grande possible.

Tenant compte de ces critéres, la génération du THz au sein d"un plasma induit par
un champ a deux couleurs est la techniques qui s’approche le plus de nos besoins, c’est

donc cette technique de génération qui sera utilisée par la suite.

1.4 Théorie de la génération par mélange de deux couleurs dans

le plasma

Théoriquement, deux processus dominent ionisation de l’air par focalisation laser
d’intensité allant de 10'? a 10'> W /cm? : I'ionisation multiphotonique et 'ionisation par
effet tunnel. Dans l'ionisation multiphotonique, plusieurs photons sont simultanément
absorbés pour exciter les électrons liés vers un état continu. Dans le cas d"une ionisation
par effet tunnel, les électrons liés "passent” a travers la barriere de Coulomb réduite par
un champ électrique externe puis se libérent [52]. De maniére classique, le processus de

photoionisation peut étre caractérisé par le parametre de Keldysh -, décrit par :

4 _\/?i
T\, ~VT (1.2)

Ou U; est I'énergie potentielle d’ionisation d'un atome ou d"un ion, U, est 1'éner-

gie potentielle pondéromotrice du laser, t; est le temps d’ionisation et T est la période
d’oscillation laser donnée par T = %T [52]. Pour 7% » 1, I'ionisation est dominée par
le processus multiphotonique, tandis que le processus d’ionisation par effet tunnel est
dominant pour 7, <1. En terme d’intensité laser, le processus multiphotonique est majo-
ritaire pour des intensités laser relativement faibles 10'2 W /cm?, tandis que l'ionisation
par effet tunnel est majoritaire lorsque l'intensité du laser commence a atteindre 104
W /cm?. Pour notre systéme laser fournissant des intensités comprises entre 10'3 et 101

W /cm?, 'ionisation a effet tunnel est le processus dominant.
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FIGURE 1.8 - Ionisation induite par laser (a) ionisation multiphotonique
et (b) ionisation par effet tunnel

Pour expliquer le mécanisme de la génération terahertz par le mélange de deux cou-
leurs dans le plasma, nous utiliserons le modele de courant de plasma proposé par [44].
Le champ laser bicolore réduit la barriere coulombienne des atomes ou molécules dans
l’air d’intensités de 'ordre de (= 10™W /cm?), ainsi les électrons liés sont libérés des
atomes pour devenir des ions, avec des vitesses de dérive et des directions détermi-
nées par les parametres du champ laser tels que I'amplitude et la phase relative entre
les deux champs. Dans certaines conditions, la symétrie du systéme est rompue, créant
ainsi dans le plasma un courant quasi-continu d’électrons générant finalement 1'impul-
sion terahertz.

Kim et al[53] proposent une approche semi-classique pour prédire 1’évolution THz
en fonction de la densité du plasma et de la vitesse de dérive des électrons. Le laser tra-
verse le cristal BBO, qui transforme une partie de I'impulsion fondamentale en seconde

harmonique, créant un champ laser bicolore que nous pouvons écrire comme :

E;(t) = Ey.cos(wt) + Epy.cos(2wt + 0) (1.3)

Ou E,, représente I'amplitude du champ fondamental, E;,, I'amplitude du champ
de la seconde harmonique, w la pulsation fondamentale du laser et 6 la phase relative
entre les deux champs. Dans le cas de I'excitation du plasma par w et 2w, le signal a 2w
rompt la symétrie géométrique et donc, comme pour tout effet d’ordre 2, permet une
génération plus efficace. Les électrons libérés de leurs atomes parents sont soumis au
champ électrique. La vitesse de dérive des électrons est estimée par le modele classique

sous le laser a deux couleurs
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t .E .E
o(t) = — S [ E(dt = S5 sin(w.) + S22
m Jy Me.W Me.2W

sin(2w.t + 0) (1.4)

en considérant que la vitesse initial v(#') = 0, ol e représente la charge électrique,
m, la masse de 1’électron. L'exploration de l'effet de la phase relative 6 entre le champ
fondamentale et sa seconde harmonique nous mene a distinguer deux cas extrémes im-
portants, le cas ot le déphasage est nul (6 = 0), c’est-a-dire que les impulsions en phase
permettant a la somme des champs E; de garder une symétrie particuliere et le cas ot le
déphasage est de § = 7 qui est le cas ol la symétrie du champ E; est "brisé" comme le

montre la figure (1.9).
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FIGURE 1.9 - Ionisation induite par laser (a) Champ E; pour 6 = 0 a

gauche 0 = 7 a droite. (b) déplacement des électrons é&jectés 0 = 0 a

gauche 6 = 7 a droite (c) vitesse de dérive des électrons éjectés v(t) pour
6 = 0 a gauche § = 7 a droite [50].

Dans la configuration ou1 le déphasage est nul (6 = 0), on remarque que si on se place
sur un des maximums du champ laser E; a un instant #, la symétrie est conservée E; (o +
t) = Ej(to — t) pour t << 2Z. Comme la probabilité d’ionisation est grande autour des

pics de I'amplitude Ej, la vitesse d’éjection des électrons n’a pas de direction privilégiée
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et par conséquent la distribution des électrons dans le plasma est partout la méme, et
donc le courant créé dans le plasma est quasiment nul. Ceci n’est plus vérifié lorsque le
déphasage est 0 = 7. En effet, en se placant sur un des maximums du champ laser E;
a un instant f, on remarque bien que E;(to + t) # E;(tp — t). Le modele semi-classique
prédit que la vitesse de dérive des électrons n’est pas isotrope, ce qui favorise la création
d’un courant quasi-continu dans le plasma, qui est responsable de la génération du THz
comme on va le voir par la suite.

Le champ terahertz créé dans le plasma est proportionnel a la dérivée de la densité

de courant :

Erpe < dJ(t) = e.d(Ne(t).0(t)) (1.5)

Ou dN,(t) est la quantité de variation des électrons libérés par le laser entre I'instant
t et t + dt, qui est dérivée de I’équation du taux d’ionisation dans ’hypothese de la non

déplétion de la densité de gaz et d](t) la variation du courant généré dans le plasma.

dN,(t) = w(t).[Ng — Ne(t)] ~ Ng.w(t) (1.6)

Ou w(t) est le taux d’ionisation tunnel donné par [52] :

E, 2 E,
w(t) = 4wa(E—L).exp(—§.E—L) (1.7)

On appelle w, la fréquence atomique pour 1’atome de 'hydrogeéne et E, le champ
atomique de I’électron de I'état fondamental pour I’atome d’hydrogéne. Une fois la den-

sité des électrons libérés est connue, on obtient le courant électrique transverse :

1(f) = —e. / 0o, £')AN, (¢ )dt’ (1.8)
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FIGURE 1.10 - Ionisation induite par laser (a) et (b) Champ E; (en rouge)

et densité d’électrons libérés (en noire) en fonction du temps pour § = 0 a

gauche § = 7 a droite. (c) et (d) courant transverse créé au sein du plasma
J(t) pour 6 = 0 a gauche § = 7 a droite [53].

Sur la figure (1.10), on remarque que la densité des électrons libérés dans le cas o1
la phase 6 = 0 est au moins deux fois supérieure a celui dans le cas o1 § = 7. Cela
rejoint bien 1'idée de la distribution dissymétrique des charges dans le plasma, car dans
le cas o1 & = 7, on ne favorise la distribution que dans une seule direction et donc
on libere moins d’électrons que dans le cas ot 8 = 0; Le méme raisonnement peut
étre appliqué pour décrire les valeurs maximales du courant transverse généré dans le
cas (c) et (d), sauf que dans le cas § = 7, la distribution dissymétrique des électrons
dans le plasma conduit a la formation d"un courant quasi-continu non nul a la fin de
I'impulsion, contrairement au cas ot = 0. En utilisant 1’équation (1.5), on mesure le
spectre résultant de la création de ce courant transitoire dans le plasma, en utilisant

directement la transformée de Fourier sur la variation de courant.
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FIGURE 1.11 — Spectre du signal généré dans le cas 6 = 7 (en rouge),
spectre du signal généré dans le cas 8 = 0 (en bleu), spectre du signal
généré dans le cas E; = E,, (en noir) [53].
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Sur la figure (1.11), les spectres des radiations issues de trois cas (§ = 7,60 = 0 et
le cas ou E; = E,) ont été calculée. Il est clair que 1’on observe un rayonnement THz
sensible a la phase relative 6 preés du pic de courant continu. Ce rayonnement THz est
fortement accru dans le cas § = 7, alors qu’il y’en a moins dans le cas ot1 § = 0, ou
quasiment pas de génération de THz dans le cas du champ monochromatique w seul.
Ce rayonnement THz sensible a la phase relative a été observé et confirmé dans des
expériences récentes [54]

Ceci nous mene a 'approximation du THz au champ lointain, dans I’hypothese de

Ey, < Ey < E,; par une expression plus générale [53] :

E7p; o f(Ew).Enw.sin(0) (1.9)

ou f(E) est une fonction hautement non-linéaire du champ E,,

f(Eo) =y prexp(—2. 2% —320) (1.10)

1.5 Théorie de la distribution spatial du champ THz par accord

de phase en géométrie non-colinéaire

Dans cette partie, nous allons aborder la distribution spatial du profil de I'impulsion
THz, pour une génération d’impulsion THz par filamentation a deux couleurs dans 1'air
[55]. Dans ce schéma, I’accord de phase se produit naturellement dans la direction hors
axe, ce qui crée un profil en forme de couronne dans le champ lointain dépendamment
de la longueur du filament plasma. De plus, ce type d’accord de phase peut entrainer
une augmentation de la puissance de sortie THz avec une longueur de plasma crois-

sante.
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FIGURE 1.12 — Schéma de I'émission de THz par un long filament produit

par laser a deux couleurs. Le glissement de phase entre des impulsions

de 800 nm (courbes rouges) et de 400 nm (courbes bleues) le long du fila-

ment entraine une oscillation périodique de I'amplitude et de la phase du

photo-courant transitoire créé au sein du plasma. Le rayonnement THz

en champ lointain résultant est déterminé par l'interférence des ondes
émises par les sources locales le long du filament.

La figure (1.12) montre un schéma de la génération THz le long d’un long filament
de plasma. Lorsque les impulsions (w) et (2w) se propagent le long du filament, la phase
relative change comme suit :

w (N — Nagw)

0= 1+ 6o (1.11)

Ot ny e est Iindice de réfraction des filaments de plasma aux fréquences w et 2w
(" filament,w = Mairw + Nplasma,w), | €st lalongueur du filament et 6 est la phase relative au
point de départ du filament, déterminée par le processus de doublage de fréquence et
la dispersion de lair avant le filament de plasma. Ici, 11p145ma,0 = /1 — %, ou wy est la
fréquence du plasma. En raison de la dispersion de l'air-plasma, la phase relative 6 varie
au long du filament. Ici, la longueur de cohérence /. sur laquelle la phase THz résultante

reste la méme (0 < 0 < 1) est donnée par :

1

A
_— 1.12
2 Ny — Naw ( )

lC=

Ou A est la longueur d’onde correspondant a la fréquence w. Par exemple, pour une
dispersion dans 1’air entre I'impulsion a la fréquence w et celle & 2w (sans plasma), la

longueur de cohérence est de [, ~ 25mm pour une longueur d’onde de A = 800nm.
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En considérant un filament avec une densité électronique N, ~ 10'® cm2 dans l'air
(~ 10¥ cm~3), 1a longueur de cohérence est de I, ~ 22mm [55]. En raison de cet effet
de déphasage, on s’attend a une évolution dans la phase de 'impulsion THz, dans le
sens direct car la phase relative varie continuellement le long du filament [56]. Ceci
conduit & une génération optimale de I'impulsion THz avec une longueur de filament
I = I.. Cependant, un accord de phase en géométrie non-colinéaire peut se produire.
Cela peut s’expliquer par un simple effet d’interférence. Pour un filament de plasma
comparable ou plus long que la longueur de cohérence /., les impulsions THz produites
le long du filament ont des phases positives et négatives, comme illustré a la figure
(1.12). Par exemple, considérons que la phase est positive au point A et négative au
point B ( a distance I. de A). Les impulsions produites aux points A et B interferent de
maniére constructive si la différence de trajet est Al = P3 — (P1+ P2) = (m+1/2)T,
oum = 0,1,2,... et I est la longueur d’onde de I'impulsion THz. Avec m = 0, I'angle

d’interférence constructive est donné par :

r
cos®~1— TR (1.13)

Pour I, = 20mm et I' = 200pum (correspondant a 1,5 THz), I'interférence est construc-
tive pour I'angle ® ~ 6°. On note que ce type d’accord de phase hors axe n’est obtenu
que lorsque la longueur d’onde du rayonnement THz, est supérieure a la taille transver-
sale de la source D (dans notre cas c’est le diameétre du cylindre du plasma créé), mais
inférieure a la longueur de cohérence (D <I' <I.). Pour la majorité des cas, nous avons D
<100 um et I, ~ 22 mm, ce qui répond naturellement a la condition d’accord de phase.
Cependant, la contrainte n’est pas satisfaite pour la génération de second harmonique
classique ou d’harmoniques d’ordre supérieur (car 1; <0,1) ou la génération THz dans
les cristaux non-linéaires (parce que D>I" ou I' > I;). Pour mieux comprendre les émis-
sions de THz provenant de longs filaments de plasma, [55] ont développé un modele
2D de génération et de propagation de THz. Dans ce modele, la source locale THz en

position 1’ peut étre représentée par la polarisation non-linéaire P(*’) comme suit :

T)(r', 0) « ;\(r', Q) sin 6 (2’ )e!"ske? —i0t (1.14)
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~

Ou A(7', Q) est"amplitude locale THz a la fréquence Q) donnée par le modele photo-
courant transitoire [53]. Le second terme fournit une modulation d’amplitude THz dé-
pendante de la phase le long du filament en raison de la dispersion entre les impulsions
w et 2w. Le dernier terme représente le déplacement de vitesse entre I'impulsion op-
tique et 'impulsion THz, ot 14 est I'indice de groupe dans le filament. Le champ loin-
tain THz s’exprime ensuite en intégrant les contributions de toutes les sources locales

sur ’ensemble du volume de plasma de filament comme suit :

Bl ik ([r—])
d3rP(r,Q)e TH
=

E(r,Q) /V (1.15)

Pour des raisons de simplicité, le filament est considéré comme un plasma cylin-
drique uniforme de section transversale égale a 7a® et de longueur I. A une distance
beaucoup plus longue que la longueur du filament (|r — #'| >> |r/|), nous pouvons
utiliser I’approximation suivante :

exp ikrpz|r — 1’| expikras(r — &)
|r — 1’| - 4

(1.16)

L’intégrale dans la coordonnée cylindrique nous permet d’estimer le profil d'inten-

sité THz en champ lointain comme suit [56] :

07,0, A0, 0) (208 448 + 2mcos 20+ i) L )
Avec:

sinaq >

ma =0 (1.18)

o = kTI;zl( " + ZI;C - COS(CI))) (119)

B= 2% sin(®) (1.20)
_ v _(EDP X

Ji(x) = p;] p!(p+1)!(2) P (1.21)

Ou J; est la fonction de Bessel de premiere espece pour (n = 1), dont le terme dans

I’équation indique une diffraction circulaire. Le troisiéme terme indique une condition
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d’accord de phase pour une génération THz. Il dépend de deux termes & et a», au lieu
d’un terme dans la plupart des cas, en raison de la dépendance sinusoidale de la phase
des émetteurs locaux entre les deux impulsions w et 2w. Cette condition nous donne un

angle d’accord de phase optimal ®p pour la génération THz, pour un angle :

r T
cos(®y) =ng— ——~1— — (1.22)
P 21, 2.1,
1.2 ' ' — 5mm 12 ——1Thz
— 18 mm ——3Thz
1.0 ——30mm| 1.0 ﬂ ——5Thz|
S 08 LS 084 L
S S
© o i -
3 061 - g 96
> >
g 0,44 i g 041 i
0,2 L 0,2 L
0,0 : , . 0,04 |
20 -10 0 10 20 20 -10 0 10 20
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FIGURE 1.13 — Distribution angulaire normalisée de I'impulsion THz gé-

nérée dans le plasma pour différents parameétres. (a) Distribution angu-

laire normalisée de I'impulsion THz générée pour différentes longueurs

de plasma pour une fréquence de 1,5 THz. (b) Distribution angulaire nor-

malisée de la THz pour différentes fréquences THz pour une longueur de
plasma de 18 mm.

La figure (1.13-(a)) présente les profils THz simulés pour différentes longueurs de
filament plasma a une fréquence de 1 THz. Pour une longueur de 5 mm, la distribution
angulaire de I'impulsion THz a une forme de "cloche" qui tend vers une "couronne" avec
'allongement de la longueur du filament. En effet, pour une longueur de 5 mm, la source
locale THz qui dépend de la phase relative 0y entre 'impulsion w et I'impulsion 2w
créée au début du plasma et la fin du plasma n’ont pas une grande différence de phase.
L'interférence en géométrie colinéaire n’est pas destructive et donc la condition d’ac-
cord de phase n’est pas hors axe. Avec 1’allongement du filament plasma, la distribution
angulaire de 'impulsion THz prend une forme de couronne et devient de plus en plus
localisée avec I'allongement de la longueur du filament. La figure (1.13-(b)) présente la
simulation de la distribution angulaire de 1'impulsion THz pour une fréquence de 1, 3

et 5 THz, pour une longueur de filament constante de 18 mm. Les hautes fréquences de
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I'impulsion THz se retrouvent proches du centre de I'impulsion tandis que les basses
fréquences sont de plus en plus éloignées. En effet, pour des filaments de plasma faible-
ment ionisés, g ~ 1, nous retrouvons la méme condition que le simple schéma d’inter-
férence décrit auparavant. Pour (®, < 15°), nous avons &, ~ %, I'angle d’accord de
phase est donc sensible a la longueur de cohérence ainsi qu’a la fréquence THz. On note
que le champ THz est proportionnel a la longueur du filament [, mais que l'intensité
totale ([ |E(r', Q, ®)|*sin(®)dP) ne l'est pas a cause du terme correspondant a l'angle

de l'accord de phase.
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Chapitre 2

Génération et caractérisation de la

source THz

Dans ce chapitre, nous décrivons le montage expérimental mis en place au labora-
toire GPM, ensuite nous exposons les résultats des mesures faites avec ce montage afin

de caractériser I'impulsion THz générée par laser a deux couleurs dans le plasma.

2.1 Le banc expérimental

2.1.1 Montage pour la mesure de I’énergie de I'impulsion THz

A

5 Polariser 800 nm . . 800 + 400 nm &
| ) ) ) —
D’ /= /
v v

Amplified laser
:800 nm, 1 kHz
repetition rate,
3mJ Energy/pulse

h 8

Off-axis Golay Cell
parabolic miror

FIGURE 2.1 - Configuration expérimental schématique pour 'étude de
saturation en THz. Une cellule de Golay avec filtre de silicium détecte et
mesure le rayonnement THz
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La figure (2.1) montre notre configuration expérimentale schématique pour la me-
sure de I’énergie de 'impulsion THz. Dans notre expérience, nous utilisons un systeme
laser amplifié Ti :saphir (Spectraphysics — Spit fire Pro) en mode déclenché, dont la lon-
gueur d’onde central est de Ag = 800nm, capable de délivrer environ 3 m] d’énergie a
un taux de répétition de 1 kHz, avec une durée d’impulsion de 50fs.

Des études théoriques et expérimentales montrent un maximum d’efficacité de gé-
nération du THz lorsque 'onde a w est polarisée dans le méme sens de I'onde a 2w [53].
Expérimentalement, cela peut étre réalisé en séparant I'impulsion 2w polarisée ortho-
gonalement (accord de phase de type I) et en faisant pivoter sa polarisation pour étre
paralléle a la polarisation d’impulsion w avec une lame demi-onde et en combinant fi-
nalement les impulsions bicolores avec un miroir dichroique pour la génération THz.
Ce schéma a été démontré précédemment [57] et est utile pour controler individuelle-
ment les parametres laser et/ou les polarisations des impulsions 2w et w. Cependant,
le systeme est trés sensible a tout changement de phase dii a la vibration mécanique ou
a la turbulence de l'air se produisant dans le trajet de faisceau divisé et recombiné. Par
exemple, des vibrations inférieures a quelques pm peuvent provoquer un déphasage de
~ 27, ce qui peut grandement affecter la dynamique de la génération du THz. En raison
de son instabilité de phase dans le systeme de séparation précédemment mentionné, la
plupart des expériences de photo-ionisation a deux couleurs adoptent une configura-
tion de génération THz en une méme ligne, ce que nous avons adopté aussi dans la
configuration de notre montage, comme le montre la figure (2.1).

Nous utilisons une lame demi-onde et un polariseur a la sortie de 'amplificateur
laser, pour controler 1’énergie de I'impulsion du laser de pompe. Cette impulsion laser
est focalisée par une lentille avec longueur focale de 300 mm, puis se propage a travers
un cristal BBO (B-Borate de Baryum, type I) de 100 ym d’épaisseur, fixé sur une platine
controlée par ordinateur et pouvant se déplacer sur une plage de 100 mm. La traver-
sée par l'impulsion du cristal BBO géneére une seconde harmonique. L'efficacité de la
génération de I'impulsion THz est a son maximum, lorsque la polarisation de I'impul-
sion fondamentale et de sa seconde harmonique sont colinéaires. Dans notre montage,
le cristal BBO est désaccordé de son angle optimal pour la génération de la seconde
harmonique (i.e : polarisation w parallele a I’axe ordinaire du cristal afin de produire

la composante parallele 2 w polarisé le long de I’axe extraordinaire du cristal BBO), on
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l'accorde a l'angle apppo = 55° au lieu de apgo = 0° [44], afin de s’approcher de la
configuration la plus optimale pour les polarisations de I'impulsion fondamentale et sa
seconde harmonique, en utilisant uniquement le cristal BBO de type I. Ensuite w devient
polarisé elliptiquement apres avoir traversé le cristal BBO en raison de la biréfringence
de ce méme cristal. L'impulsion fondamentale et sa seconde harmonique se propagent
ensemble et créent un court filament de plasma au niveau du foyer, la longueur du fi-
lament du plasma variant de 1 & 3 cm en augmentant la puissance de la source laser
de 500 mW a 2500 mW. Les impulsions optiques sont ensuite bloquées par un wafer de
silicium (5i) monocristallin non dopé et de grande pureté, avec 1 mm d’épaisseur, tandis
que le rayonnement THz généré est recueilli et focalisé par deux miroirs paraboliques
hors axes recouverts d’or d"une taille de 2 pouces, et d"une focal de futiroirparavotique = 100
mm , vers la cellule de Golay de type Tydex (type GC-1D) avec une entrée de 6 mm de

diametre, et une fenétre en entrée de diamant tres large bande [0.0375 - 750] THz.

2.1.2 Montage de la détection électro-optique de I'impulsion THz

Amplified laser :800 nm,
1 kHz repetition rate,

3mJ Energy/pulse

Polariser & Balanced photodiodes

A 800 + 400 nm

D= === "/"Y

Beam A Lens BBO Si wafer
Splitter 2

T= 95%

R= 5% Mobile mirror

Wollaston prism i
Optical  —

chopper % —
. (ZnTe, GaP) ==
Delay line crystal

Ad
AT =—
c

Probe for E.O detection i J

ITO plate

FIGURE 2.2 — Schéma expérimental de la détection électro-optique du si-
gnal THz

La figure (2.2) montre un schéma de détection EO (électro-optique) typique pour les

mesures de champ THz dans le domaine temporel[58]. Une impulsion THz produite
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dans l'air-plasma est collimatée et focalisée dans le cristal électro-optique par deux mi-
roirs paraboliques hors axe couvert d’or. Une impulsion de sonde polarisée linéairement
selon 1’axe optique du cristal de détection est couplée a I'impulsion THz par une plaque
ITO (oxyde d’étain-indium), hautement réfléchissante pour la bande passante terahertz
et transparente pour I'impulsion de sonde. Lorsque I'impulsion THz arrive sur le cristal
électro-optique, elle induit une biréfringence transitoire dans le cristal et donc la pola-
risation de la sonde devient elliptique. On mesure I'éllipticité induit par le THz grace a
une lame quart d’onde (qui en absence du THz, transforme la polarisation linéaire en
circulaire) et un prisme de Wollaston, qui sépare la polarisation de la sonde en deux fais-
ceaux en égales intensités dans le cas d’absence du THz. Les deux faisceaux sont détec-
tés par des photodiodes équilibrées, 1'intensité mesurée est directement proportionnelle
a la forme d’onde temporelle de 'impulsion THz. On utilise une ligne a retard controlée
par ordinateur (précis au 0.1 um pres), composé d'un coin cube fixé sur une platine de
translation, permettant de controler le retard de la sonde par rapport a I'impulsion THz,
pour échantillonner point par point I'impulsion THz. On considere dj (respectivement
Tp) la position spatial (respectivement temporelle) de la translation pour laquelle le THz
et la sonde arrive au méme instant sur le cristal de détection EO. On traduit tempo-
rellement le retard induit par la translation du miroir, sur le champ THz par la simple
relation :

Adyiroir _ o, Amiroir — do 2.1)

ATTHZ =2. = Z.
Vsonde Vsonde

Ou tr; 'axe du temps du champ THz, Ad,,;;ir 1a variation de la position du miroir
par rapport a la position initial et V4, la célérité de la sonde. Pour calibrer I'amplitude
du champs THz mesurée par le signal issue de la photodiode, on utilise la formule

suivante ([59]) :

Al

R ——— 2.2
IsTcnsgmlksTSi @2

Ern, =

Ot 741 est I'indice électro-optique du cristal, 7, est I'indice de la sonde dans le cristal
de détection, ks = 2)7” est le vecteur d’onde de la sonde, Tg; est le coefficient de transmis-

sion du silicium pour le Terahertz, 7 est le coefficient de transmission du cristal EO, Al

est le signal électrique sortant de la photodiode en présence du champ THz, |I;| est le
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courant mesurée correspondant a la sonde qu’on obtient donc en mesurant le signal sur
une seule photodiode en absence du champs térahertz.

Afin d’optimiser notre signal, on polarise partiellement le champ THz généré par
le plasma perpendiculairement a ’axe optique du cristal, ceci se fait grace au filtre de
silicium, qui sert en méme temps a éjecter le signal de pompe. En effet, la polarisation
de I'impulsion THz est contenue dans le plan perpendiculaire a la direction de propaga-
tion, on appel "P" la polarisation contenue dans le plan d’incidence, "S" la polarisation

perpendiculaire a celle-ci comme le montre la figure (2.3).

Incident light
polarisation NOI:maI

Polarisation
n Sll

Plane ofESurface

Polarisation
||Pll

FIGURE 2.3 — Schéma de la polarisation "S" et "P" en fonction du plan
d’incidence et du plan d’onde

En tenant compte de l'indice du THz, ngjiciym = 3.4193 pour le silicium et n,;, =
1.0003 pour I'air, on sait qu’il existe un angle d’incidence pour lequel le coefficient de
réflexion devient nulle, dit angle de Brewster. Dans notre cas, en calculant les coefficients

de réflexions et de transmissions pour les polarisations "S" et "P" [60], on obtient :
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FIGURE 2.4 — Evolution de la transmission et de la réflexion de la polari-

sation "S" et "P" en fonction de 1’angle d’incidence sur le wafer Si. Trans-

mission de la polarisation "S" (courbe bleue), réflexion de la polarisation

"S" (courbe noire), transmission de la polarisation "P" (courbe rose) et ré-
flexion de la polarisation "P" (courbe rouge).

L'angle de Brewster pour cette configuration se situe a 73.5° comme on le voit sur la
figure (2.4). En effet pour cette valeur la réflexion de la polarisation "P" est nulle; c’est
a dire que la polarisation "P" est totalement transmise, tandis que la polarisation "S"
est transmise a moins de 30%, ce qui nous donne un facteur d’extinction de %’ = 3.4.
Nous ajustons le wafer de silicium a cet angle, ceci permet de réduire considérablement

I’éllipticité de I'impulsion THz et optimiser la détection électro-optique.

2.2 Résultat des mesures

Le montage expérimental étant prét, nous faisons une série de mesure pour caracté-

riser notre nouvelle source THz.

2.21 Détection électro-optique avec les cristaux ZnTe et GaP

Nous commengons par une acquisition dans les conditions les plus optimales pour
la génération du champ THz, que nous mesurons grace a la détection EO détaillée plus
haut. Nous disposons de deux cristaux électro-optique ZnTe et GaP, chaque cristal a une

épaisseur de 100um, pour la mesure, dont nous comparons les performances.
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FIGURE 2.5 — Signal THz détecté par le cristal ZnTe (courbe rouge) - Si-
gnal THz détecté par le cristal GaP (courbe bleue)

La figure (2.5) montre 1’acquisition du méme signal THz par deux cristaux électro-
optiques différents (ZnTe et GaP), le signal mesuré avec le cristal GaP représente une
plus grande sensibilité a I’amplitude créte que celui mesuré avec le ZnTe, en effet les co-
efficients du cristal GaP nous permettent d’estimer une amplitude créte de 142 kV /cm
tandis qu’avec le cristal ZnTe, I'estimation de I'amplitude créte de I'impulsion THz est
de 117kV /cm. Nous remarquons aussi que la largeur a mi-hauteur du signal mesuré
avec le cristal ZnTe est plus large que celui mesuré avec le GaP, ceci dit nous nous atten-

dons a mesurer une plus large bande spectral avec le cristal GaP.

\
‘ ——2ZnTe
10 GaP *

Amplitude (a.u)
Amplitude (a.u)

Frequency (THz) Frequency (THz)

FIGURE 2.6 — Spectre de I'impulsion THz détecté par le cristal ZnTe
(courbe rouge) - Spectre de I'impulsion THz détecté par le cristal GaP
(courbe bleue). (a) Echelle linéaire. (b) Echelle logarithmique.

Sur la figure (2.6), le signal mesuré avec le cristal GaP représente une plus large
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bande de détection que celui mesuré par le cristal ZnTe. En effet, la présence du pho-
non optique autour de 5.3 THz réduit considérablement la bande spectrale de détection
du cristal ZnTe, et explique par la méme occasion, 1’élargissement de la largeur a mi-
hauteur. On note que le cristal GaP possede un phonon optique a 11 THz.

Conclusion

Nous avons mesuré le méme signal THz généré par filamentation dans l'air avec
deux cristaux optiques différents (ZnTe et GaP) et qui ont la méme épaisseur (100 pum).
Les mesures nous renseignent sur trois informations importantes, a savoir I'amplitude
créte, sa largeur a mi-hauteur ainsi que sa largeur spectrale. On déduit que les proprié-
tés des cristaux électro-optiques, comme la présence des phonons optiques, introduisent
des distorsions sur le signal THz enregistré, et donc nous livrent des informations biai-
sées sur le signal THz réel. Par la suite, la détection optique se fera sur le cristal GaP
possédant une plus grande bande spectrale de détection, dont la largeur dépend princi-
palement de la fréquence du premier phonon optique dans le cristal, comme le montre

le tableau (2.7).

Cristal | r4; (pm/V) | 1, fro (Thz) | t,

ZnTe | 39 2.85 | 5.11 0.48

GaP | 0.88 3.19 | 11.2 0.46

FIGURE 2.7 — Comparaison entre les caractéristiques des deux cristaux de
détection

Dans le tableau (2.7), r4 est le coefficient du tenseur électro-optique du cristal, #
'indice optique que voit I'impulsion sonde traversant le cristal de détection, fpo est la
fréquence du premier phonon optique et t. le coefficient de transmission en amplitude

de I'impulsion Thz incidente au cristal [61].

2.2.2 Influence de I’humidité de l’air

Nous faisons une premiere acquisition dans 1’air humide, grace au cristal GaP du
champ THz, sur une fenétre temporelle de 40 ps et un pas temporel de Try, = 16 fs. La
mesure électro-optique est superposée a la mesure du bruit en absence du signal THz,

le résultat est présenté sur la figure (2.8)
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FIGURE 2.8 - Amplitude du champ THz mesurée par la détection EO

(bleu)- Mesure en absence du THz (rouge). (a) Acquisition du signal pour

une durée de 40 ps. (b) Zoom autour du monocycle qui montre le signal
dt a la réflexion interne de la sonde dans le cristal.

Si nous regardons le signal obtenu sur les premieres 5ps, nous observons un mono-
cycle du signal THz, d’une amplitude créte estimée a 61 kV/cm d’apres la calibration
citée antérieurement, précédée par une réplique qui est due a la réflexion de la sonde
par le cristal GaP (a 1.2 ps). Ensuite, nous observons de fortes oscillations apres le mo-
nocycle, elles sont principalement dues a 'humidité de 1'air et aux réflexions internes
de I'impulsion THz dans le cristal EO qu’on expliquera par la suite. Le monocycle du
siganl THz montré sur la figure (2.8) a une durée de 684.5 fs ainsi qu'une largeur a
mi-hauteur du pic principal de 191 fs.

Ayant mesuré directement le champ THz par pompe-sonde (détection EO), nous
déduisons alors le spectre du signal numériquement par une transformée de Fourier
rapide (FFT) et nous comparons la transformée de Fourier du signal THz avec le signal

bruit mesuré précédemment, affiché en échelle logarithmique dans la figure (2.9).
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FIGURE 2.9 — Spectre du signal THz obtenu par transformée de Fourier

rapide du signal échantillonné, dans le cristal GaP dans une atmosphere

non contrdlée (rouge) - Spectre du signal en absence du THz (courbe
noire). (a) Echelle logarithmique. (b) Echelle linéaire

On remarque que le spectre de notre signal s’étend de quelques Ghz jusqu’au 8 THz
ol on observe une forte atténuation, cet atténuation est due a la présence du phonon
optique autour de 11 THz [62] dans cette bande spectrale du cristal GaP. L'effet de la dé-
tection EO de I'impulsion THz peut étre vu comme le produit de trois filtres spectraux,
agissant sur le spectre de 'amplitude complexe de 'impulsion THz incidente dans le
cristal [63] : le premier filtre étant la corrélation du signal de la sonde avec le signal THz,
dont la durée d’impulsion est plus courte (35 fs) que le signal THz et par conséquence
a "peu" d’effet sur le spectre du signal THz, le deuxiéme filtre étant la forte dépendance
en fréquence de la susceptibilité non-linéaire du second ordre ng f(Q), et donc distord
le signal et le spectre qui lui correspond, indépendamment de 1'épaisseur du cristal EO,
le troisieme filtre est la longueur de cohérence dépendante de la fréquence, pour l'ac-
cord de phase, étant donné que la vitesse de groupe de 'impulsion THz et celle de la
sonde ne sont pas les mémes. C’est en effet la combinaison du deuxieme et troisieme
filtre surtout qui font que 1’on voit une coupure du spectre vers 8 THz au lieu de 11
THz, ou le phonon optique est présent.

En regardant de plus pres encore le spectre (2.9) de notre signal, on arrive a distin-

gués des "hachures" tres fines a des fréquences distinctes, en effet elles correspondent
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aux fréquences vibrationnelles de la molécule H,O comme le montre la figure (2.10). Ces
fréquences de la bande spectrale du signal THz généré seront absorbées en fonction du
taux de 'humidité de 'air. Les études expérimentales faites dans le passé montrent que
l'air absorbent les fréquences THz correspondantes aux fréquences vibrationnelles de la
molécule H,O [64]. Lorsque I'humidité de 1’air absorbe I'impulsion THz, cela se traduit
par de fortes oscillations que nous mesurons juste apres le mono-cyle de I'impulsion

THz généré.
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—— THz Spectrum
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FIGURE 2.10 — Spectre du signal THz mesuré dans 'air dans la bande [0
5] THz (noire)- Raies d’absorption de la molécule H,O dans la bande [0
5] THz (rouge)

Afin d’investiguer l'influence de I'humidité de l'air sur le THz, nous couvrons la
partie génération et détection THz avec une boite hermétique et on injecte 1’azote (N2)
pour "chasser" 'humidité de l'air du banc expérimental. Lorsque le taux d’humidité
a l'intérieur de la boite hermétique est inférieure a 15% on fait 1’acquisition du signal
THz, avec les mémes parametres utilisés avant pour l'acquisition en air humide, les
acquisitions sont illustrées sur la figure (2.11). On remarque que l'amplitude créte du
signal mesurée sous atmosphere controlé est de 141 kV/cm, soit pres de 2.5 fois celle
du signal dans l’air humide, ainsi qu'une forte atténuation des oscillations comparée
au signal précédent, que nous expliquons par 'atténuation de I'humidité de 1’air que

parcours le signal THz, avant la mesure avec la détection électro-optique.
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FIGURE 2.11 — Acquisition du signal dans 1'air (rouge), sous azote (noir)
et en absence de signal THz (bleu). Détection des répliques du monocycle
THz interne dans le cristal EO (GaP).

Sur le signal mesuré sous atmosphere contrdlé (sous azote, courbe noir), nous re-
marquons des répliques du mono-cycle résultantes de la réflexion interne dans le cristal
EO. L'effet de cette réflexion sera visible sur le spectre, il se traduira en sur-modulation
du signal a une fréquence qui dépendra de la périodicité des réflexions. La durée du
mono-cycle du signal mesurée sous atmosphere controlé est de ATy, = 467fs, avec
une durée a mi-hauteur de AT,;_paurenr = 94fs, qui est plus courte que celle mesurée
dans I’atmosphére humide, nous nous attendons donc naturellement a ce qu’on mesure
un spectre plus large que celui mesuré avant dans 'air humide.

Sur la figure (2.12), nous remarquons des "petites” modulations spectrales dans le
signal qui sont causées par les répliques THz créés a l'intérieur du cristal. En effet, le
mono-cycle est quasi-périodique avec une période estimée a OTimonocycte = 2.43ps, ce qui
correspond a une sur-modulation de é f,,o4u10ti0n =~ 400Ghz, que nous mesurons bien sur
le spectre du signal. Les deux spectres sont sur-modulés a la méme fréquence car les
répliques des signaux causés par la réflexion interne du champ THz dans le cristal GaP
se retrouvent exactement aux mémes endroits dans les deux signaux. Par contre, nous
remarquons que cette fois-ci, le spectre du signal mesuré sous azote est moins "hachuré"
que celui mesuré dans I'air humide, ce qui traduit bien la réduction de la concentration
de I'humidité dans l'air.

Conclusion
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FIGURE 2.12 — Spectre des signaux THz déduit par transformée de Fou-
rier rapide.

Nous avons mesuré le signal électro-optique du champ THz sous atmosphere hu-
mide et sous atmospheére contrdlé, nous avons observé que sous atmosphére controlé
(sous azote) que I'impulsion THz a une durée plus courte, présente une amplitude créte
2.5 fois plus grande sachant, qu’en optimisant le montage on atteint jusqu’a 3 fois, c’est
a dire un gain d"un ordre de grandeur en puissance créte, un spectre plus homogene. La
sur-modulation observée sur les deux spectres n’est pas intrinseque a I'impulsion THz,
il s’agit d’un artefact de la mesure électro-optique due aux réflexions internes dans le
cristal de détection. La présence du phonon optique du cristal GaP a 11 THz ainsi que
la dépendance en fréquence de la susceptibilité du cristal de détection limite la bande
passante de la détection. Nous concluons que la génération sous atmosphere controlée

limite les effets d"absorption du THz par les molécules d’eau au cours de sa propagation.

2.2.3 Effet de la phase relative

Nous allons maintenant nous intéresser a 1’effet de la phase relative entre 1'impul-
sion fondamentale et sa seconde harmonique. Nous mesurons l'effet de la phase relative

entre les deux couleurs en contrdlant la position du cristal BBO par rapport au foyer de
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la lentille, ceci nous permet de controler indirectement la phase relative grace a la dis-
persion de l'air entre les deux couleurs. Par la suite nous mesurons l'énergie de I'impul-
sion THz. La figure(2.13) montre un comportement quasi sinuoidal (en cosinus carré)
de I’émission THz avec la distance du cristal doubleur BBO par rapport au plasma. La
mesure s’est arrétée a environ 50 mm du plasma, en raison du seuil d’endommagement

du cristal non-linéaire.

o ]
25{ < - -
’%: 20- \ /-/ .\_ /./"\_ i
= 15 \ / \ / \.\ i
D?_, 101 \ / \ A
5- % \.\ ;oA _/-/ :
) y .

40 50 60 70 80 90 100 110 120 130
Position (mm)

FIGURE 2.13 — Evolution de la puissance THz en fonction de la position
du cristal BBO par rapport au plasma.

Nous utilisons maintenant la configuration de détection électro-optique pour voir
comment évolue I'amplitude créte de l'impulsion THz avec la puissance de pompe. En
controlant la ligne a retard de la sonde, nous balayons 1'amplitude maximale du signal
térahertz et nous enregistrons la valeur maximale du champ THz en variant la position
du cristal BBO.

La phase relative entre la fondamentale et la seconde harmonique est directement
proportionnelle a la distance entre le cristal BBO et le plasma en raison de la dispersion

de l'air entre les deux couleurs (400 nm et 800 nm), elles sont liées par :

c
7 = m@ ~ 7.96[mm/rad].0[rad] (2.3)

Nous prenons en compte le signe relatif du pic de I'amplitude.
La figure (2.14) montre la mesure de 'amplitude maximale du champ terahertz en

fonction de la position entre le cristal BBO et plasma. On observe 'effet quasi-sinusoidal
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FIGURE 2.14 — Evolution de 'amplitude créte de 'impulsion THz avec la
distance du cristal doubleur BBO, par rapport au plasma, a une puissance
de pompe constante.

de la phase relative prédite par I'équation (1.9), avec une période de z = 50,3 mm cor-
respondante a une phase 6 = 271. On observe un gain en amplitude du terahertz lorsque
le cristal BBO est proche du plasma, parce que I'amplitude du signal THz est propor-
tionnel a I'amplitude du signal de la seconde harmonique, qui est proportionnelle a
I'intensité du signal fondamental a la fréquence w. En raison de la focalisation du signal
fondamentale par la lentille, I'intensité de sa seconde harmonique dépend de la distance
entre le cristal BBO et le foyer. En effet, la génération de la seconde harmonique est aussi
directement proportionnelle a I'intensité de I'impulsion fondamentale incidente au cris-
tal BBO (Ey,  I,) [65], le cristal est positionné entre la lentille et le plasma, I'intensité

incidente au cristal dépend de la position de celui-ci par rapport a la lentille.

p
ly = —=—= 24
w nwz /2 ( )
P étant la puissance moyenne du laser de pompe et w est le rayon du faisceau. La
puissance optique du laser étant constante, le rayon se rétrécit le long du trajet de la

lentille jusqu’au plasma. Une premiere approximation utilisant le formalisme (ABCD)

[66] lie le rayon du faisceau avec la position du cristal z loin de la focale :

P

B & L) = W= 5P

(2.5)
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Ceci montre bien que plus le cristal est proche du plasma, plus grande est 1'inten-
sité incidente au cristal et par conséquent la génération de la seconde harmonique est
plus importante, ce qui a pour conséquence d’apres 1’équation (1.9) une plus grande
génération de THz.

Conclusion

Nous avons mesuré l'effet de la position du cristal doubleur (BBO) de deux manieéres
différentes. Nous avons d’abord utilisé le montage avec la cellule de Golay pour caracté-
riser en terme de puissance, par la suite nous avons utilisé la détection électro-optique.
Les mesures nous montrent que le champ THz est fortement corrélé avec la position
du cristal, nous observons premierement que I'amplitude THz est une fonction sinu-
soidale de la position du BBO et donc de la phase relative entre le signal fondamentale
et sa seconde harmonique. De plus, on remarque que 'amplitude et la puissance THz
sont d’autant plus élevées que la distance plasma-BBO est courte, nous attribuons ce
phénomene au processus de conversion non-linéaire dans le BBO, nous pensons avoir
certainement une plus grande puissance THz si nous plagons le cristal dans le plasma,
mais malheureusement 1'intensité du champ laser en cette position dépasse le seuil de
dommage du cristal. Pour les mesures suivantes, le BBO est placé a 5 cm du foyer pour

avoir la puissance THz maximale, sans pour autant I’'endommager.

2.2.4 Caractérisation en puissance

Nous nous intéressons maintenant a 1’évolution de I'amplitude et la puissance THz
avec la puissance de notre laser pompe. Pour cette mesure, nous utilisons encore les
mémes montages décrits au début de ce chapitre , la mesure de puissance est faite dans

I’air humide.
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FIGURE 2.15 — Puissance THz mesurée (avec la cellule de Golay) avec un
filtre en silicium (Si) en fonction de la puissance du laser de pompe, la
focale de la lentille est de 300 mm.

La figure (2.15) montre I’évolution de la puissance du THz mesuré avec une cellule
de Golay, le filament est relativement court (entre 1 et 3 cm) et augmente au fur et a
mesure avec 'augmentation de la puissance de laser . La puissance de sortie THz croit
avec la puissance de laser de pompe dans le régime de puissance relativement faible
(lorsque la puissance du laser de pompe est inférieure a 2 W). Cependant, a mesure
que l’énergie du laser augmente, nous remarquons une saturation a partir de 2,1 W
(correspondante a 2,1 mJ d’énergie de I'impulsion du laser de pompe), suivie méme
par la diminution du signal au-dela de cette puissance. Les mesures s’arrétent a 2,45 W,
étant la puissance maximale du laser pompe délivrée avant le plasma . La puissance
THz maximale mesurée ici est de 28 yW.

Nous refaisons la méme mesure cette fois-ci avec le montage de détection électro-
optique, en variant la puissance du laser de pompe, nous faisons une acquisition du

signal électro-optique et nous enregistrons le maximum du signal mesuré.
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FIGURE 2.16 — Amplitude créte du signal THz (Electro-Optique) en fonc-
tion de la puissance du laser de pompe.

Nous pouvons voir sur la figure (2.16) que 1’évolution de I'amplitude créte de I'im-
pulsion THz évolue avec la puissance du laser. Comme dans la mesure précédente,
I'amplitude du THz croit avec la puissance du laser de pompe, jusqu’a ce que cette der-
niére atteigne 2,1 W, puis sature et commence a décroitre. L'amplitude THz maximale
mesurée est de 324 kV /cm a 2,1 W de puissance du laser de pompe. Etant donné que
la puissance de I'impulsion THz est directement proportionnelle a 'amplitude créte du
champ THz mesurée par détection EO (Pry, o ]ETHZ|2), nous normalisons les deux
mesures et nous comparons 1’évolution de la puissance du THz avec le carré de son

amplitude mesurée précédemment.
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FIGURE 2.17 — Carré de 'amplitude créte du signal THz avec la détection

électro-optique normalisé (bleu) en fonction de la puissance THz mesuré
avec la cellule de Golay normalisé (noir).
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La figure (2.17) nous montre que le carré du champ THz mesuré avec la détection
électro-optique (normalisé) se superpose presque avec la puissance THz mesurée avec
la cellule de Golay. Les deux mesures étant indépendantes et utilisent deux techniques
différentes, on en déduit que la saturation constatée plus haut du signal THz avec la
puissance du laser de pompe est bien réelle, et non due a un artefact de la mesure.

Conclusion

Nous avons mesuré 1’évolution du THz de deux maniéres différentes en fonction de
la puissance de pompe, nous avons vu dans les deux mesures que le THz généré sature
lorsqu’on atteint la puissance de 2.1 W avec les parametres du laser décrit dans le début
de ce chapitre. Qualitativement, nous décrivons cette saturation par la saturation de la
densité d’électrons libérés dans le plasma, le THz généré est réabsorbé par le plasma au

cours de sa propagation, ce qui limite 1’efficacité de la conversion.

2.2.5 Caractérisation du profil spatial

Nous allons nous intéresser maintenant au profil spatial de notre impulsion THz.
N’étant pas visible a 1’oeil, nous scannons le profil spatial du THz grace au montage de

la figure (2.18)

800 nm o 500 + 400 rm é
I>
-

Lentille BBO

. Iris avec stage de
translation (X,Y)

h. &

Miroir parabolique Cellule de Golay

FIGURE 2.18 — Montage permettant de scanner le profil spatial de 1'im-
pulsion THz.
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Nous supposons que I'impulsion THz générée se propage en parallele avec 1'im-
pulsion du laser de pompe, nous plagons ensuite un iris d’'un diametre d’ouverture de
diris = 500um, sur le trajet de I'impulsion THz, avant que celui ci soit focalisé par le mi-
roir parabolique, nous scannons le THz sur le plan (X,Y) avec un pas de pj.;s = 500um
(en considérant qu'il soit placé sur le centre de I'impulsion), et sur une plage de:

[Xmin = Omm Xmax = 20mm Ymin = Omm Ymax = 20mm]

Nous supposons que la forme spatiale de I'impulsion THz est stationnaire; c’est a

dire invariante lors de la mesure, on obtient le résultat suivant :
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FIGURE 2.19 - Profil spatial de I'impulsion THz mesuré avec le montage
décrit précédemment. Les fleches (bleue et rouge) montrent 1'existence
d’un signal au centre de I'anneau

Le profil de I'impulsion THz en géométrie collimatée a plutoét une forme de couronne
d'un diametre de D ouronne = 15mm, et d’un signal au centre de cette couronne d'un
diametre de Deeytre ~ 5mm. Ceci a déja été observé par ([55]), on interprete la forme
de cet impulsion du faite que 1’accord de phase se fait en géométrie non colinéaire.
L’angle de I'accord de phase dépend de la fréquence de I'impulsion, étant donné que
notre impulsion possede une large bande spectrale, on déduit que les hautes fréquences
(>1,5 THz) se trouvent plus au centre du profil spatial, tandis que plus on s’éloigne du
centre de I'impulsion, plus on retrouve les fréquences les plus basses.

Afin de vérifier expérimentalement cet hypothése, nous plagons une iris bien centrée

sur le profil spatial de I'impulsion THz, nous varions le diameétre de l'iris de telle sorte
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a filtrer spatialement le profil THz, et par la suite nous faisons une acquisition électro-
optique du signal THz sur un cristal ZnTe. Le spectre correspondant a chaque diametre

de l'iris est calculé par FFT du signal mesuré.
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FIGURE 2.20 — Spectre normalisé du signal THz pour différentes tailles
de diametre de I'iris. (a) Echelle linéaire. (b) Echelle logarithmique.

La figure (2.20) montre le spectre de 3 signaux THz correspondant a différentes
tailles d’iris. L'iris dans cette mesure joue le role d’un filtre spatial. En effet, sur la fi-
gure (2.20-a), la fleche bleue indique que nous mesurons un maximum de fréquence
sur le signal THz dans la bande (< 1,5THz) sans iris, alors que la fleche noire indique
qu’il y’a plus de signal THz sur la bande > 1,5THz pour la mesure avec l'iris de 7 mm
de diametre (et un peu moins avec l'iris d"un diametre de 12 mm) que le signal mesuré
sans iris. Nous notons que quelque soit la taille de Iiris, la densité spectrale de I'impul-
sion est invariante pour la valeur 1,5 THz. Nous concluons de cette mesure que 'angle
d’accord de phase en géométrie non colinéaire pour I'impulsion THz est inversement
proportionnel a la fréquence du signal, ce qui rejoint la théorie de la distribution spatiale
du THz expliqué par [55].

Nous nous intéressons maintenant au profil spatial de notre impulsion focalisée avec
un miroir parabolique de 200mm, nous gardons la méme configuration que la mesure
reportée sur la figure (2.18). Nous placons cette fois-ci l'iris au foyer du miroir parabo-

lique et nous procédons de la méme maniére que dans le scan en géométrie collimaté du
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faisceau THz, avec le méme diametre d’ouverture de l'iris et sur une plage de scan de
([0;10]mm ; [0;10]mm). Le profil mesuré dans cette configuration est illustré sur la figure

(2.21)
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FIGURE 2.21 — Profil spatial de I'impulsion THz mesuré avec le montage
décrit précédemment au point focal, focalisé par un miroir parabolique
d’une focal f = 200mm, la dimension de 1'image est de 10 mm x 10 mm.

Nous remarquons que la distribution spatiale de l'intensité du pulse THz au point
focal est plutot sous forme d’une "cloche", avec un diametre de 1 mm. Cependant, on
arrive a distinguer un anneau concentrique de faible intensité a 3 mm du centre. Cette
géométrie est principalement due a la forme géométrique de I'impulsion THz mesurée
auparavant. L'intégration numérique nous indique que 98% est contenue dans le centre
en forme de "cloche".

Conclusion

Dans cette partie, nous nous sommes intéressés au profil spatial de I'impulsion THz
que nous avons généré par le plasma. Dans un premier temps, nous avons mesuré le
profil spatial en géométrie collimaté du faisceau, nous remarquons que le profil spatial
du faisceau a une forme de couronne dont le diametre fait environ 15 mm. La distribu-
tion spatiale du THz correspond aussi a une distribution spatiale en fréquence de 1'im-
pulsion, d’apres [55]. L'angle de ’accord de phase hors-axe dépend de la fréquence de
I'impulsion THz généré dans le plasma, plus précisément 1’angle de 1’accord de phase

est linéaire avec la longueur d’onde et donc le spectre est aussi spatialement distribué
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avec le profil du THz. Ensuite nous nous sommes intéressés au profil spatial du THz au
point focal, nous mesurons une tache centrale d'un diametre de 1 mm, qui est entourée
par un anneau concentrique d’une énergie presque négligeable par rapport a la tache

centrale .
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Chapitre 3

Interaction de I'impulsion THz avec
une pointe nanométrique de

Tungsteéne et d’Aluminium

3.1 Introduction

Le controle actif de la matiere par les champs électromagnétiques intenses revét un
intérét croissant, avec des applications dans tout le spectre optique, de I'extréme ultra-
violet a l'infrarouge lointain. Au cours de ces derniéres années, les champs THz ont
montré un grand potentiel pour observer et manipuler les excitations élémentaires dans
les solides [67]. Le développement de telles approches pour des champs THz dans les
nano-structures créera de nouveaux moyens de gouverner les courants électroniques
a l'échelle nano-métrique. Le processus d’émission par effet de champ nécessite géné-
ralement des intensités de champ de plusieurs V.nm~! [68]. Ainsi, 'émission par effet
tunnel alternatif dans le vide, qui a été observée dans les résonateurs a micro-ondes
au début des années 1960 [69] et plus récemment avec des lasers ultra-rapides dans la
gamme infrarouge [70], a été montré dans la région spectrale THz par [71]. Il a été mon-
tré que I"émission induite par le champ THz est rendue possible grace a 1’exaltation du
champ aux nano-pointes métalliques. En augmentant I’amplitude du champ THz ap-
pliqué sur la nanopointe, on génere un flux d’électrons induit par effet tunnel. Dans un
schéma de type pompe-sonde avec une pompe IR et une sonde THz, ce flux d’électrons

dépend du retard relatif entre I'impulsion IR et I'impulsion THz, permettant ainsi la
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résolution temporelle des différents processus de I'émission électronique et de la relaxa-
tion d"une distribution de porteurs "chauds" induite par I'impulsion IR.

Dans ce chapitre, nous allons présenter les résultats de I’application du champ THz
sur des pointes nanométriques de Tungsténe (W) et d’Aluminium (Al). L'intéraction
dune impulsion Terahertz (THz) avec une pointe nanométrique permet d’observer
I’émission d’électrons lorsque la pointe est portée a un potentiel électrique élevé. Comme
décrit dans le chapitre précédant, les impulsions THz sont générées par des impulsions
laser IR concentrées dans l'air grace au processus de filamentation dans l'air créé par
I'impulsion fondamentale et sa seconde harmonique. Les impulsions THz collectées ont
un large spectre de fréquences allant de 0,1 a 10 THz. Ces impulsions sont focalisées sur
une pointe en tungsténe ou en aluminium ayant un rayon de courbure avoisinant les 50
nm. L'effet de I'impulsion THz a la surface de la pointe est monitoré grace au proces-
sus d’émission d’électrons déclenché par les impulsions IR . Grace a une configuration
pompe-sonde , en introduisant un délai entre les impulsions IR et les impulsions THz
il est possible de mesurer le changement du flux d’électrons photoémis en fonction du
délai. Le flux d’électrons est controlé par la valeur du champ THz, valeur qui change en
fonction du délai. A partir du courant de photoelectron nous pouvons ainsi remonter a
la forme du signal THz.Nous observons une réduction de la largeur du spectre du si-
gnal mesuré par émission d’électrons par rapport au signal THz en entrée. Nous allons
présenter des mesures et des calculs qui démontrent que la réduction de la bande pas-
sante observée est une conséquence des propriétés d’antenne des pointes métalliques
utilisées dans les expériences. Nous démontrons que le signal mesuré avec I'émission
d’électrons de la nanopointe en tungsténe ou aluminium est approximativement pro-
portionnel a I'intégrale temporelle du signal THz incident. Les calculs en champ proche
basés sur un modéle d’antenne dipdlaire reproduisent qualitativement toutes les carac-

téristiques essentielles observées dans les mesures.

3.2 Montage Expérimental

Les impulsions THz sont générées par génération plasma a deux couleurs comme
expliqué dans le chapitre (2) et ont un large spectre de fréquences allant de 0,1 THz a

10 THz. Ces impulsions THz sont utilisées dans une configuration pompe-sonde avec
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des impulsions IR pour émettre des électrons provenant d’une nano-pointe en tungs-
tene (W) polarisée. En mesurant 1’émission d’électrons en fonction du délai entre les
impulsions IR et THz, nous observons un rallongement du signal mesuré par émission
d’électrons par rapport au signal THz excitateur, ce rallongement observé est principa-
lement du a I’effet d’antenne de la nanopointe. Cette hypothese sera confirmée avec une
nouvelle mesure sur la nanopointe en aluminium (Al). Ces mesures de photocurrent
d’électrons permettent une meilleure exstimation de la valeur maximale du champ THz

au sommet de la pointe et une estimation du facteur d’exaltation.

MCP detector

Biased nanotip

THz Pulse

IR probe F&

FIGURE 3.1 - Montage expérimental pour l'application THz a 1’émission

d’électrons. La polarisation appliquée a la pointe Tungsténe est porté a

-103 V. Les impulsions IR ont une énergie de 8 n] focalisées sur 4 um

et d'une durée de 50 fs. Le détecteur de particules synchronisées a la
fréquence de répétition du laser de pompe.

Le dispositif expérimental utilisé dans cette étude est illustré en figure (3.1), il est
composé d'une source pulsée THz et d"une source laser infrarouge, qui illuminent une
pointe nanométrique de métal polarisée a une tension continue négative a l'intérieur
d"une chambre a vide afin de déclencher I’émission d’électrons. Ces électrons émis sont
collectés sur un détecteur de particules couplé a la détection synchrone. Au cours de
I'expérience sur la pointe de W est polarisée a -105 V et I'impulsion IR est focalisée sur
la pointe a travers le miroir sphérique avec un diametre de 40 ym de la tache au point
focal et une énergie d’environ 8 n] /impulsion

Le systéme de détection EO, comme décrit au chapitre (2) est composé d’un cristal
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GaP de 100 um d’épaisseur, d'un prisme de Wollaston et de deux photodiodes équili-
brées connectées a un amplificateur électronique du signal (7265Dual Phasede Ametek).
Pour l'analyse des émissions d’électrons, le faisceau THz est focalisé sur la pointe nano-
métrique avec un miroir sphérique placé a l'intérieur de la chambre a vide (10~9 mbar)
juste derriere la pointe. La pointe W est préparée selon la méthode standard d’électro-
polissage. Le détecteur d’électrons est composé de deux galettes a microcanaux (MCP)
et le signal MCP est amplifié et envoyé a la détection synchrone. La caractérisation des

impulsions THz générées avec le systeme de détection EO est reportée sur la figure (3.2).
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FIGURE 3.2 — Caractérisation électro-optique de nos impulsions THz me-

surées pour les deux phases. (a) Signal temporel enregistré pour les deux

phases. (b) et (c) Distribution spectrale de ces impulsions THz en échelle
linéaire et logarithmique.

L'impulsion est mesurée avec deux phases inversées; c’est a dire que le signe de
'amplitude créte du champ THz est fixée positive et négative. Etant donné que la nano-
pointe est polarisée négativement, un champ électrique intense est généré a son extré-
mité. Selon la phase de I'impulsion THz, ce champ est maximisé ou minimisé au sommet
de la pointe. Le spectre obtenu par FFT du signal temporel de la figure 3.2 (a) diminue
fortement pour une fréquence supérieure a 8 THz, en raison de I"absorption de phonons
optiques due a la structure cristalline du GaP. L'amplitude du champ THz est calculée
a partir de la différence entre 1'intensité mesurée sur chaque photodiode et a partir des
parametres électro-optiques du cristal de GaP par la formule (2.2). Une amplitude de
100 kV /cm est mesurée, cette valeur est réduite de 30% lorsque le faisceau THz est in-
troduit a l'intérieur de la chambre d’analyse en raison du facteur de transmission de la

fenétre en diamant.
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3.3 Résultats

Les électrons sont émis et détectés. Comme le montre la figure (3.3), le signal is-
sue de I'amplificateur a détection synchrone lié a la détection d’émission électronique
augmente linéairement en fonction de la tension continue appliquée, a puissance laser
constante (sans THz). Par conséquent, une correspondance entre la tension continue et
le signal d’émission peut étre établie.

Voc (V)
-300 -200 -100 0

’ | | o

e- Lockin Signal (mV)
N
' Y

-2,5

FIGURE 3.3 — Evolution du signal de courant électronique en fonction de
la polarisation appliquée sous impulsions IR d’une énergie de 8 n] foca-
lisées sur 4 pm et d’une durée de 50 fs, pour ’échantillon de tungstene.

Ensuite, un miroir mobile est utilisé pour régler le délai entre 'impulsion IR et I'im-
pulsion THz pour procéder a la mesure pompe-sonde. La mesure pompe-sonde est re-
portée sur la figure (3.4) : le signal de courant électronique est enregistré pour les deux
phases du champ THz. Avant I’arrivée de I'impulsion THz, entre -5 et -2 ps, une valeur
constante du signal est mesurée (1 mV). Elle correspond a 1’émission électronique sans
contribution THz : I'impulsion THz atteint la pointe apres 'impulsion IR. Cette partie
signifie que dans ce cas I'impulsion THz n’a aucune influence sur le signal d’émission
électronique [72]. Pour un retard supérieur a -2 ps, le courant d’émission est fortement
affecté par I'impulsion THz : son champ est combiné au champ statique produit par le
-105 V sur la pointe nanométrique lorsque I'impulsion IR atteint I’échantillon. Lorsque
I'amplitude du champ THz est négative et arrive en méme temps sur la pointe que
I'impulsion IR, la polarisation effective de la pointe nanométrique est plus élevée, et

par conséquent 1’émission du champ est fortement amplifiée. D’autre part, lorsque le
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champ THz est positif, il est soustrait au champ statique et I'émission est réduite. Si le
champ positif THz est suffisamment fort, I’émission est annulée. Cet effet est clairement

visible avec deux phases opposées de I'impulsion THz sur la figure 3.4.
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FIGURE 3.4 — Evolution du signal d’émission électronique dans une ex-

périence de pompe-sonde d’émission d’électrons issus d’une nanopointe

polarisée a -105V. La pompe IR est réglée sur 8n] et la sonde THz est
caractérisée sur la figure 3.2

Grace ala mesure d’étalonnage indiquée sur la figure 3.3, le signal mesuré est converti
en polarisation statique équivalente appliquée a la pointe. Les potentiels équivalents
sont rapportés sur la figure 3.5. Par conséquent, le signal d’entrée THz de 54 kV /cm
correspond a une augmentation équivalente de la tension négative de 320 V. En compa-
rant cette polarisation de pointe équivalente en fonction du retard a la mesure électro-
optique de notre signal THz, il est possible de constater les différences suivantes :

— La demi largeur du pic principal est d’environ 120 £ 20 fs pour le signal EO et

de 260 £ 20 fs pour le signal de polarisation de pointe équivalent.

— Des déviations apres le monocycle principal entre la mesure par émission d’élec-
trons et la mesure EO, notamment des oscillations plus importantes apres le pic
principal dans la mesure par émission d’électrons.

— Contrairement a la mesure EO, le potentiel de pointe équivalent ne montre pas

les artefacts dues aux reflexions internes du cristal EO du pic principal.
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FIGURE 3.5 - La tension équivalente, qui doit étre appliquée a la pointe
pour atteindre le courant d’émission d’électrons mesuré et le signal me-
suré d’EO pour I'impulsion THz dans deux phases différentes.

EO Lockin signal (mV)

Les spectres du signal EO et de 1’émission d’électrons sont calculés par FFT et re-

portés sur la figure 3.6. Le spectre du signal d’émission électronique est différent du

signal EO; il est décalé vers les basses fréquences comprises entre 0,1 et 2 THz et son

amplitude décroit d’un ordre de grandeur pour les fréquences supérieures a 2 THz.
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FIGURE 3.6 — Transformée de Fourier de I'impulsion THz et du flux élec-
tronique émis pendant la mesure pompe-sonde sur la pointe W pour les
deux phases.

Afin de donner une premiere explication a ce fort décalage de fréquences entre le

champ THz et le courant électronique, nous considérons l'effet de la forme du nanoé-

metteur. Il a été rapporté que les structures ou objets nanométriques, sous forme de

pointes ou de fentes, présentent une amplification de champ en fonction de la fréquence

et de la taille de ’objet [73]. Ces travaux ont signalé que le champ local pres de 1'objet est

fortement amplifié dans le domaine THz lorsque la taille de 1’objet diminue. De plus, le

facteur d’exaltation () dépend de la fréquence (f) et varie comme 1/ f. Par conséquent,



Chapitre 3. Interaction de I'impulsion THz avec une pointe nanométrique de
60
Tungsténe et d’Aluminium

I'impulsion THz qui éclaire la pointe est fortement amplifiée aux basses fréquences par
rapport aux hautes fréquences [74].

Cet expliquation s’est avérée insuffisante pour expliquer toutes les différences entre
la mesure par émission d’électrons et la mesure EO. En effet, pour les nanoparticules
métalliques dont la taille se situe dans la plage de la longueur d’onde incidente, les
effets d’antenne doivent étre considérés. La fonction diélectrique complexe d'un mé-
tal en combinaison avec une géométrie de nanostructure détermine la réponse optique
d'une nanopointe a un champ incident. Pour les fréquences infrarouges et visibles, les
nanostructures agissent comme des antennes optiques qui présentent des conditions
de résonance pour une excitation plus efficace similaire aux antennes macroscopiques.
Contrairement aux antennes radio, la profondeur de pénétration du champ dans le mé-
tal, c’est-a-dire 1'épaisseur de peau et I'inertie des électrons dans I’antenne doivent étre
prises en compte.

Cependant, un apercu physique est obtenu en utilisant un modéle simple, dans le-
quel nous traitons la nanopointe comme un dipole oscillant. Nous pouvons ainsi écrire

pour la composante du champ électrique parallele a la nanopointe métallique [75] :

2
_ Moc" p
Ej="" (3.1)

Ou p est le moment dipolaire oscillant pris pour étre orienté le long de la pointe et r est
la distance par rapport au dipdle. L'équation (3.1) montre que le champ proche mesuré
doit étre proportionnel au moment dipolaire p. Nous relions maintenant le moment
dipolaire au champ électrique THz incident a I'aide d"un modele d’antenne. L'équation
de continuité nous donne une relation entre le moment dipolaire p et le courant Ity

dans une antenne,

p(t) o /:O Irp ().dt (3.2)

Pour des raisons de simplicité, nous supposons que le courant est le méme le long
de I'antenne. Une relation entre le courant et le champ électrique THz incident peut étre
obtenue en traitant 'antenne comme un simple réseau électronique constitué d’une ré-

sistance aux radiations R, , d’un condensateur C et d’une inductance L, tous en série. La
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«tension» motrice Vry, de ce réseau est le champ électrique THz incident ETp,. La rela-
tion entre ce champ électrique et le courant induit ITy, pour ce réseau dans le domaine

fréquentiel est

Erpz(w)
R, + j(wL — )

ITHZ(W) X (33)

La relation entre la fréquence incidente et la fréquence de résonance détermine l'ef-
ficacité d’excitation et le retard de phase entre 'onde incidente et le champ proche de
I'antenne. Si nous supposons, pour simplifier, que L = 0 et les valeurs de Rr et C sont

grandes, c’est a dire que la fréquence de résonnance est inférieure a la fréquence du

Ernz(w)

champ incident, alors I'équation (3.3) peut étre approximée par Irp,(w) = “FF=,

qui est équivalent a Ity,(f) = ETﬁizy(t) C’est le régime du couplage résistif. En utilisant
I'équation (3.2), cela nous donne E p(t) o fioo Erp(t').dt', montrant que le champ

proche est proportionnel a I'intégrale dans le temps du champ incident [75].
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FIGURE 3.7 — Tracé temporel et spectral du signal mesuré par émission

d’électrons sur la nanopointe de tungsténe et l'intégrale temporelle du

signal mesuré par détection EO. (a) et (b) Signal temporel mesuré avec

I’émission d’électrons et l'intégrale du signal mesuré par EO pour les

deux phases. (c) et (d) Distribution spectrale normalisée de ces signaux
pour les deux phases.

La figure (3.7 (c) et (d)) représente les spectres des signaux mesurés par émission
d’électrons et l'intégrale temporelle du signal mesurée par la détection EO pour la phase
négative (respectivement positive). Nous remarquons que le pic principal est rallongé
temporellement ainsi que les oscillations qui suivent le pic principal sont bien repro-
duites par l'intégrale du signal EO, le spectre du signal calculé est compressé, suivant
bien le spectre du signal mesuré par émission d’électrons, montrant ainsi I'importance
de considérer I'effet antenne de la nanopointe de tungsténe. On note que l'intégration
dans le domaine temporel est équivalent a une multiplication par 1/w dans le domaine
fréquentiel de sorte que les spectres en champ proche mesurés perdent une grande par-
tie de leur contenu haute fréquence. L'intégrale reproduit bien la méme amplitude pour
les pics positifs et négatifs mesurés avec émission d’électrons en phase positive. Ceci

sera bien autant plus confirmé par les résultats d'une nouvelle mesure faite sur une
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nanopointe en aluminium.

Nous nous mettons dans des conditions similaires a I’analyse de la pointe (W), nous
préparons une nanopointe en aluminium par la méthode standard d’électro-polissage
polarisé a un potentiel de V;. = —500V, Nous illuminons cette pointe avec des impul-
sions IR d"une énergie de 16 n] par impulsion, ainsi que I'impulsion THz. Il est a noter
que l'impulsion THz seule ne permet pas de déclencher I'émission d’électrons. Apres
avoir établi une correspondance entre la tension continue et le signal d’émission pour la
pointe en aluminium (comme pour le cas de la pointe en tungstene), nous calibrons le

signal pour les deux phases des impulsions THz, comme le montre la figure (3.8)

(a) (b)

800 T 0,7 T T o 400
—— p— ry —_— ase -

6001 Absence d’émission Lo,6 S < 400+ [ 300 S
> 400 d’électrons tos £ b c
€ Loa = & 2004 =
S 2004 3 o I
= 03 < < c
S 0+ > = 04 =
= 02 'p = %)
S -200- =]

o 01 D T o
O 400+ 0o £ O 007 2
] (Vv x o R X
D 600 [ < Vv o1 S @ —L 300 S
8 800 Réflexion interne + 2 @ -4004| Réflexion interne L-400 2
g dans le cristal EO [0.2 8 N dans le cristal EO [ -500 8

-1000 . T T -0,3 -600 T ; T
0 2 4 6 8 0 2 4 6 8
Time (ps) Time (ps)

FIGURE 3.8 — La tension équivalente, qui doit étre appliquée a la pointe

d’aluminium pour atteindre le courant d’émission d’électrons mesuré

et le signal EO mesuré pour 'impulsion THz apres calibration.(a) Pour

I’amplitude créte positive de I'impulsion THz. (b) Pour I'amplitude créte
négative de 'impulsion THz

Nous remarquons qu’aprés calibration, le signal mesuré a travers 1’émission d’élec-
trons est temporellement plus large que le signal mesuré par détection électro-optique
pour les deux phases positive et négative de I'impulsion THz. On note que la réflexion
interne dans le cristal n’est pas détecté dans 1’émission d’électrons. Les différences consta-
tées entre les deux mesures sont les mémes que dans le cas du tungsténe. Apres le cycle
optique principal, des oscillations se produisent dans les mesures d’émissions d’élec-

trons qui n’apparaissent pas dans la trace EO.



Chapitre 3. Interaction de I'impulsion THz avec une pointe nanométrique de

64
Tungsténe et d’Aluminium
I I —Ie- phase + | e- phase -|
1,0 EO + - 1.0 —EO-
0,8- L 0,8- L
E) E}
S 06 - & 0,6 :
2 =
2 0,4+ L2 04+ L
K L
= 02- L = 02 i
o,o-u L 0,0- 3
0 2 4 6 8 0 2 4 6 8
Frequency (THz) Frequency (THz)

FIGURE 3.9 — Spectre normalisé du signal mesuré par émission d’élec-

trons sur la nanopointe de en aluminium et le signal mesuré par détec-

tion EO. (a) Pour I'amplitude créte positive de I'impulsion THz. (b) Pour
I'amplitude créte négative de I'impulsion THz

La figure (3.9) présente le spectre normalisé des signaux mesurés précédemment, on
remarque que les modulations dans les spectres se correspondent entre la mesure par
émission d’électrons et la détection EO, ces modulations sont principalement dues au
fait que I'impulsion est affectée par '’humidité au cours de sa propagation jusqu’au sys-
teme de détection, cependant le spectre du signal mesuré avec la détection EO contient
des composantes hautes fréquences plus importantes que celles mesurées par émission
d’électrons, pour la phase positive et négative.

En tenant compte de l'effet d’antenne de la pointe en aluminium, nous calculons
I'intégrale du signal mesuré par détection EO que nous présentons sur la figure (3.10).

La figure (3.10-(a) et (b)) compare le signal mesuré par 1’émission d’électrons et le
signal reconstruit a partir de la mesure EO, en tenant compte de l'effet d’antenne de
la nanopointe en aluminium. L'intégrale du signal EO reproduit bien le comportement
oscillatoire apres le pic principal de la mesure par émission d’électrons, pour les phases
positive et négative. La figure (3.10-(c) et (d)) illustre le spectre des deux signaux pour les
deux phases. Ces courbes reproduisent les caractéristiques essentielles des mesures par
émission d’électrons de la nanopointe en aluminium. En comparant la figures (3.10-(c)
et (d)) et la figure (3.9), la forme spectrale est conservée entre le signal EO mesuré et l'in-
tégrale du signal EO calculé, cependant les composantes hautes fréquences sont moins
importantes dans le cas du signal EO intégré pour les deux phases, se rapprochant ainsi

du signal mesurée par émission d’électrons.
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FIGURE 3.10 - Tracé temporel et spectral du signal mesuré par émission
d’électrons sur la nanopointe en aluminium et 1'intégrale temporelle du
signal mesuré par détection EO. (a) et (b) Signal temporel mesuré avec
I’émission d’électrons et l'intégrale du signal mesuré par EO pour les
deux phases. (c) et (d) Distribution spectrale normalisée de ces signaux

pour les deux phases.

Au regard des résultats obtenus, nous remarquons particuliéerement que le signal

mesuré par émission d’électrons sur la nanopointe en tungstene (W) est différent du

signal EO, tandis que le signal mesuré par émission d’électrons sur la nanopointe en

aluminium est plus proche du signal mesuré par détection EO. La différence peut s’ex-

pliquer par le fait que les signaux mesurés par détection EO sont différents entre les

deux mesures. La différence est d’autant plus visible sur les spectres de ces deux si-

gnaux mesurée par détéction EO. A partir de ces mesures, une conclusion immédiate et

importante peut étre tirée : dans les expériences d’émission d’électrons, dans nos condi-

tions d’analyse, le spectre mesuré par I'émission d’électrons ne peut pas étre supposé le

méme que le spectre de I'impulsion THz incidente.
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3.4 Conclusion

En conclusion, nous avons étudié I'intéraction d"une pointe nanométrique de tungs-
tene et d'une impulsion THz. Afin de mesurer cette interaction, nous avons utilisé une
configuration pompe-sonde basée sur I'émission d’électrons par une nanopointe, car le
processus est sensible a l'effet de pointe et la technique pompe-sonde nous permet de
mesurer un processus ultra-rapide avec une bonne résolution temporelle. Nous avons
montré que si les impulsions THz générées par le plasma ont une large bande passante
allant de 1 THz a plus de 10 THz mesurée avec la détection EO, le signal mesuré avec
I’émission d’électrons présente une bande spectrale plus réduite n’allant pas au-dela de
2 THz. Nous avons effectué des mesures qui démontrent que la réduction de la bande
passante observée dans les expériences d’émission d’électrons est causée par les pro-
priétés d’antenne de la nanopointe métallique utilisée dans ces expériences. La relation
entre la fréquence incidente et la fréquence de résonance détermine l'efficacité d’exci-
tation et le retard de phase entre I’'onde incidente et le champ proche de I'antenne. Les
nanopointes métalliques peuvent étre considérées comme une antenne semi-infinie, et
le fait que le foyer optique ne couvre qu'une partie de la structure complique la descrip-
tion exacte du champ proche. En général, une amplification du champ plus élevée peut
étre attendue pour des longueurs d’ondes plus longues en raison d’amplitudes d’os-
cillations plus importantes des charges de surface dans le métal. Dans la gamme THz,
le champ proche devrait étre principalement en phase avec le champ THz incident, a
condition que la longueur d’onde d’excitation est plus grande que la longueur d’onde

de résonance.
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Chapitre 4

Sources laser dans le moyen

infrarouge

4.1 Introduction

L’augmentation spectaculaire de la disponibilité des sources de lumiere dans 1'in-
frarouge moyen au cours des dernieres années peut étre largement attribuée au déve-
loppement de nouveaux matériaux et a 'amélioration de la qualité des matériaux exis-
tants. Les sources typiques de rayonnement infrarouge moyen incluent les lasers a 1’état
solide, les lasers a fibre, les lasers a semi-conducteurs et les dispositifs optiques non-
linéaires avec des modes de fonctionnement allant du continue (CW) au régime impul-
sionnel ultracourt. Le rayonnement laser dans cette gamme spectrale permet d’explorer
une multitude d’applications novatrices, comme dans le domaine médicale [76] ou dans
le domaine pharmaceutique [77]. Ce chapitre a pour objectif de donner un bref apercu
des sources cohérentes couvrant la gamme spectrale de I'infrarouge moyen autour de
3 um en nous focalisant sur les sources opérant en régime d’impulsions ultra-bréves.
Nous discuterons d’abord des technologies lasers a base de cristaux dopés aux ions mé-
talliques et des sources secondaire a base de cristaux non-linéaires. Ensuite nous abor-
derons les progres réalisés par les sources a base de fibres optiques en verres fluorés.
La deuxiéme partie de ce chapitre sera consacrée a la présentation de la plateforme nu-
mérique exploitée pour la conception des sources ultrarapides développées dans ces

travaux.
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4.1.1 Sources lasers solides dans le moyen infrarouge

Parmi les milieux les plus performants pour la génération de rayonnements lumi-
neux dans le moyen infrarouge on trouve des matériaux dopés aux ions métalliques de
transition du groupe fer. Ces ions présentent une forte interaction entre les états élec-
troniques et les vibrations du réseaux cristallin (phonons) qui entraine un fort élargisse-
ment homogene de la largeur de bande du gain. Un exemple bien connu de ce type de
lasers est le laser titane-saphir avec une bande passante extrémement large capable de
produire des impulsions aussi courtes que 4,3 fs [78]. La figure (4.1) présente ce large
spectre d’émission (0,65 a 1,1 um), ainsi que son équivalent dans I'IR-moyen, basé sur

les verres hotes de ZnSe, ZnS et CdSe.
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FIGURE 4.1 — Spectre de gain pour divers matériaux utilisés comme do-
pant dans différents cristaux (Titane et Chrome) [79].

Ces dopants subissent un élargissement considérable via une interaction avec le ré-
seau environnant. Le Ti : saphir s’est avéré étre un matériaux de choix pour la réalisation
de sources laser opérant dans le proche — IR, comme le chrome (Cr) incorporé dans des
matériaux tels que le ZnSe, est un matériau attractif pour le moyen — IR. En effet, le
ZnSe présente une transmission optique qui s’étend entre 0.45 et 20 yum. Le dopage de
ces verres avec du chrome (Cr?t : ZnSe) permet des émissions de 1,9 um a 3,3 um [80].
Le développement d’oscillateurs a verrouillage de modes a base de ces cristaux a attiré
beaucoup d’attention ces derniéres années [81]; [82]. Ainsi, I’exploitation du mécanisme

de blocage de modes par lentille Kerr (KLM pour Kerr-lens mode-locking) a permis de
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générer des impulsions aussi courtes que 95 fs autour de 2420 nm des 2009 [83]. L'op-
timisation de la dispersion intra-cavité a permis de réaliser des sources d’impulsions
de quelques cycle optiques du durée autour de 2.5 um [84]; [85]. Cependant, bien que
la technique KLM soit plus facile a mettre en ceuvre dans cette gamme spectrale elle
est moins compatible avec une exploitation industrielle en raison de sa forte sensibi-
lité a ’environnement. La mise en ceuvre de nouveaux absorbants saturables a base de
semi-conducteurs, de nanotubes de carbone ou du graphéne permet aujourd’hui d’at-
teindre des performances exceptionnelles avec la production d'impulsions aussi courtes
que 41 fs et des puissances moyennes de quelques centaine de milliwatts [86]. L’ampli-
fication directe permet d’atteindre quelques watts de puissance moyenne permettant
ainsi d’envisager des applications en optique non-linéaire [87];[88]. Tres recemment des
impulsions sub-100-fs avec des énergies de quelques millijoules ont pu étre produites
a partir d’'un amplificateur a dérive de fréquence a 2.5 um [89]. Cependant, la courte
durée de vie de la transition laser des cristaux Cr*" :ZnSe nécessite I’emploi de lasers
impulsionnels de type Ho :YAG avec des architectures complexe. Pour parvenir a des
longueurs d’ondes plus grandes, le milieu a gain Fe?" : ZnSe posseéde une plage d’émis-
sion extrémement large allant de 3,77um a 5,05um [90]. Des impulsions d'une durée de
I'ordre de la nanoseconde avec une longueur d’onde ajustable sur une plage de 4.1um
a 4.3um, produites en régime déclenché (Q — Switch) ont été rapportées [91], mais a ce
jour, aucune performance en régime ultra-rapide n’a été démontrée. Cela reste un do-
maine intéréssant a étudier car ces lasers vibroniques ont une assez large bande passante

pour supporter des impulsions ultra-courtes.

4.1.2 Sources lasers non-linéaires dans le moyen infrarouge

L’amplification paramétrique optique (OPA, Optical Parametric Amplification) est
un processus non-linéaire de second ordre dans lequel trois ondes lumineuses inter-
agissent dans un milieu a travers la susceptibilité x(2). Ce mécanisme peut étre exploité
en cavité résonnante comme la figure (4.2), on parle alors d’oscillateur paramétrique op-
tique (OPO). Le principe de I’amplification paramétrique est décrit dans la Figure (4.2),
qui montre le cas d’un photon pompe s’annihilant pour générer deux photons d’éner-

gies différentes (le photon signal et le photon complémentaire (idler)).
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FIGURE 4.2 — Schéma d'un oscillateur paramétrique optique, un laser

basé sur un processus paramétrique. Un cristal non-linéaire convertit

deux photons de pompage en une paire signal / idler (de fréquences dif-
férentes) pouvant osciller a I'intérieur d"une cavité résonante.

L'amplification paramétrique optique a été utilisée avec succes pour générer des im-
pulsions ultra-courtes dans le proche infrarouge et le moyen infrarouge [92].

Des matériaux tels que le niobate de lithium (LiNbO3) sont favorables en raison de
leur fort coefficient non-linéaire et de leur capacité a étre en quasi-accord de phase. Avec
une transparence pouvant atteindre 5 ym, 'impulsion de pompe en proche infrarouge
a été convertie en impulsions d’une durée de 320 fs située autour de 4 um dans un
dispositif a un seul passage [93]. En choisissant des cristaux appropriés (tels que AgS
et AgSe), une émission accordable de 1 ym a 7,5 ym a également été obtenue [94]. La
couverture en longueur d’onde dépend fortement des fréquences de pompage utilisées
pour le mélange. Cependant, les dispositifs paramétriques utilisant des cristaux tels que
AgGaS2 et AgGaSe [95] permettent un accord extrémement large bande dans le moyen
infrarouge. Plus récemment, le GaAs sous forme d’empilement périodique des lames de
cristaux d’orientations différentes (OrientationPatterned — GaAs)( OP — GaAs), a suscité
de l'intérét en raison de sa grande transparence (0,7um - 17um) et de sa capacité [95].

Bien que la technologie OPA ait ses avantages, son utilisation en tant que source pour
des impulsions a haute énergie ultrarapides et & moyen infrarouge présente certaines
limites. Le premier est une question purement pratique : bon nombre des matériaux
non-linéaires les plus couramment utilisés dans le visible et le proche infrarouge sont
absorbants dans le moyen infrarouge. Par exemple, la transmission de BBO chute apreés
2 um et est presque entierement absorbante au-dessus de 3 um. Alors que les matériaux
peuvent encore étre utilisés dans les régions ot ils sont partiellement absorbants, cela
réduit a la fois 1’efficacité du systeme et induit une augmentation de température dans

le cristal qui doit étre extraite. Une autre limitation significative est tout simplement que
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lorsque nous passons a des énergies de pompe de plus en plus élevées, nous avons be-
soin de cristaux de plus en plus grands. Cela est particulierement problématique pour
les systemes OPA dans le moyen infrarouge, car plusieurs matériaux non-linéaires uti-
lisés qui fonctionnent dans le moyen infrarouge ne peuvent étre fabriqués qu’avec de
tres petites tailles d’ouverture.

Une technologie prometteuse qui répond potentiellement a ces limitations est I’am-
plification optique pulsée paramétrique (OPCPA : "Optical Parametric Chirped Pulse
Amplification"). OPCPA permet une amplification directe de larges bandes passantes
avec un gain élevé, tout en préservant la phase de I’enveloppe (CEP : "Carrier-Envelope
Phase") des impulsions sources [96]. La nature instantanée du processus réduit les effets
thermiques a l'intérieur du milieu non linéaire et permet un pompage a haute puissance
sans émission amplifiée en dehors de la fenétre temporelle de I'impulsion de pompe.
Des puissances de sortie OPCPA atteignant 22 W a un taux de répétition de 1 MHz (22
uJ d’énergie d’impulsion) [97] et 15 W a 300 kHz (50 u]) ont été démontrées [98]. Ce-
pendant, la technologie OPCPA nécéssite plusieurs étages d’amplification qui rend le

montage encombrant et est souvent limitée par l'efficacité de conversion.

4.1.3 Sources lasers a fibre dans le moyen infrarouge

Le premier laser a fibre optique a été construit en 1961 par Elias Snitzer et ses col-
légues peu apres 'invention du laser [99]. Contrairement aux autres types de lasers, la
cavité laser est généralement formée par des réseaux de Bragg photo-inscrits directe-
ment dans le coeur de la fibre a gain pour former une cavité laser. La fibre active est
habituellement dopée avec des ions de terres rares tels que I'erbium (Er**), I'ytterbium
(Yb*T), le thulium (Tm3*), ’'holmium (Ho%*), le néodyme (Nd>") et le praséodyme
(Pr’*). L'incorporation de ces ions de terres rares dans différentes matrices vitreuses
permet de réaliser des sources lasers a différentes longueurs d’ondes allant du visible
au moyen infrarouge. Les lasers a fibres optiques se sont révélés étre des sources clés
pour la recherche et I'industrie. L’avantage des lasers a fibre réside dans le fait que la ca-
vité est compacte, efficace et robuste aux changements environnementaux. Par ailleurs,
ils offrent une tres bonne qualité de faisceau et un faible cotit comparé aux autres tech-
nologies a base de cristaux massifs. Avec le développement exceptionnel des technolo-

gies optiques, fortement tirées par les industries des télécommunications, d'usinage et
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de métrologie, les performances des lasers a fibre ont fortement progressé ces dernieres
années en particulier dans le proche infrarouge autour de 1um. Ceci est dt a la forte
efficacité quantique de l'ion ytterbium émettant autour de 1040 nm et a la disponibilité
de diodes de fortes brillances autour de son pic d’absorption centré & 976 nm.

La géométrie de la fibre optique, qui présente un rapport sur face/volume élevé, est
favorable a une dissipation thermique efficace permettant ainsi un fonctionnement a
forte puissance moyenne. En effet, des lasers a fibre opérant en régime continu avec une
trés bonne qualité de faisceau et des puissances au-dela de 1kW sont disponibles dans le
commerce. Par ailleurs, la combinaison cohérence de plusieurs lasers permet d’atteindre
quelques dizaines de kW. Ces performances sont également le fruit des avancées remar-
quables réalisées dans la fabrication des fibres optiques en silice a larges aires modales.
Les meilleures performances obtenues en régime d’impulsions ultracourtes s’appuient
sur I'amplification a dérive de fréquence dans des fibres microstructurées a larges aires
modales, permettant de dépasser le millijoule a quelques dizaines de kHz et 2 kW de
puissance moyenne a haute cadence [100]; [101].

Cependant, les lasers a fibre optique ne couvrent qu'une petite partie de la région
de I'IR moyen. La raison principale en est que les fibres optiques standard sont prin-
cipalement constituées de silice (Si02), qui devient opaque au-dela de 2,2 ym en rai-
son de ses fortes absorptions vibrationnelles dont I'intensité augmente avec la longueur
d’onde.. En conséquence, la plus grande longueur d’onde d'un laser a fibre silice est
de 2,21 um [102]. Néanmoins, les lasers a fibre en silice dopée aux ions thulium et hol-
mium fonctionnant entre 1,9 et 2,1 ym ont montré des performances élevées avec la
démonstration de systemes a puissance moyenne en kW [103]. Le tableau (4.1) présente
quelques réalisations de lasers impulsionnels & base de fibre en silice dopée en terres
rares. En particulier, I'extension de la technologie des fibres microstructurées aire-silice
au dopage thulium a permis de générer des impulsions sub-picosecondes de plusieurs
centaines de microjoules d’énergie [104]. Cependant, pour aller plus loin dans les lon-
gueurs d’onde de l'infrarouge moyen, il faut inévitablement abandonner la matrice en

silice et rechercher de nouveaux matériaux.
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Ela;zrdaopée ) Tauree (£8) | Ao (nm) | Py (mW) | Références
Silice / Tm>* 58 1925 506 [105]
Silice / Tm>* 119 1912 7,8 [106]
Silice / Tm®>t/Ho%t | 315 1968 22 [107]
Silice / Ho ™" 160 2060 40 [108]

TABLE 4.1 — Quelques performances des lasers impulsionnels dans le
moyen infrarouge avec la fibre silice.
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FIGURE 4.3 — Transmission relative de divers types de verres pour la

fibre optique. La silicate (SiO2) a l’énergie de phonon la plus élevée et

empéche la transmission au-dela de 2 um, alors que les verres ZBLAN

et chalcogénure peuvent s’étendre plus profondément dans l'infrarouge
moyen. Figure adaptée de la référence [109].

La figure (4.3) montre la transmission relative de divers verres (d’épaisseur allant de
2 a3 mm [110]) pouvant étre étirés en fibres. Comme mentionné précédemment, la trans-
mission du verre de silice chute rapidement pour des longueurs d’ondes supérieures a
2,1 ym. La figure (4.3) montre d’autres verres avec des énergies de phonons plus basses
que la silice, permettant la transmission a des longueurs d’ondes plus longues. L'appli-
cation de ces verres peut étre divisée en deux classes : support de transport de la lumiére
(transport) et laser a fibre (génération). Les fibres passives sont souvent nécessaires pour
pouvoir prendre en charge le débit large bande a hautes puissances pour les applications
de défense. En ce qui concerne la génération de lumiere laser, les verres de chalcogénure
basés sur le groupe des chalcogenes (éléments du groupe 16) comprenant du soufre, du
sélénium et du tellure sont une alternative intéressante. Ils sont généralement associés
a d’autres matériaux pour former une matrice de verre. La figure (4.3) montre la trans-

mission du verre de chalcogénure largement utilisé, de formule chimique As2S3, qui est
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transparent jusqu’a 12 um. Les verres de chalcogénure ont montré des performances la-
ser a une longueur d’onde de 1,06 pm a partir d"une fibre de sulfure de gallium-lanthane
dopée au néodyme [111]. Cependant, a notre connaissance, aucune démonstration de
I'effet laser a d’autres longueurs d’ondes n’a été démontré malgré les efforts considé-
rables déployés ces dernieres années [112]. Une grande partie des problémes rencontrés
ont été discutés et seraient liés a la qualité du verre, aux voies de traitement du verre et
au regroupement d’ions de terres rares entrainant des pertes élevées [113]. Cependant,
en surmontant ces problemes liés a la qualité du matériaux, une analyse détaillée prédit
la possibilité de réaliser des lasers a des longueurs d’ondes de 4,6 ym, 4,89 ym et 7,5 ym
en utilisant un dopage approprié aux terres rares [114].

Les fibres en verre fluoré sont le type de fibre qui ont donné les meilleures per-
formances aux longueurs d’ondes IR-moyen les plus courtes. Ce sont des verres non
oxydés composés de fluorures et de divers métaux et qui ont également une faible éner-
gie de phonon. En particulier, la composition de ZrF4 — BrF2 — LaF3 — AIF3 — NaF
(ZBLAN) est transparente jusqu’a 5 um et a démontré de hautes performances pour la
génération laser. Des pertes extrémement faibles dans le proche infrarouge ont été mesu-
rées (0,45 dB/km a 2350 nm [115]) et se sont révélées étre un excellent verre hote pour les
ions de terres rares. Un examen approfondi de leur fabrication et de leurs performances
est résumé par [116]. En conséquence, plusieurs sociétés commerciales distribuant des
fibres fluorides ont vu le jour (par exemple Le Verre Fluoré en France et FiberLabs au
Japon). Récemment, des lasers a fibre ZBLAN a puissance modérée avaient déja été mis
en évidence a des longueurs d’onde proches de 3 um. Les fibres ZBLAN dopées avec
des ions de terres rares tels que 1’erbium et I’holmium ont permis la réalisation de la-
sers efficaces émettant jusqu’a 24 W de puissance moyenne [117], avec le rendement le
plus élevé de 35,4% [118]. La transmission étendue dans I'IR moyen des fibres ZBLAN
a permis la réalisation de lasers a 3,22 ym , 3,5 uym et 3,9 ym [119], une synthése de ces
travaux est discutée dans la référence [120]. Récemment, on s’est tourné vers les sys-
témes lasers pulsés utilisant des fibres en verre fluoré. Les premiéres démonstrations
de la production d’impulsions dans les lasers a fibore ZBLAN ont concerné le régime

déclenché (Q — Switch), en utilisant différentes techniques de déclenchement telles que
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la modulation les pertes [121] ou du gain d"une cavité laser [122]. Ceci permet de pro-
duire des impulsions de plusieurs dizaines de nanosceondes de durée avec quelques di-
zaines de watts puissance créte. La génération d'impulsions ultracourtes dans le moyen
infrarouge apparaissait comme une suite naturelle a ces travaux pour accéder a des
puissances crétes élevées. Apres quelques tentatives plus au moins fructueuses [123],
la démonstration d"une source a verrouillage de modes continu a été rapportée pour la
premiére fois par Haboucha et al. [124]. Cette source a base d"une fibre en verre fluoré
dopée erbium exploite un absorbant saturable a semi-conducteur pour déclencher le ré-
gime impulsionnel et un filtre a réseau de Bragg fibré pour le stabiliser. Cependant, ce
laser délivre des impulsions relativement longues d"une durée estimée a 60 ps [124]. La
génération d'impulsions sub-picosecode a partir d’une source a base de fibres en verre
fluoré a été réalisée en 2015 consécutivement par les deux équipes du COPL [125] et
du CUDOS [126]. 1l s’agit de lasers a fibre ZBLAN dopée erbium a blocage de modes
passif par le mécanisme d’évolution non-linéaire de polarisation. Ces sources délivrent
des impulsions de quelques centaines de femtosecondes de durée avec plusieurs kW de
puissances crétes autour de 2.8 ym [hu]. En exploitant un étage de compression non-
linéaire composé d'une fibre chalcogéniure et d"une paire de réseaux de diffraction, il
a été possible de produire des impulsions de 70 fs a 2.8 um [127]. Le tableau (4.2) pré-
sente un récapitulatif non exhaustif des résultats les plus significatifs obtenus en régime
d’impulsions ultracourtes dans le moyen infrarouge avec les fibres en verre fluoré en
exploitant différents ions de terres rares. Il est important de noter qu'une autre tech-
nique tres efficace pour générer des impulsions ultracourtes dans I'IR moyen consiste a
exploiter 1’auto-décalage en fréquence de solitons dans les fibres optiques (SSFS : Soli-
ton Self-Frequency Shift) [128]. En partant d"une sources a 1,5 um, il a été ainsi possible
de produire des solitons sub-100 fs de longueur d’onde accordable entre 2 et 4.5 um
dans une fibre en verre fluoré [129]. Par ailleurs, I'exploitation de fibres fortement do-
pées germanium [130], permettent de réaliser des sources sub-100 fs totalement fibrées
émettant quelques 10 kW dans I'IR moyen [131]. Nous reviendrons un peu plus loin sur
le décalage solitonique que nous exploiterons pour générer des impulsions au-dela de 3
um. Avant cela, nous allons d’abord présenter la plate-forme Fiberdesk utilisée pour la

conception de la source laser a 2.8 um et de I'étage de conversion par SSFS.
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}Jliii;eﬁ;(:;ée | Turee (ps) | Ao (nm) | Py, (mW) | Références
Er3t 19 2783 51.4 [123]
Er3t 25 2780 1050 [132]
Er3t 0.207 2797 440 [125]
Er3t 0.131 2780 317 [133]
Ho3t /Pr3t 24 2870 132 [134]
Ho3t /pr3t 0.180 2876 327 [135]
Dy** 33 3300 120 [136]
Dy** 0.724 3050 175 [137]

TABLE 4.2 — Quelques performances des lasers impulsionnels dans le
moyen infrarouge avec la fibre fluoride.

4.2 FEléments sur le modéle numérique d’aide a la conception :

Cette section est dédié a la description de la plateforme Fiberdesk que nous avons ex-
ploité pour la conception de nos sources laser. Le logiciel Fiberdesk permet de modéliser
la prolongation dans un trongon de fibre passive ou active comme il permet de simuler
la dynamique d’un oscillateur a verrouillage de modes en incorporant des dispositifs
supplémentaires dans la cavité tels que les pertes non-linéaires. Cette plateforme repose
sur la résolution de 1'équation de Schrodinger non-linéaire généralisée (ESNG),donnée

ci-dessous :

0A « oo o(w) . LI AR
5, = _EA + /700 TA(w)exp(sz)dw —}—]; ﬁ]TﬁA )

Fir(+ T (A(T) [ REIA(T - )Pa)

Ou Z(w) désigne la transformée de Fourier de I'enveloppe du champ A(t) avec
T =t — B1z représente le temps retardé se déplacant a la vitesse de groupe de I'impul-
sion, g(w) et a représentent respectivement les coefficients de gain spectral et de perte.
Y (wp) est le parametre non-linéaire de la fibre a la fréquence porteuse de I'impulsion
définie comme y(wo) = (n2wo/cAcff), ot Ayss est 'aire de la section effective de la
tibre optique pour la fréquence wy et n; I'indice de réfraction non-linéaire de la fibre. Le
terme Ty, dérive de la dépendance en fréquence de 1aire effective du mode guidé dans
le coeur de la fibre optique ainsi que de son indice effectif 1.7 de la fibre optique. Ce

terme est associé a des effets comme "autoraidissement du front arriére et la formation
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de chocs optiques sur le bord de l'impulsion [138]. R(t) = (1 — fr)é(t) + frhr(t) repré-
sente la fonction de réponse non-linéaire de la fibre, y compris les réponses instantanées
et retardées (Raman), avec 6(t) représentant la distribution de Dirac. Les valeurs de fr
et de hg(t) sont déterminées a partir de la mesure du spectre de gain Raman du milieu
de propagation. Nous décrivons le gain de la fibre active par I’équation de saturation

du gain dans le domaine spectral avec un profil Lorentzien [125] :

glw) = 3 (42)
T+ g5

ol le gain non saturé g, est défini par :

80
ns — O —to~n 4.3
8 = 1 a2 *3)

Ot g est le gain a faible signal, E, = [ |A(z,t)|?dt représente l'energie de I'impul-
sion. L'énergie de saturation du gain E,; est un parametre variable proportionnellement
au niveau de pompage. Pour la fibre ZBLAN dopée Er*" par exemple, la bande spec-
trale de gain est estimée a partir de la largeur a mi-hauteur de 1’émission spontannée de
la fibre active mesurée pour une puissance de pompe (980 nm) autour d’une dizaine de
Watts qui est de Aw = 2.4 10'3rad /s correspondante a une largeur de bande de 78 nm
centrée autour sur 2800 nm.

Le terme B; = 0B/ représente le développement limité d’ordre j du vecteur
d’onde B(w), évalué a la fréquence porteuse de I'impulsion wy, correspondant a une
longueur d’onde centrale Ag. Parmi lesquels B est lié a la vitesse de groupe a laquelle
I'enveloppe d'une impulsion optique se déplace, B, représente la dispersion de la vitesse

de groupe et est donc responsable de I'élargissement de I'impulsion.
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FIGURE 4.4 — Evolution de la GVD (B2) et de la SPM (coefficient non-
linéaire ) en fonction de la longueur d’onde A pour une fibre ZBLAN
d’un diametre de coeur de 15 um.

La ESNG est résolue par la méthode du pas fractionné ot les termes de dispersion,
de gain et de perte sont traités dans le domaine fréquentiel et le terme non-linéaire dans
le domaine temporel.

Le cas du soliton

Le cas d’une situation d’équilibre dans lequel le gain et la perte s’annulent est par-
ticulierement intéressant. Si, en outre, 'effet de filtrage de gain est négligé, 1'équation
principale se réduit a I'’équation non-linéaire de Schrodinger et une solution analytique
simple permet de trouver la forme d’impulsion avec une durée d’impulsion T sous la

forme:

a(t) = \/Fosech(é) (4.4)

Ici, Py est I'amplitude créte de I'impulsion et T désigne la durée de I'impulsion. La
durée de I'impulsion, telle qu’elle est utilisée ici, est liée a la largeur a mi-hauteur de
I'impulsion (FWHM) 1, par T = 2.cosh*1(\/§).rp ~ 1,76.1,. Cette solution n’existe que
si le terme dispersif et le terme SPM ont les bons signes et s’équilibrent I'un avec 'autre.
Ce verrouillage de modes dit solitonique est obtenu dans le cas d’'une compensation
parfaite entre dispersion et automodulation de phase [139]. En effet, Bien que le chirp

de dispersion d’impulsion de forme gaussienne soit toujours linéaire, 1’accumulation
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de phase des impulsions en forme de sécante hyperbolique sur une courte distance est
en réalité non-linéaire, ce qui explique comment une dispersion anormale est capable
d’annuler exactement le chirp non-linéaire de SPM pour former un soliton

L'énergie des impulsions d"un soliton est fermement définie par un "théoreme de
I'air" qui relie I'énergie a la largeur temporelle du soliton et aux propriétés de la fibre

[140].

_ 2|Bo|
E="C (4.5)

Ainsi, pour une durée de fibre et d’impulsion donnée, I'énergie du soliton est fixe.
Les impulsions de basse énergie ne formeront pas de solitons et s’élargiront de ma-
niere dispersée. Les énergies d'impulsion dépassant cette valeur entraineront une perte
d’énergie (en une "onde dispersive") afin d’obtenir I'énergie d’impulsion requise pour
un soliton fondamental ou la formation d’un soliton d’ordre supérieur pour des éner-
gies d’impulsions supérieures au carré d’'un nombre entier multiplié par 1'énergie dans
I’équation (4.5). La forme des solitons d’ordre supérieur varie périodiquement au cours
de leur propagation, bien que des perturbations (gain / perte, dispersion des ordres
supérieurs, etc.) entrainent leur division en plusieurs solitons fondamentaux [141].

— Silica @ 1550 nm
— ZBLAN @ 2800 nm

Energy (pJ)

o 1 10
Pulse Duration (ps)

FIGURE 4.5 — Evolution de I'énergie de I'impulsion en fonction de la

durée de I'impulsion en échelle logarithmique. (rouge) Fibre ZBLAN avec

diametre de coeur de 15 um et |B,| = —0.076ps*/km.(noir) Fibre silice
avec diametre de coeur de 8,5 um



80 Chapitre 4. Sources laser dans le moyen infrarouge

Les solitons fondamentaux sont également stables vis-a-vis des modifications de leur
environnement : ils adaptent de maniere adiabatique leur forme pendant la propaga-
tion, a condition que 1’échelle de longueur du changement soit longue par rapport a la

période du soliton, définie comme la distance pour un retard de phase de 77/4 :

T2

o = —
0 26,

(4.6)

De plus, un soliton en propagation qui est périodiquement perturbé (par exemple
en circulant dans une cavité laser) peut étre considéré comme présentant la valeur
moyenne du trajet pour la dispersion et la non-linéarité appelé «soliton moyen» [142],
ce qui revét une importance cruciale dans la dynamique des lasers a solitons.

Contribution Raman

Dans I'équation ESNG, la réponse retardée du matériau fibré a un champ électrique
appliqué est incluse par le terme de convolution dans (4.1). La réponse du matériau est

généralement écrite sur la forme

R(t) = (1 —fR)(S(t) +thR(t) 4.7)

ot le premier terme représente la partie instantanée de la réponse matérielle et ()
est la fonction delta de Dirac. Le deuxiéme terme est la réponse Raman retardée, décrite
par hg(t) et fr est la contribution Raman fractionnaire. La fonction de réponse Raman
retardée hg(t), est dérivée du profil de gain Raman expérimental gr(Q2) dans le ma-
tériau fibré spécifique et la conversion d'une mesure du profil de gain et a la fonction
mathématique hg(T) est calculée a partir de I’équation
cb(t)

elt) = e /0 T ek (Q)sin(QH)dQ 4.8)

Ou 6(t) est la fonction de Heaviside pour respecter le principe de causalité et la
contribution fractionnelle Raman fg, est calculée grace a la normalisation de hg(T) de
sorte que [hg(T)dT = 1. La réponse Raman retardée établit une région de gain, qui
est a la fois responsable de I’'amplification, spontanée ou stimulée, de la lumiere dans la

bande de gain et peut former une cascade de lignes décalées de Stokes dans un spectre
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laser. De plus, ce qui est important pour les impulsions ultra-courte est la diffusion Ra-
man intra-impulsionnelle, souvent appelée autodécalage solitonique Raman. Ce phéno-
mene provoque un déplacement continuel de la fréquence centrale des solitons vers des
fréquences plus basses (décalage vers le rouge) car 1’énergie est transférée de la partie a
haute énergie du spectre d’impulsions a la partie a énergie inférieure.

Pour la fibre ZBLAN par exemple, bien que plusieurs travaux aient présenté des
mesures et des approximations du spectre de gain Raman, différentes valeurs de gr(Q2)
et fr ont été obtenues [143]. Ces valeurs sont susceptibles de dépendre de la composition
des fibres de fluorure. Nous présentons sur la figure (4.6) le gain Raman mesurée sur une
fibre ZBLAN de chez le constructeur (Le Verre Fluoré) par [144], que nous implémentons

dans notre simulation dans le chapitre (5) :

n 1 n 1
2 5510 | Gain Raman|

2,0x10™ + -

1,5x10™ -

1,0x10™ -

Gain Raman (m/W)

5,0x107° -

0,0

o 5 10 15 20 25
Fréquence (THz)

FIGURE 4.6 — Gain Raman pour la fibre ZBLAN dopée Er**. Adaptée de
[144]

Pour une impulsion en forme de sécante hyperbolique (Sech?) d’une durée de 500
fs correspondante a une largeur spectrale de 16.34 nm centrée a 2800 nm, ayant une
énergie de 10 nJ. Nous simulons sur Fiberdesk la propagation de cette impulsion dans
une fibre ZBLAN passive de 10 m d’un diametre de coeur de 15um et ’autodécalage

solitonique Raman est observé sur la figure (4.7)



82 Chapitre 4. Sources laser dans le moyen infrarouge

(a) (b)

L L L L L ! !

104 Spectre entrée i | —— Spectre sortie
0,8 H 0,8 H
) T
2 06 2 064 3
3 2
2 0,4 F 2 044 H
2 2
[ [
= 021 F = 0,21 H
0,0 0,0 H
2600 2800 3000 3200 3400 2600 2800 3000 3200 3400 3600
Longueur d'onde (nm) Longueur d'onde (nm)

FIGURE 4.7 — Spectre d’entrée (a) et de sortie (b) de I'impulsion.

Nous observons la formation d"un soliton qui se décroche de la pompe pour se déca-
ler vers le grandes longueur d’ondes. Pour cette simulations, le soliton décalé est centré
a 2,92 um et présente une largeur spectral a mi-hauteur de 20 nm ce qui correspond a
une durée d'impulsion de 180 fs. Des modélisations similaires seront discutées dans le
chapitre suivant en comparaison avec les expériences.

nous allons nous intéresser a la description du verrouillage de modes en dévelop-
pant certains des aspects mentionnés dans la section précédente. Une description théo-
rique de la dynamique du verrouillage de modes est généralement basée sur un modele
d’impulsions circulantes; c’est-a-dire des conditions aux limites cycliques sur un signal

d’amplitude a(t) circulant dans une cavité laser.

421 Mécanismes de verrouillage de modes

Pour que le laser fonctionne correctement dans le régime impulsionnel souhaité, des
mécanismes spécifiques doivent étre introduits dans la cavité laser. Il existe deux types
de procédés de verrouillage de modes; Le procédé de verrouillage de modes actif re-
pose sur l'utilisation d"un modulateur intra-cavité, qui module I'amplitude ou la phase
du champ optique. Deux types de modulateurs sont couramment utilisés : les modu-
lateurs acousto-optiques (AOM) et les modulateurs électro-optiques (EOM). Bien que
cela puisse étre un moyen facile d’obtenir des régimes impulsionnels stables par ver-
rouillage de mode actif, la durée de 'impulsion est limitée par l'efficacité du modulateur
et se situe généralement dans la plage des picosecondes. Ainsi, dans la plupart des cas
ol la génération d’impulsions ultra-courtes est requise, les mécanismes de verrouillage

de modes passif sont de loin préférés car ils ne nécessitent aucune source externe et
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peuvent produire des impulsions sub-picoseconde. Les techniques les plus courantes
pour le verrouillage de mode passif sont le verrouillage de modes par absorbant satu-
rables et le verrouillage de modes par la rotation non-linéaire de la polarisation (RNLP).
Dans les sections suivantes, deux des mécanismes couramment utilisés au cours de ma
theése, a savoir les miroirs absorbants saturables et &8 RNLP, seront détaillés.

Compte tenu de I'importance de l'influence d"un absorbant saturable, une descrip-
tion plus précise de la fonction de perte dans I’équation (2.1) est souhaitable. A cette fin,
les absorbants saturables ont été divisés en absorbants rapides et lents, leur temps de
relaxation constant étant rapide ou lent comparé a la durée de I'impulsion laser (comme
indiqué au début). Pour un absorbant rapide, la réponse est supposée instantanée, ce

qui entraine une perte dépendante de l'intensité donnée par :

4o
= 4.9
LAy *9)

Sil'intensité I est égale a l'intensité de saturation Is de ’absorbant, la perte est égale
a la moitié de la profondeur de modulation totale go.

Verrouillage de modes par la rotation non-linéaire de la polarisation

En examinant le mécanisme de verrouillage de modes précédent, on peut conclure
que la méthode pour réaliser le verrouillage de modes consiste simplement a utiliser
la non-linéarité de certains composants pour filtrer le bruit de faible intensité, de sorte
que l'accumulation d’intensité n’est autorisée que pour certaines impulsions. Apres la
mise en place du verrouillage de modes, ces composants continuent de contribuer a
la stabilisation de 1’état de verrouillage de modes. L'évolution de la polarisation non-
linéaire, ou plus connue comme la rotation non-linéaire de la polarisation (RNLP) qui
est une méthode fonctionnant de maniére similaire, mais ne nécessitant pas de compo-

sants non-linéaires spécifiques car elle tire parti de la non-linéarité de la fibre elle-méme.
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FIGURE 4.8 — Schéma du mécanisme de verrouillage de modes par la
rotation non-linéaire de la polarisation

Le principe dont la RNLP permet d’obtenir le verrouillage de modes est illustré a
la figure (4.8). Les changements d’indice de réfraction non-linéaire induits par la SPM
et 'auto-modulation de phase croisé (XPM) modifient 1'état de polarisation de 1'im-
pulsion tout au long de sa propagation dans la fibre. Comme cet indice de réfraction
non-linéaire dépend de l'intensité, il existe une différence progressivement croissante
entre les états de polarisation du pic de forte puissance et les fronts de faible puissance
de I'impulsion le long de la propagation. Ainsi, si des composants sensibles a la polari-
sation sont insérés dans la cavité (des lames d’ondes et un polariseur par exemple), ces
parties indésirables de faible intensité peuvent ensuite étre filtrées ce qui est similaire a

la fonction d’un absorbant saturable.

4.2.2 Régimes de verrouillage de modes dans les lasers a fibres

Alors que de nouvelles conceptions laser avec des cartes de dispersion distinctes,
des mécanismes de formation d’impulsions et une dynamique intracavité ont vu le jour,
les chercheurs ont cherché a les classer par catégories, ce qui a conduit a la nomencla-
ture moderne pour décrire les types d'impulsions. Par conséquent, avant de décrire ces
phénomenes, nous clarifions le terme soliton dans ce contexte. D’un point de vue stricte-
ment mathématique, les solitons sont des solutions d’équations aux dérivées partielles
non-linéaires completement intégrables (par exemple, la NLSE, qui ne comprend que
GVD et SPM). La propagation des impulsions, ainsi que la fibre a faible perte, dans
laquelle GVD et SPM sont les effets dominants, peuvent étre considérées comme un
systéme hamiltonien conservateur, possédant par conséquent des solutions de solitons.
Cependant, un résonateur a mode verrouillé est un systéme dissipatif présentant des

gains et des pertes périodiques. Ainsi, les impulsions formées a partir d'un tel laser ne
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sont pas, au sens mathématique du terme, des solitons. Cependant, dans la pratique, la

communauté de l'optique fait souvent référence a toute structure persistante localisée,

qui résiste a une gamme de perturbations sous forme de soliton [145].

Régime du verrouillage de mode

FIGURE 4.9 — Schéma présentant les différents régimes des lasers a fibre.
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Les premiers lasers a fibre a verrouillage de mode passif a 1,55 um étaient sou-

vent constitués de toutes les fibres anormalement dispersives. Dans ces cas, de forts

effets de mise en forme des impulsions solitons ont été observés a partir de I'interaction

entre GVD et SPM, produisant des impulsions ultracourtes (durées plus courtes que

quelques ps) [146]. Le gain / perte périodique et la possibilité que la cavité contenant des

fibres de propriétés différentes aboutissent a ce que I'impulsion a I’état stationnaire soit

un "soliton moyen", avec des caractéristiques déterminées par les valeurs de dispersion

et de non-linéarité moyennes de la cavité nette [147]. Méme pour les cavités comprenant

des sections courtes normalement dispersives, la dynamique moyenne des solitons est

maintenue a condition que la dispersion nette soit suffisamment anormale. Les solitons

moyens sont des solutions statiques et, par conséquent, lors d"un aller-retour dans une



86 Chapitre 4. Sources laser dans le moyen infrarouge

cavité, les propriétés des impulsions ne varient qu’en amplitude en raison du gain /
perte quant aux largeurs temporelles et spectrales sont en grande partie inchangées.

La figure (5.11) met en évidence une observation commune supplémentaire dans les
lasers a soliton : les bandes latérales spectrales ([148]). Des perturbations périodiques
de I'impulsion dans la cavité entrainent une remise en forme afin de maintenir la forme
du soliton, cela entraine une perte linéaire d’énergie du soliton sous forme de rayon-
nement dispersif sur un large spectre. A certaines fréquences, le rayonnement dispersif
se propageant dans la cavité est en accord de phase avec le soliton, ce qui entraine une
augmentation résonante de I’'onde dispersive pour former des bandes latérales dans le
spectre. Dans le domaine temporel, cette énergie donne un large piédestal a 1'impul-
sion. L'effet devient d’autant plus fort que le rapport de la longueur de la cavité a la
période du soliton (L/Zp) augmente et peut conduire a des bandes latérales de forte
intensité comprenant une grande partie de la puissance de sortie du laser. Dans ce cas,
la puissance de créte réelle du soliton est faible et les applications du laser seront li-
mitées, ce qui limite en pratique la durée d’impulsion la plus courte possible (selon
Zy o« T2). Méme si la condition (L << Zo) est satisfaite, I'énergie des impulsions est
toujours limitée par le théoreme de l'air du soliton basé sur les valeurs de dispersion
et de non-linéarité moyennés par cavité. Eviter I'instabilité non-linéaire peut également
étre exprimée par la nécessité de minimiser ’accumulation de phase non-linéaire de
I'impulsion par tour dans la cavité (également appelée intégrale B) :

p _ 27 (EnyP(z)
NL =5 ) Aoy

dz (4.10)

ot P(z) est la puissance créte. Pour les lasers a soliton, ¢n; devrait étre nettement
inférieur a 2, ce qui correspond au cas d’instabilité résonante [149].

Lasers a impulsion étirée

Les limitations des lasers a soliton peuvent étre atténuées en introduisant une carte
de dispersion : c’est-a-dire des sections de signes alternants de GV D, donnant une dis-
persion nette de la cavité proche de zéro. Certains des plus anciens lasers modélisés ont
atteint cet objectif en utilisant des fibres normalement dispersives aux cotés de compo-

sants optique tels que des prismes ou des réseaux de diffraction pour introduire une
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dispersion anormale [150]. Le concept a été formalisé et étendu par [151] pour deve-
nir la conception de laser a impulsions étirées, utilisant des segments alternés de fibres
normalement et anormalement dispersives, afin d’amener I'impulsion en circulation a
s’élargir et a se comprimer périodiquement. La solution d’impulsion «respirante» peut
changer de durée d"un ordre de grandeur, ce qui correspond a une réduction de la valeur
moyenne de la puissance créte de I'impulsion autour d"un aller-retour dans une cavité
par rapport a un laser a soliton conventionnel permettant ainsi des énergies d'impulsion
plus élevées avant le début des instabilités. Les impulsions dans ce régime de fonction-
nement sont souvent appelées solitons a gestion de dispersion (analogues aux solitons
dans les lignes de transmission a fibre optique a gestion de dispersion [152]).

Lasers a fibre a dispersion totalement normale (AN D)

En 2006, [153] a signalé une avancée dans le concept d’ingénierie de la dispersion
des lasers a fibre en introduisant 1’architecture de dispersion tout-normale (AND:), le
filtrage spectral étant souligné comme un facteur important de la dynamique de la ca-
vité pour stabiliser I'impulsion, méme dans des environnements tres normalement dis-
persifs. Il y avait eu un petit nombre de démonstrations antérieures de verrouillage de
modes stable dans des lasers a fibre a verrouillage de modes, avec une dispersion totale-
ment normale (par exemple avec un filtrage suffisant fourni par le profil de gain limité,
connu sous le nom de "filtration par gain" [154]). Ici, la mise en forme par solitonique
est absente et l'interaction des effets linéaires et non-linéaires produit des impulsions
positivement chirpées. Par conséquent, les impulsions générées sont compressibles a
I'extérieur de la cavité. Dans les lasers ANDj, les effets dissipatifs (filtrage spectral, gain
et perte) et conservatifs (dispersif et non-linéaire) jouent un rdle majeur dans le proces-
sus de mise en forme des impulsions, contrairement aux lasers a soliton a dispersion
anormale, qui reposent principalement sur un équilibre entre GVD et SPM (les gains et
pertes sont bien siir présents, mais moins significatifs pour la formation d’impulsions).
Ces impulsions sont donc connues sous le nom de solitons dissipatifs [155].

L'impulsion s’élargit au fur et a mesure qu’elle se propage le long de la fibre normale-
ment dispersive et la SPM se traduit par un élargissement spectral. Aprés chaque aller-
retour, ’absorbant saturable diminue la largeur de I'impulsion et un filtre spectral limite
la largeur de bande de I'impulsion, compensant ainsi 1’élargissement a chaque aller-

retour. En raison de la nature chirpée de I'impulsion, le filtrage temporel (resp. spectral)
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a également un effet de réduction de largeur spectrale (resp. temporelle). S’agissant de
I'amplitude de la cavité et de I'équilibre de phase, GV D agit pour linéariser ’accumula-
tion de phase non-linéaire issue du SPM. L’accumulation de phase linéaire est compen-
sée par filtrage spectral et par ’absorbant saturable, ce qui limite également I'amplitude
de I'impulsion [156]. En éliminant la mise en forme des impulsions dans les sections
de dispersion anormales, le laser AND:1 évite la formation des bandes latérales et la li-
mitation théoreme de l'air des solitons classiques et permet des énergies d'impulsions
nettement plus élevées.

Oscillateur chirpé : Impulsions géantes chirpées

L'énergie des impulsions d’un laser a verrouillage de modes est inversement pro-
portionnelle a la fréquence de répétition et est donc directement liée a la longueur de
la cavité. Une approche simple de la réduction d’énergie est donc ’élongation de la ca-
vité. Ce concept avait déja été testé dans de nombreux lasers a fibre de soliton dont le
modele était ancien, avec des longueurs de cavité de plusieurs centaines de métres, bien
qu’il ait été constaté que 1'élongation était accompagnée d’une tendance a une opéra-
tion incohérente causant des bruits parasites (liée a 'instabilité des bandes latérales du
soliton évoquée précédemment) [157]. Les lasers ANDi ne souffrent toutefois pas de
telles limitations de longueur et a mesure que la compréhension de la dynamique des
solitons dissipatifs se développait, le concept d"un "oscillateur géant chirpé" a émergé :
en utilisant une fibre normalement dispersive pour allonger la cavité, une génération
d’impulsions cohérente pourrait étre préservée, avec un élargissement temporel signi-
ficatif des impulsions et un chirp linéaire important de la phase dispersive supplémen-
taire [158]. En ce qui concerne la dynamique des impulsions et le bilan énergétique en
régime permanent, les oscillateurs géants chirpés peuvent étre considérés comme un
sous-ensemble des lasers ANDi a soliton dissipatifs linéairement chirpés. Cependant,
pour I’évolution de I'impulsion géante, 1'effet de filtrage par le gain était suffisant pour
stabiliser I'impulsion, ainsi, un filtre passe-bande n’était pas explicitement requis ici.
Les changements de forme temporelle et spectrale au cours de chaque aller-retour sont
également négligeables, avec un taux de respiration de ~ 1. Malgré la nature géante du
chirp, il a été démontré que la compression utilisant une compensation de dispersion
par un réseau standard (c’est-a-dire une compression linéaire) peut entrainer une com-

pression en durées d’impulsions a un facteur de deux de la limite de transformation
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de Fourier [158]. L'extension jusqu’a 100 metres de longueur de cavité (c’est a dire une
fréquence de répétition de quelques MHz) a permis la génération d'impulsions d'une
dizaine a une centaine de picosecondes avecjusqu’a 15 n] d’énergie par impulsion, com-
pressibles a 100 fs [159]. Le véritable avantage de cette architecture réside toutefois dans
la simplification des systémes d’amplification. De larges impulsions a haute énergie et
a faible taux de répétition de l'oscillateur peuvent remplacer directement la chaine ty-
pique de l'oscillateur (seed), du sélecteur d'impulsions (Pulse peaker), de I’étireur et des
pré-amplificateurs, permettant une amplification directe aux énergies de 1’ordre du mi-
crojoule sans distorsion [158]. Cependant, 1’évolution énergétique s’est avérée limitée
par l'apparition de la diffusion Raman intracavité a des puissances crétes élevées [160].

Laser a impulsions auto-similaires :

En 1993, Anderson et al. ont démontré que la propagation d’impulsions de haute
énergie dans une fibre normalement dispersive pouvait éviter les cassures d’'impulsions
"wave-breaking" pour les impulsions d’intensité temporelle quadratique (forme para-
bolique) et de phase temporelle quadratique (chirp linéaire), solutions asymptotiques a
la NLSE [161]. Avec I'augmentation de la distance de propagation, la largeur spectrale
et temporelle d"une impulsion parabolique augmente, mais la forme est maintenue,c’est
a dire que I'impulsion évolue de fagon analogue, ce qui conduit au nom de similariton
(les détails sur 1’auto-similarité peuvent étre consulté sur la référence [162]). Il a ensuite
été montré numériquement [163] et expérimentalement [164] que méme des impulsions
de forme arbitraire injectées dans des fibres a dispersion normales évolueraient asymp-
totiquement vers cette solution parabolique linéairement chirpée, a condition qu’elles
obtiennent un gain (c’est-a-dire dans un amplificateur a fibre). Des impulsions para-
boliques chirpées ont ensuite été révélées analytiquement comme un attracteur non-
linéaire dans les fibres a gain normalement dispersif. Pour distinguer rigoureusement
I'évolution des impulsions auto-similaires dans les fibres passives, ces impulsions sont
souvent appelées amplificateurs de similaritons.

Les similitudes présentent de nombreuses caractéristiques attrayantes, notamment
I'évitement du phénomene du "wave-breaking" et I’absence de limites a I’accumulation
de phase non-linéaire. La qualité des impulsions des distributions d’intensité parabo-
lique est excellente, avec des ailes d’'impulsion minimales et le chirp hautement linéaire

permet une compression a la limite de Fourier sans distorsion.
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Une limitation majeure est la largeur de bande du gain limitée des terres rares com-
muns : la largeur de bande similaire augmente avec une énergie d’impulsion égale a
E3; ainsi, si la largeur de bande d’impulsion commence & dépasser la largeur de gain
finale, I'amplification spectrale inégale qui en résulte perturbe la phase quadratique,
perturbant une évolution auto-similaire [165].

Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté un état de l'art des différentes techniques
expérimentales utilisées de nos jours pour la génération des impulsions ultracourtes
dans la région du moyen infrarouge, ainsi que les processus dispersifs et non-linéaires
impliqués dans la propagation d’impulsions ultra-courtes dans les fibres optiques. La
base théorique utilisée pour modéliser de tels phénomenes est également décrite. Dans
le cadre de la mise a I’échelle énergétique de ces sources, les méthodes a base de fibres
ZBLAN a dispersions anormales sont mises en évidence, car elles constituent la base
des études présentées dans les chapitres suivants. Dans le prochain chapitre, nous allons
présenter nos réalisations des lasers a verrouillage de modes en régime de dispersion
anormale, il est a noter que contrairement a la silice o1 le montage est tout fibré, la
cavité du laser en ZBLAN est généralement hybride, c’est a dire que le milieu a gain est
la fibre (ZBLAN) dopée, mais le couplage et I'injection se font par un miroir dichroic
et une lentille, ainsi que la propagation en espace libre comme dans les lasers a solide.
Enfin, Nous nous attendons a ce que des impulsions d’énergie encore plus élevées soient

possibles (figure (4.5)).
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Chapitre 5

Laser a fibre ZBLAN double gaine

dopée A I’Er3T

5.1 Introduction

Dans ce chapitre, nous aborderons les travaux réalisés au laboratoire CORIA sur le
développement de sources d’'impulsions ultracourtes a base de fibres optiques en verre
fluoré opérant dans le moyen infrarouge autour de 3 ym. Dans un premier temps, nous
présenterons le laser a fibre dopée erbium a verrouillage de modes passif par absorbant
saturable a semi-conducteur. Dans un deuxieme temps, nous discuterons les caractéris-
tiques de la source réalisée en exploitant le mécanisme d’évolution non-linéaire de la
polarisation et produisant des impulsions sub-picosecondes. Nous terminerons par la
présentation d’un systeme d’amplification a deux étages ainsi qu'un systéme de conver-

sion par décalage en fréquence de solitons au-dela de 3 um.

5.2 Laser a fibre verrouillée en mode avec absorbant saturable
a28um

Le fonctionnement en régime de verrouillage de modes d'un laser a fibre ZBLAN
dopé Er®* dans la région spectrale autour de 3 um a été démontré pour la premiére
fois par Frerichs et Unrau en utilisant un absorbant saturable InAs [166]. Cependant, le
comportement dynamique obtenu correspondait & un régime mixte de verrouillage de
modes modulé par des enveloppes de type Q — switch. Un laser a fibre Er*" ZBLAN a

verrouillage de modes a été mis en évidence par C.Wei et al en utilisant un absorbant
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saturable Fe?™ : ZnSe . Un régime de verrouillage de modes stable a 2,78 um a été ob-
tenu avec une durée d’impulsion de 19 ps et une puissance moyenne de 51 mW [123].
En méme temps, J.Li et al ont rapporté un laser a fibre ZBLAN codopée Ho3t : Pr3*
a verrouillage de modes partiel a 2,87 um en utilisant un miroir absorbant saturable a
semi-conducteur a base de GaAs (SESAM) [134]. Plus récemment, la méme équipe a
présenté un laser a fibre ZBLAN Ho*" : Po®" a blocage de modes, offrant une meilleur
stabilité, en utilisant une configuration de laser a fibre avec une cavité en anneau, avec
un absorbeur saturable a semi-conducteur en transmission (SESAT) [167]. Un laser a
fibre ZBLAN dopée Er*" a verrouillage de modes par SESAM a 2,8 yum a également
été récemment démontrée par [124]. Bien que les SESAM soient actuellement les ab-
sorbants saturables les plus répandus et qu'ils aient démontré leur capacité a initier et
stabiliser des régimes de verrouillage de modes dans les lasers a fibre IR moyen dans la
région du 3 um, ils ont généralement une plage de longueurs d’onde de fonctionnement
étroite et nécessitent une fabrication et un conditionnement complexes. Par ailleurs, la
technologie actuelle ne permet pas d’atteindre des temps de relaxation courts, ni des

profondeurs de modulation élevées dans le moyen IR.

5.2.1 montage expérimental

SESAM

Lentille ZnSe:
Laser @ 2.8 um

Diode de pompe

Lentille ZnSe: Lentille ZnSe: Piege

f=12 mm f=12 mm CS: 50%  MD: optique

HT @ 976
@ 976 nm @ nm HT @ 976 nm

HR @ 2800 nm 3 métres de Fibre HR @ 2800 nm

ZBLAN dopée Er:3+

FIGURE 5.1 — Schéma expérimental du montage laser a fibre ZBLAN
dopé Er : 3+ avec absorbant saturable a 2,78 um.

Le schéma synoptique du premier laser développé au cours de ces travaux est pré-

senté a la figure (5.1). Une diode laser multimode a 976 nm a été utilisée comme source
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de pompage. Deux lentilles de séléniure de zinc (ZnSe) plan-convexe asphérique iden-
tiques (longueur focale de 12 mm) ont été utilisées pour collimater et focaliser le laser
de pompe, ainsi que le signal a 2,8 yum dans la fibre ZBLAN a double gaine dopée Er3,
d’une longueur de 3m (Le Verre Fluore). La fibre active présente un coeur fortement
dopé aux ions erbium avec une concentration molaire de 7%, une ouverture numérique
de 0,12 pour le signal a 2,8 um et de 0,46 pour la pompe, un diametre de coeur de 15
um. Une gaine interne d"un diametre d’environ 250 um en forme de cercle applatit de
deux cotés, pour briser la symetrie circulaire de la gaine. Les deux extrémités de la fibre
ZBLAN sont clivées a un angle de (=~ 12°) pour éliminer 'influence de la réflexion de
Fresnel. Un miroir dichroique de transmission supérieur a 95 % a 976 nm et de réflecti-
vité de 99% a 2,8 um, est utilisé pour séparer les faisceaux pompe et signal. Un miroir a
absorbant saturable con¢u pour A = 2800nm, ayant une profondeur de modulation de
14% et un temps de relaxation de 10 ps a été placé a l'une des extrémités de la cavité.
Pour assurer la saturation de 1’absorbant saturable, on utilise une lentille de 6 mm de fo-
cale pour focaliser le signal sur le SESAM. L'autre extrémité de la cavité comprend un
coupleur de sortie ayant une transmission de 50%. Un second miroir dichroique avec les
mémes caractéristiques a été placé apres le coupleur de sortie afin de filtrer la pompe ré-
siduelle. Il est a noter que les propriétés spectrales des miroirs dichroiques sont valables
pour une plage d’angle de [0°;22,5°] par rapport a la normale. La longueur effective
de la cavité en anneau est Lo = 271 fipre L fipre + 2Lespacetivre = 3,7m, ce qui correspond
a un intervalle spectral libre de la cavité, donc une fréquence de répétition en régime
de verrouillage de modes de f., = ﬁff ~ 31MHz. Nous utilisons une photodiode
HgCdTe (Le tellurure de mercure-cadmium) refroidie a 1’azote liquide et connectée a
un pré-amplificateur (Kolmar Technologies, temps de montée < 2 ns) pour mesurer les
performances dans le domaine temporel du laser impulsionnel. Le train d’impulsions
est analysé en utilisant la plateforme constituée d’un oscilloscope (Wavemaster 8500),
un analyseur de spectre optique (YOKOGAWA AQ6376), un analyseur radiofréquence
(ROHDE&ScHWARZ FSV Signal Analyser [9 kHz - 7 GHz ]) et un autocorrélateur.

5.2.2 Résultats expérimentaux et discussions

Le seuil du blocage de modes de notre laser a fibre ZBLAN dopée Er3* a été ob-

sérvé a 500 mW de pompe. La puissance moyenne de sortie du laser est de 15 mW,
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soit des impulsions de 500 p] avec une largeur de spectre de 0,3 nm. Toutefois, le fonc-
tionnement en mode impulsionnel n’était stable que lorsque la puissance de la pompe
a été portée a 850 mW. Le fonctionnement en régime de blocage de modes du laser a
fibre ZBLAN dopée Er®" est auto-démarrant, et reste stable pour des puissances de
pompage allant de 0,85 a 1,3 W. Un exemple de train d’impulsions émis en régime de
verrouillage de modes pour une puissance pompe de 1,25 W est illustré sur la figure
(5.2). Les variations en amplitude des impulsions sont d’environs 5%, ce qui indique
un fonctionnement relativement stable de ce laser a fibre a verrouillage de modes. Des
instabilités Q — switch peuvent étre obsérvées lors du fonctionnement. La puissance de
sortie moyenne mesurée a une puissance de pompage de 1,25 W est d’environ 32 mW
avec un taux de répétition de 31,2 MHz. En augmentant la puissance de pompe, le ré-
gime de verrouillage de modes est maintenu jusqu’a une puissance de pompe de 2 W
avec une puissance de sortie moyenne du laser supérieure a 100 mW, ce qui correspond
a 3,2 n] d’énergie par impulsion.. Lorsque la puissance de la pompe va au-dela de 2
W, le SESAM est généralement endommagé et le régime de verouillage de modes est

perdu.
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FIGURE 5.2 - Le train d’impulsions du laser a fibre ZBLAN dopé Er>*
a verrouillage de modes par SESAM sur (a) une durée de 2 yus et (b) une
durée de 160 ns.

Le spectre d’émission du laser a fibre pour une puissance de pompage de 1,25 W a

été mesuré avec un analyseur de spectre optique avec une résolution de 0,05 nm (voir
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figure (5.3)). La longueur d’onde centrale est d’environ 2779 nm avec une largeur totale
a mi-hauteur (FWHM) de 0,48 nm, correspondant a une largeur d’impulsion de 23 ps
en supposant des impulsions en forme de sech? et limitées par transformée de Fourier.
Le spectre radiofréquence (RF) du signal laser a été mesuré avec un analyseur de
spectre électrique. Un exemple de spectre obtenu autour de la fréquence fondamentale
du laser centrée sur 31,225 MHz est présenté sur la figure (5.4). Le rapport signal sur
bruit (RSB) du spectre RF a été mesuré a environ 67 dB avec une largeur de bande de

résolution de 100 Hz
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FIGURE 5.3 — Le spectre optique du laser a fibre ZBLAN dopée Er** a
verrouillage de modes avec absorbant saturable pour une énergie d’im-
pulsion de 1n] : (a) Echelle logarithmique; (b) Echelle linéaire.
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FIGURE 5.4 - Le spectre RF du train d'impulsions mesuré autour de la

fréquence fondamentale 31,225 MHz et une résolution de 1 kHz, sur une

fenétre de 1 MHz (a) et de 300 kHz (b). Le spectre présente un contraste
de 67 dB.
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Pour analyser le comportement de cette source et évaluer les possibilités d’améliora-
tion, nous avons développé un modele numérique du laser, en exploitant la plateforme

Fiberdesk.
i""!

Fibre Al -
Active Active

Coup
sortie

FIGURE 5.5 — Schéma de la cavité simulée sur Fiberdesk.

Le schéma de la cavité simulée est présenté a la figure (5.5). Les parametres de la
fibre a gain sont donnés dans le tableau (5.1). on considere les parametres fournis par
le fabriquant pour 1’absorbant saturable; c’est-a dire une profondeur de modulation de
14% et un temps de relaxation de 10 ps. Pour 'ensemble de 1’étude présentée ci-apres,
le critere de convergence est défini de telle sorte que la variation relative de l'intensité
du champ électrique d’un aller-retour a I'autre soit inférieure a 10~ sur au moins 100

tours consécutifs.

Parameétres de la fibre ZBLAN dopée Er3* | Unité Valeurs
Longueur m 3

B2 ps?/m -0.086
Coefficient non-linéaire (vy) WLtkm™ | 0.23
Diametre du mode um 15

Gain a faible signal (go) m~! 8
largeur de la bande de gain (AAg) nm 100

TABLE 5.1 — Parametres de la fibre ZBLAN dopée Er3T utilisés pour la
simulation de la cavité linéaire.



5.2. Laser a fibre verrouillée en mode avec absorbant saturable a 2,8 ym 97

Le calcul démarre a partir d’un bruit et se stabilise apres quelques dizaines de tours
dans la cavité. Les parametres numériques sont maintenus constants dans les simula-
tions, sauf indication contraire explicite. Nous utilisons une fenétre temporelle large
de 100 ps pour assurer une bonne résolution spectrale Af,.;,;; = 10 GHz. Le nombre de
points dans la fenétre est fixé a 2!°, correspondant a une résolution temporelle de 39 fs.
Une résolution temporelle (ou spectrale) plus élevée n’a pas entrainé de changements
significatifs dans la dynamique de propagation des impulsions. Le pas de propagation
pour l'algorithme a pas fractionné est uniformément fixé a Az = 1mm et la longueur
d’onde centrale de la fibre a gain est fixée a A fipreactive = 2779nm. Les solutions obtenues
a l'état stationnaire présentent des profils temporels et spectraux de forme en sécante
hyperbolique comme attendu en régime de dispersion anormale. Les résultats obtenus
pour une energie d’'impulsion de 1 n] sont présentés sur la figure (5.6)

Les performances de ce régime sont similaires a la configuration expérimentale réa-
lisée précédemment. Comme en expérience, les simulations prédisent des impulsions
picosecondes avec des spectres étroits. La longueur d’onde centrale du spectre optique
est de 2779 nm, la largeur a mi-hauteur du spectre obtenue par simulation est de 553 pm

et celui mesuré est de 483 pm.
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FIGURE 5.6 — Comparaison entre expérience et simulations numériques :
(a) spectres optiques et (b) profils temporels.

Nous calculons a partir du spectre mesuré, le profil temporel par transformée de
Fourier inverse ne tenant pas compte de la phase spectrale de 'impulsion. Nous compa-
rons ensuite avec le profil temporel de I'impulsion simulée. La figure (5.6-(b)) présente

les deux résultats. L'impulsion obtenue par simulation est trés proche de 1’expérience
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pour une puissance créte de 40 W. La différence entre les deux impulsions est de 5 %.
Les simulations semblent confirmer les observations expérimentales, avec des impul-
sions de quelques dizaines de picosecondes.

En conclusion, I'exploitation d’absorbants saturables a semi-conducteur a permis de
réaliser un laser a fibre a verrouillage de modes dans la région du 3um. Des impulsions
de plus de 23 ps de durée et une puissance de sortie moyenne de 32 mW a un taux
de répétition de 31.2 MHz ont été obtenues. Cependant, la faible profondeur de mo-
dulation et le temps de relaxation relativement lent des absorbants saturables n’a pas
permis de générer des impulsions sub-picoseconde. De plus, les absorbants saturables
opérant dans cette région de longueurs d’ondes ont tendance a se dégrader rapidement.
Des impulsions plus stables et beaucoup plus courtes a 3 um peuvent étre obtenues en
utilisant une cavité en anneau incorporant le mécanisme de la rotation non-linéaire de

polarisation. C’est la technique que nous décrivons dans les sections suivantes.

5.3 Laser a fibre a blocage de modes par ENP a 2,8 um

Nous allons nous intéresser maintenant a la nouvelle configuration du laser a fibre
ZBLAN dopée Er** a blocage de modes avec le mécanisme d’évolution non-linéaire de

polarisation.

5.3.1 Montage expérimental

Le schéma de l'oscillateur est illustré dans la figure (5.7). Cette cavité en anneau
contient 3 metres de fibre en verre fluoré double gaine (Le Verre Fluoré). La fibre est
constituée d’un cceur de 15 um de diametre dopé aux ions Er>* a 7 mol.% entouré par
une gaine de forme quasi-rectangulaire de 240 et 260 yum de cotés. Un polymere de fluo-
roacrylate d’indice de réfraction inférieur entoure cette gaine, permettant une propa-
gation multimode du faisceau de pompe (ON > 0,46). La dispersion de la fibre (8, = -
0,086 psz/ m a 2,8 um) a été estimée sur la base de la composition du matériau et des
propriétés de guidage [168]. La cavité opére en régime de dispersion anormale avec une
dispersion totale de la cavité de Bz =- 0,25 ps?. Les bouts de fibre n’étant pas protégés
par rapport a I’aire ambiant, on veille a ne pas dépasser 1 W de signal laser a 2,8 yum afin

de ne pas dégrader la fibre. Cette dégradation peut résulter soit de la diffusion d’'OH~
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et de I'échauffement thermique associé [169], ou des pics d’intensités parasites dues a
des instabilités de Q-switch. Les bouts de fibre ont été clivés en angle a 12° pour éviter
les réflexions parasites pouvant affecter le processus de blocage de modes.
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HR @ 2800 nm

FIGURE 5.7 — Schéma du montage expérimental de la cavité laser en an-
neau. MD : miroir dichroique. L’isolateur optique est également utilisé
comme polariseur.

La fibre est pompée avec une diode laser multimode qui délivre jusqu’a 6 W de
puissance continue a 980 nm. Le signal de pompe est couplé a I'intérieur de la cavité en
anneau par l'intermédiaire d"un miroir dichroique traité. On extrait 50 % du signal laser
hors de la cavité grace a un coupleur de sortie de 50/50. Le couplage des signaux laser
et de pompage dans la fibre est réalisé via des lentilles asphériques en séléniure de zinc
(ZnSe) avec une focale de (f = 12,5 mm), ayant une transmission que nous avons mesuré
autour 75 % pour le signal et la pompe . La pompe résiduelle a la sortie de 'oscillateur
est ensuite filtrée avec le miroir dichroique isolant ainsi le signal laser.

Le verrouillage de modes est initié et maintenu par le mécanisme d’évolution non-
linéaire de la polarisation (ENP) [170] via l'utilisation de lames de phase et d"un isola-
teur optique dépendant de la polarisation. Une deuxiéme lame quart d’onde est utilisée
afin d’affiner le contréle de la polarisation et ainsi apporter une plus grande précision
dans la controle des paramétres du mécanisme de verrouillage de modes. L'isolateur,
basé sur la rotation de Faraday;, fait également office de polariseur et assure une propa-

gation unidirectionnelle (sens anti-horaire, cf. figure (5.7)) du signal laser dans la cavité
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annulaire. La longueur totale du segment de propagation d’espace libre dans la cavité

est d’environ 1m.

5.3.2 Résultats expérimentaux
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FIGURE 5.8 — Spectre radiofréquence du signal émis par le laser a fibre
dopée Er®t en régime de verrouillage de modes par ENP sur une fenétre
de 1 GHz (a) et de 40 MHz (b).

Les orientations des lames de phase ont dii étre ajustées avec une extréme précision
(plus ou moins 1°) pour trouver un régime de verrouillage de modes stable et auto-
démarrant. Pour une puissance de pompe 2 W (1,41 W apres la lentille ZnSe), le fonc-
tionnement en blocage de modes est maintenu pendant plusieurs heures, avec une fluc-
tuation de la puissance moyenne de sortie de l'oscillateur inférieure & 1%. Le spectre RF
du signal de sortie est présenté sur la figure (5.8). Il a été mesuré avec une photodiode
HgCdTe (Le tellurure de mercure-cadmium) refroidie a 1’azote liquide, et connectée a
un pré-amplificateur (Kolmar Technologies, temps de montée <2 ns).

La figure (5.8-(a)) montre le spectre RF du signal mesuré a la sortie de 1'oscillateur.
Il est composé de plusieurs pics qui sont la fréquence fondamentale et ses harmoniques
d’ordres supérieures jusqu’a 1 GHz. L'amplitude des pics reste stable sur plusieurs cen-
taines de MHz indiquant un régime de verrouillage de modes stable. Le taux de répé-

tition du train d’impulsions mesuré avec I'analyseur de spectre radiofréquence est de
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53,708 MHz comme le montre la figure (5.8-(b)), correspondant bien a l'interval spec-
trale libre de la cavité. Le rapport signal sur bruit est d’environ 80 dB (avec une largeur
de bande de résolution de 1 kHz et un span sur 40 MHz). Ce régime de fonctionnement

reste stable pendant plusieurs heures.
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FIGURE 5.9 — Trace temporelle du train d’impulsions dans le régime de
verrouillage de modes..

La figure (5.9) montre le train d’impulsions enregistré a la sortie de 1'oscillateur sur
une échelle de temps de 120 ns. Il se caractérise par sa régularité et présente une faible
modulation d’enveloppe. La période du train d"impulsions (~ 18,6 ns) correspond bien
au temps d"un tour dans la cavité. La durée des impulsions individuelles ne peut pas

étre résolue directement car elle est inférieure a la résolution du photodétecteur.
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FIGURE 5.10 — Trace d’autocorrélation mesurée a la sortie de 1’oscilla-
teur. La durée de I'impulsion est estimée a 315 fs en considérant un profil
temporel idéal en sech?(t).

Le spectre RF et1’allure temporelle du train d'impulsions semblent indiquer un fonc-

tionnement mono-impulsionnel. Cependant, pour compléter ces caractérisations, il est
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nécessaire de mesurer le profil temporel de I'impulsion avec un autocorrélateur cou-
vrant des longueurs d’ondes allant jusqu’a 3 um. La trace d"autocorrélation typique des
impulsions extraites de la cavité est montrée sur la figure (5.10). Le meilleur ajustement
théorique est obtenu en supposant un profil d'intensité en sécante hyperbolique d'un

largeur a mi-hauteur de 315 fs.
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FIGURE 5.11 — Spectre optique du laser a fibre ZBLAN dopée Er3*
en verrouillage de mode avec le mécanisme de RNLP, mesuré avec
(YOKOGAWA AQ6376). (a) Echelle logarithmique. (b) Echelle linéaire.

Le spectre optique des impulsions générées en sortie sont présentées sur la figure
(5.11). Les hachures obsérvées sur le spectre optique sont la conséquence de la longue
propagation en espace libre jusqu’a I'appareil de mesure, qui affecte considérablement
le spectre du signal en raison de 1’absorption de vapeur d’eau dans I'environnement au
voisinage de 2,8 um. La largeur a mi-hauteur du spectre optique est d’environ 14nm.

Par ailleurs, le spectre de sortie contient de forts pics spectraux répartis symétrique-
ment sur les deux c6tés de la longueur d’onde centrale A, = 2789 nm, que nous voyons
plus clairement sur la figure (5.11-(a)) . Ces caractéristiques spectrales, appelées bandes
latérales de Kelly, confirment que le laser fonctionne dans le régime solitonique [148].
Du point de vue temporel, les bandes latérales de Kelly correspondent a des ondes dis-
persives résonantes qui se propagent avec le soliton a l'intérieur de la cavité. Un ver-
rouillage de modes dans le régime de solitonique était attendu car la dispersion de la

tibre est fortement anormale a 2,8 ym. Connaissant la fréquence associée a chaque bande
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latérale, la dispersion globale de la cavité et la durée de I'impulsion circulant dans la ca-

vité peuvent étre déduites a 1’aide de I'équation suivante [148] :

m B 1
7T|,Btotale ‘ 4”2T2

(fm _fc)2 = (51)

Ou fy, correspond a la fréquence de la bande latérale d’ordre m, f, = 1,07.10"“Hz (
correspondant a A = 2789 nm) est la fréquence porteuse, o141, est la dispersion globale
de la cavité et T est la durée de I'impulsion. Notons que la largeur a mi-hauteur d’une
impulsion de forme en sécante hyperbolique est donnée par ~ 1,763 7. En effectuant
une régression linéaire des différences de fréquence (f,, — f)? en fonction du nombre
entier m et en utilisant I'équation (5.1), on trouve une dispersion de la cavité By =
- 0,24 ps®. En supposant que la dispersion de la cavité soit principalement régie par la
dispersion du segment de 3 m de la fibre de fluorure, la dispersion de la fibre peut étre
approximée par B = Biotare/3m= - 0,080 ps?m~1, ce qui est en bon accord avec notre
estimation précédente de B, = - 0,086 ps?>m~!. La largeur a mi-hauteur moyenne estimée
de I'impulsion dans la cavité, également calculée a partir de I'équation (5.1), est de 320
fs, ce qui est conforme avec la mesure expérimentale.

La cavité peut générer un train d’impulsions stable avec une puissance moyenne a
la sortie pouvant atteindre 36 mW, compte tenu du taux de répétition de 54 MHz ceci
correspond a une énergie de 0,66 nJ.

Pour confirmer le fonctionnement mono-impulsionnel du laser a ce niveau d’éner-
gie, nous avons mené des simulations numériques en s’appuyant sur le schéma synop-
tique du laser montré sur la figure (5.12). Il s’agit d"une cavité en anneau comprenant
une fibre ZBLAN dopée Er®" a dispersion anormale et un coupleur de sortie (CS) a
I'extrémité de la cavité, ayant un taux de couplage autour de 30 %. Le mécanisme de
verrouillage de modes est modélisé par une fonction de transmission correspondant a
absorbant saturable résultant d’un systeme a deux niveaux. Le calcul démarre a par-
tir d"un bruit et peut converger vers une solution impersonnelle stable apres plusieurs

tours de cavité.
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FIGURE 5.12 — Représentation schématique de la cavité en anneau simulé
par Fiberdesk.

Les parametres de la fibre active dopée erbium sont donnés dans le tableau (5.1).
On tient compte dans la simulation des pertes dues a 'injection du signal dans la fibre
active, et aussi des pertes dues aux éléments optiques constituant la cavité (lentilles de
collimation, miroirs, isolateur, ..), étant donné que la cavité est principalement en espace
libre. Les simulations sont effectuées en considérant un absorbant saturable artificiel a
réponse instantanée, avec une profondeur de modulation de 90%. Un tel contraste élevé
ne pourrait pas étre obtenu en utilisant un absorbant saturable réel, mais il peut étre
atteint par le mécanisme de la rotation non-linéaire de la polarisation. Le coupleur de
sortie est fixé a une valeur de 50 %. La résolution numérique commence a partir du bruit
ou d’un profil d’impulsions donné et le calcul s’arréte lorsqu'une solution stationnaire
est atteinte. La solution converge vers une solution impulsionnelle qui se stabilise aprés
quelques tours dans la cavité. Nous obtenons des impulsions d"une énergie de 0.68 n]

qui présentent des caractéristiques trés similaires a notre mesure expérimentale.
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FIGURE 5.13 — Le spectres normalisé de I'impulsion obtenue par simula-
tion de la cavité sur Fiberdesk et celui mesuré expérimentalement dans le
régime de blocage de mode par le spectrometre YOKOGAWA AQ6376.

La figure (5.13) présente les spectres normalisés de I'impulsion simulée et celle me-
surée en échelles logarithmiques. La remise en forme périodique des impulsions cau-
sée par les pertes et gains intra-cavité induit les bandes latérales, qui sont la signa-
ture du fonctionnement dans le régime de dispersion anormale. Les prédictions numé-
riques sont treés proches de celles mesurées expérimentalement au niveau de la forme
du spectre et de sa largeur spectrale. La trace temporelle calculée est montrée sur la fi-
gure (5.14). Elle présente une largeur a mi-hauteur de 320 fs. Le profil temporel obtenu
par transformation de Fourier du spectre expérimental est trés proche de celui calculé

numériquement.
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FIGURE 5.14 — Profil temporel de la solution calculée numériquement
(courbe en noir) en comparaison avec I'impulsion obtenue par transfor-
mation de Fourier du spectre expérimental (courbe rouge).
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Pour la majorité des applications visées, des énergies de quelques dizaines de nano-
jouls sont nécessaires. Dans cette perspective, nous avons développé une chaine d’am-

plification qui est présentée dans la section suivante.

5.4 Amplificateur a fibre ZBLAN dopée Er®* 22,8 um

Spectromeétre %M
¥ M
ER) &

Isolateur
Autocorrelateur -

Oscillateur stable Préamplificateur

Lentille ZnSe:

optique

Fibre ZBLAN dopée Eri3* Diode de pompe

Isolateur Isolateur

@ 2.8 ym

FIGURE 5.15 — Schéma de la configuration expérimentale du MOPA a
fibre ZBLAN dopé Er** pour un laser pulsé a 2,8 um.

La figure (5.15) illustre la configuration de la chaine d’amplification développée. Elle
se constitue de trois étages : Un oscillateur, un pré-amplificateur et un amplificateur de
puissance. L'architecture de 1'oscillateur a été décrite dans la section (5.3) . On protege
chaque étage par un isolateur pour éviter toute instabilité du systeme pouvant émaner
d’une éventuelle réflexion. En effet, un retour dans la chaine pourrait déclencher une
émission laser dans les amplificateurs qui peut causer 'endommagement des bouts des
fibres situées en amont. Ce sont les points les plus fragiles du systeme.

Le role principale du pré-amplificateur est de permettre a I’amplificateur de puis-
sance d’opérer en régime saturé. Ce régime réduit 'impact des fluctuations éventuelles
du signal de sortie de l'oscillateur sur les performances de sortie du systéme appor-
tant ainsi une meilleur stabilité. L'architecture du pré-amplificateur est similaire a celle
de I'amplificateur de puissance. Le pré-amplificateur est constitué d'une fibre active
ZBLAN adouble gaine dopée erbium de longueur 1,6 m et pompée en contra-propagatif.
Deux configurations ont été étudiées pour le dernier étage avec des longueurs de 2,2 et

4 m. Nous avons adopté la configuration avec une longueur de fibre active de 2,2 m
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suite aux performances plus élevées qu’elle présente par rapport a celle de 4 m (figure
(5.16)). De plus, nous avons veillé a faire un clivage avec angle (12°) de I'extrémité de la

fibre, dans le but de rendre négligeable la réflexion de Fresnel au niveau de l'interface

verre-air en sortie.

Nous avons mesuré I'autocorrélation de I'impulsion ainsi que son spectre a la sortie

du pré-amplificateur. Les résultats sont reportés sur la figure (5.17).
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FIGURE 5.16 — Evolution de la puissance du signal en fonction de la
puissance de pompe pour les configurations a 2,2m et 4m.
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Nous observons un rallongement de la durée de I'impulsion ainsi qu'un rétrécis-
sement du spectre de I'impulsion pré-amplifiée par rapport au signal d’entrée. Nous

avons réalisé une simulation numérique (4.2) d'un simple passage dans la fibre active
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FIGURE 5.17 — Traces d’autocorrélation (a) et spectres optiques (b) mesu-
rés en sortie du préamplificateur en comparaison avec les caractéristiques
en sortie d’oscillateur.
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pour pouvoir interpréter ces résultats. Les résultats de cette simulation sont reportés sur

la figure (5.18).
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FIGURE 5.18 — Résultats des simulations numériques de la propagation

dans le préamplificateur : (a) évolution de la durée et de la largeur spec-

trale en fonction de la position dans la fibre active et (b) caractéristiques
de I'impulsion extraite en fonction de 1’énergie.

La figure (5.18 (a)) présente 1’évolution temporelle et spectrale de 1'impulsion en
fonction de la longueur de la fibre pour une puissance de pompe constante. La courbe a
une forme parabole démarant des parametres initiaux de I'impulsion d’entrée avec un
maximum se situant autour de 2 m de fibre. Le calcul nous montre que 'impulsion subit
un élargissement temporel et un rétrécissement spectral tout en gagnant en énergie lors
de sa propagation le long de la fibre active. Le calcul présenté est trés proche de notre
résultat expérimental pour le point de fonctionnement autour de 1,6 m. On fixe cette lon-
gueur de fibre et on varie par la suite la puissance de pompe de la fibre active, en faisant
varier 1'énergie de saturation du gain du modele numérique présenté dans le chapitre
(4). La figure (5.18 (b)) présente le résultat de ce calcul. Pour de faibles énergies, I'impul-
sion subit un allongement temporel et un rétrécissement spectral qui semble provenir
du filtrage par le gain. La simulation prévoit une compression temporelle du soliton

ainsi qu'un élargissement spectral pour de plus hautes énergies.
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5.4.1 Caractérisation de I’amplificateur de puissance
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FIGURE 5.19 — Evolution des performances de I’amplificateur de puis-
sance en fonction de la puissance de pompage pour différentes puis-
sances d’entrée.

Dans notre montage expérimental, la puissance de sortie de 1'étage de puissance a
été mesurée pour différentes valeurs de la puissance d’entrée en faisant varier le niveau
de pompage. La variation de la puissance du signal d’entrée dans 'amplificateur de
puissance est obtenue en atténuant la puissance de sortie du pré-amplificateur grace a
la lame demi-onde et de l'isolateur, qui fait office de polariseur. La puissance de pompe
maximale disponible est d’environ 21 W, mais pour des raisons de sécurité, on va se
limiter a 12 W afin de ne pas endommager les bouts de la fibre. Les courbes de rende-
ment en puissance de 'amplificateur sont résumées sur la figure (5.19).L’efficacité de
cet amplificateur a fibre augmente avec la puissance de signal. Toutefois, un signal in-
jecté au-dela de 35 mW correspondant a 0,7 n] d’énergie par impulsion ne donne pas
une réelle différence d’amplification, indiquant le passage en régime de saturation. Par
la suite, nous nous assurerons d’injecter des impulsions de plus de 1nJ d’énergie dans
les derniers étages d’amplification. Nous avons mesuré les spectres de sorties ainsi que
l'auto-corrélation a la sortie de 'amplificateur pour différentes puissances de pompe.
Les résultats de la mesure d’auto-corrélation de I'impulsion accompagnés de la simula-

tion numérique pour différentes durées d’impulsion sont reportés sur la figure (5.20).
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FIGURE 5.20 — (a) Spectre du signal amplifié et (b) autocorrélation du
signal en fonction de la puissance de pompe mesurée a la sortie de I’am-
plificateur de puissance.

Afin d’interpréter les résultats , nous avons réalisé plusieurs simulations de I'am-
plification de I'impulsion dans la fibre active. Nous avons utilisé en entrée de I'ampli-
fication un profil d’impulsion qui reproduit notre mesure expérimentale. Les résultats
de ces simulations sont présentés sur la figure (5.21). Ces résultats montrent qu’a partir
d’une longueur de fibre de 2m a des puissances de pompe élevées (> 6 W), I'amplifi-
cateur joue le role d'un attracteur permettant aux impulsions d’évoluer vers une durée
inférieure a 200 fs sans perturbations majeures. Ce résultat a été mesuré et prouvé ré-

cemment par [144].
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FIGURE 5.21 - (a) Simulation numérique de ’évolution de la durée d"im-

pulsion en fonction de la longueur de la fibre active pour trois valeurs de

puissance de pompe de I'amplificateur. (b) Comparaison de la mesure

d’autocorrélation avec la simulation numérique de 1’évolution de la du-

rée d’impulsion en fonction de la puissance de pompe de I’amplificateur
pour une longueur de la fibre active de 3m .

La dynamique d’amplification de solitons dans les fibres a dispersion anormale dé-

pend de plusieurs parametres (gain, dispersion, non-linéarité, longueur de fibre, profil
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temporel initial, etc..). Certaines grandes lignes peuvent néanmoins étre établies afin de
batir une intuition pour expliquer ce processus d’amplification. Dans un premier temps,
on néglige 1'effet Raman ainsi que les effets non-linéaires et dispersifs d’ordres supé-
rieurs pour ne considérer que les effets de base (automodulation de phase et dispersion
chromatique). La dynamique temporelle et spectrale d'une impulsion initiale en forme
de sécante hyperbolique dans un amplificateur a fibre en régime de dispersion anomale
est déduite dans les résultats ci-dessus. En supposant un gain uniforme de forme lo-
renztienne le long de la fibre. Les parametres de simulation ne sont pas décrits ici, car
la description de la dynamique d’amplification se veut étre simplement qualitative. Sur
cette figure, on remarque que le soliton subit d’abord un léger étalement temporel di
au filtrage spectral par le gain. Il en suit une compression importante d’un facteur su-
périeur a 10 sans perte d’énergie notable dans le soliton. On parle alors d’amplification
adiabatique du soliton [144]. Lors de la propagation, le soliton tente d’adapter son profil
temporel a son augmentation en énergie de fagon a subsister comme soliton fondamen-
tal (N = 1). En présence d’un gain important dans I'amplificateur, 'impulsion ne peut
s’adapter assez rapidement et finit par évoluer sous forme d’un soliton d’ordre supé-
rieur. Son évolution devient donc périodique avec des cycles de compression et d’étale-
ment temporels et spectraux. Cette étape de compression ou cette évolution périodique
ne peut perdurer, car la largeur de bande de I'amplificateur est limitée dans les amplifi-
cateurs réels. Dans la simulation présentée ci-dessus, la largeur de bande de gain est de
100 nm. A un certain endroit lors de la compression, la largeur spectrale de I'impulsion
vient & excéder celle du gain. La partie centrale de son spectre subit alors davantage de
gain que ses extrémités, ce qui cause un rétrécissement spectral et un élargissement tem-
porel. L'impulsion devient également chirpée. Apres une certaine distance, I'impulsion
chirpée ne peut s’amplifier davantage et I’énergie est alors distribuée aux piédestaux ac-
compagnant I'impulsion. Ces piédestaux peuvent alors s’amplifier suffisamment pour
former de nouveaux solitons accompagnant I'impulsion principale. Ce processus peut
étre cascadé a plusieurs reprises et l'on assiste alors a la formation d’impulsions mul-
tiples a la sortie de I'amplificateur [171]. Evidemment, la présence d’un soliton d’ordre
supérieur n’est que fictive puisqu’en réalité, l'effet Raman et la dispersion d’ordre su-

périeur déstabilisent cette propagation périodique. Il reste néanmoins que la formation
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d’impulsions multiples et plusieurs autres phénoménes peuvent étre observés en pré-
sence de ces effets non-linéaires et dispersifs, ainsi que par 1'effet de la propagation de

I'impulsion dans ’air [172].

5.4.2 Auto-décalage solitonique Raman

Le développement récent de lasers a fibre a solitons femtoseconde émettant a 2,8 m
ouvre une nouvelle voie pour la génération d'impulsions ultracourtes dans la région
spectrale du moyen infrarouge. Dans cette partie, nous allons présenter les résultats du
décalage Raman dans deux fibres ZBLAN ayant des caractéristiques différentes.

M
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FIGURE 5.22 — Schéma de la source a auto-décalage en fréquence de soli-
ton. Un isolateur optique a été placé a la sortie de I'amplificateur pour le
protéger d’éventuels retours.

Le systeme amplificateur présenté dans la section précédente est utilisé pour pom-
per une fibre ZBLAN passive. Le faisceau laser extrait de 'amplificateur est collimaté
grace a une lentille ZnSe d'une focale de 6 mm, et par la suite injecté dans une fibre
passive en passant par un isolateur, afin de protéger I’amplificateur d’éventuels retours.
L’injection dans la fibre passive, d'une longueur de 14 m et d'un coeur de diametre de
® = 7.5um se fait grace a un objectif de microscope en ZnSe ayant une focale de 6 mm et
un ouverture numérique de 0.25. Les pertes par injection sont estimées autour de 75 %,
qui sont principalement dues aux pertes dans l'isolateur et dans les optiques en ZnSe.
Les propriétés spectrales du faisceau extrait de la fibre passive sont mesurées avec un

analyseur de spectre optique moyen infrarouge couvrant la fenétre 1.5 - 3.4 pm.
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FIGURE 5.23 — Evolution du spectre optique mesuré expérimentalement

(a) et calculé numériquement (b) en fonction de I'énergie des impulsions

d’entrée. (c) Evolution du spectre le long de la fibre passive pour diffé-
rents niveaux d’énergie a I'entrée.

La figure (5.23-(a)) présente les spectres mesurés en sortie la fibre passive pour dif-
férentes valeurs de 1’énergie injectée a I'entrée de la fibre passive. Pour chaque niveau
d’énergie de I'impulsion d’entrée, nous avons réalisé une simulation numérique dont
les résultats sont reportés sur la figure (5.23-(b)). Au lieu d’utiliser un profil temporel
sech?(t) idéal, nous avons inclus un profil d’entrée simulé qui imite les propriétés de
notre impulsion ultrarapide pour une meilleure comparaison avec le systeme laser ex-
périmental. La figure (5.23-c) représente I'évolution du spectre de 'impulsion le long de
la fibre passif effectuée par la simulation numérique montrant ainsi l’effet de la longueur
de la fibre passif sur I'auto-décalage solitonique par effet Raman. On observe un déca-
lage continu du spectre couvrant les longueurs d’ondes allant de 2800 nm a 3300 nm. Les
fortes pertes de cette plateforme ne permettent pas d’aller au-dela de 4.5 n] d’énergie a
I'entrée. Par ailleurs, les instabilités induites par 1’absorption dans 'air semblent impac-
ter la qualité des spectres des solitons décalés. le soliton décalé ne présente pas un profil
en sécante hyperbolique propre, contrairement a la simulation. Ceci est dii au fait que la
simulation ne tient pas compte de 'effet de la propagation de I'impulsion dans 1'air, qui
affecte le spectre de I'impulsion. L'énergie du soliton Raman et I’efficacité de conversion
sont calculées en intégrant 1’aire sous la courbe spectrale, comme indiqué dans [173], et

sont reportés sur la figure (5.24).
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FIGURE 5.24 — Taux de conversion et énergie du soliton décalé en fré-
quence mesurés expérimentalement (a) et calculés numériquement (b).

La mesure montre un faible taux de conversion qui reste autour de 50 % et une
énergie d'impulsion Raman entre 1 et 2 1], qui décroit avec les longueurs d’ondes crois-
santes. Ce résultat est tres faible comparé a celui prédit numériquement qui indique un
taux de conversion qui croit avec la longueur d’ondes et qui dépasse 90%, ce qui repré-
sente une conversion quasi-totale du soliton injecté. Ceci est di principalement a deux
causes majeures, la premiere raison peut étre associée a la déformation du spectre de
I'impulsion au cours de sa propagation dans 1'aire, ce qui 1’éloigne du modele du so-
liton idéal et agit par conséquent sur son taux de décalage vers les longueurs d’ondes
lointaine. La deuxiéme raison est que 1’absorption de la fibre croit avec les longueurs
d’ondes [144], I'absorption dans la fibre n’a pas été tenu en compte lors de la simula-
tion. Ceci a pour effet de baisser 1’énergie du soliton décalé vers les longueurs d’ondes
lointaines, et par conséquent baisse le taux de conversion. Il est également possible que
I'impulsion de pompe souffre d"une dérive en fréquence qui réduit sa puissance créte.

Afin de convertir efficacement la plupart de I’énergie dans le soliton principal et de
maximiser son déplacement vers des longueurs d’ondes plus longues, nous avons pré-
paré un long segment de fibre ZBLAN dopée Er>* d’une longueur de 15 m. La fibre
active double gain a été dénudée a 2 m de distance de son entrée sur quelques centi-
metres dans lesquels le revétement externe a été remplacé par un polymeére de haut in-
dice permettant ’évacuation de la pompe vers l'extérieur, voir figure (5.25). La premiere
section de la fibre agit comme un amplificateur pour les impulsions provenantes du pré-

amplificateur tandis que le segment non pompé restant agit comme un convertisseur a
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auto-décalage en fréquence de solitons plus loin dans le moyen infrarouge (MIR). Cette
approche réduit considérablement la complexité et les pertes du systeme car elle ne né-
cessite aucune soudure entre les fibres monomodes actives et passives. L'autre avantage
de cette nouvelle configuration est que la fibre utilisée présente une aire modale plus
grande, ce qui est favorable pour la montée en énergie du soliton Raman.

Fibre ZBLAN dopée Er3+ et non pompée

Diametre de coeur: 15.5 pm Spectrométre

Fibre ZBLAN dopée Er:3+ ) Longueur: 13 m Lentille ZnSe:
Diameétre de coeur: 15.5 um Evacuateur '—
Longueur: 2 m o6

=0 mm

de pompe

Lentille ZnSe: Diode de pompe

f=6 mm

Oscillateur stable Préamplificateur @ 976 nm

Isoeur Isolateur M

@ 2.8 um

FIGURE 5.25 — Schéma du montage de la source a auto-décalage en fré-

quence de soliton de seconde génération. Un polymere & haut indice a été

implémenté apres 2 m de fibre pour évacuer la pompe a 975 nm, laissant
les 13 m restant le role d"une fibre passive.

La figure (5.26-(a)) présente les spectres optiques mesurées en sortie de 1’amplifi-
cateur/convertisseur pour différents niveau de pompage. La figure (5.26-(b)) présentes
les résultats des simulations numériques correspondants a chaque pompage de 1'am-
plificateur. L’évolution du spectre optique le long de la fibre non-pompée calculé nu-
mériquement est présentée sur la figure (5.26-c). Comme dans le cas de la simulation
précédente, I'atténuation de la fibre pour les grandes longueurs d’ondes n’est pas prise

en considération
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FIGURE 5.26 — Caractéristiques spectrales du systéeme mixte amplifica-
teur/convertisseur pour différents niveaux de pompage mesurés expé-
rimentalement (a) et calculés numériquement (b). Evolution du spectre
optique le long de la fibre non-pompée (c).

A mesure que la puissance de la pompe augmente, un soliton se forme et se déplace

continuellement vers des longueurs d’ondes plus longues dans la fibre passive, attei-

gnant une longueur d’onde centrale maximale de 3,3 ym a une puissance de pompe de

11,2 W. Pour les puissances de pompage élevées (> 9 W), le décalage du soliton principal

commence a ralentir et nous assistons a la formation d"un deuxieéme soliton & proximité

de I'impulsion principale donnant lieu a I'interférence entre les deux structures dont les

traces sont visibles sur les spectres de la figure (5.25-c).
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FIGURE 5.27 — Comparaison entre (a) le taux de conversion et d’énergie
de I'impulsion décalé mesuré et (b) le taux de conversion et d’énergie de
I'impulsion décalée simulée numériquement. (c)

L'énergie du soliton Raman et son décalage spectrale de la longueur d’onde cen-

trale du soliton pour la mesure et la simulation numérique, en fonction de 1’évolution

de la puissance de pompe sont représentés sur la figure (5.27-(a) et (b)). Nous obtenons
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une des impulsions centrées a 3300 nm ayant une énergie allant jusqu’a 20 n]J. La si-
mulation numérique reproduit bien la mesure expérimentale. La figure (5.27-(c)) nous
permet d’expliquer cette différence, nous remarquons que le taux de conversion du so-
liton Raman mesurée décroit avec les longueurs d’ondes, contrairement a la simulation
qui conserve un taux de conversion stable. Ceci confirme l'influence de 1’absorption de
la fibre ZBLAN pour les grandes longueurs d’ondes. En comparant cette mesure avec
celle faite dans la fibre passive d'un diametre de coeur ®per = 7,5um, celle-ci montre
deux effets importants au processur de décalage Raman, le premier met en évidence
I'influence de la propagation atmosphérique sur le décalage Raman. Cet effet déforme
le spectre de I'impulsion amplifiée réduisant ainsi son taux de conversion. La deuxieme
est l’effet du diametre du coeur dans le décalage solitonique Raman, nous avons mesuré
un décalage vers 3300 nm avec une énergie d'impulsion injectée dans la fibre passive de
2n] alors que dans la derniere mesure, on atteint ce décalage qu’a partir d"une injection

estimée autour de 34 n].

5.5 Conclusion

En conclusion, nous avons congu et réalisé un systeme laser a fibre trés efficace qui
produit des impulsions solitoniques accordables de 2,8 a 3,3 um en faisant simplement
varier la puissance de la pompe de 1'amplificateur. Ce schéma d’amplification simple
permet la génération de solitons stables et isolés a la limite de Fourier d'une durée in-
férieure a 200 fs avec une énergie allant jusqu’a 20 n] et une puissance de créte estimée
supérieure a 200 kW. Le modele numérique prédit avec précision le comportement du
systeme expérimental dans différentes conditions de pompage. Ce modéle nous permet
d’identifier un comportement attracteur de I’amplificateur qui peut finalement conduire
a une source ultra-rapide accordable avec une stabilité améliorée contre les petites per-
turbations de l'oscillateur. Ce systéme accordable en longueur d’onde atteignant une
puissance moyenne de 'ordre du Watt, s’étalant sur la région du 3um est en cours d’uti-
lisation pour une application, a savoir la génération du supercontinuum dans le moyen

infrarouge, grace au pompage de guides d’ondes GaAs.
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Conclusion générale

Le théme central de ces travaux de thése est la conception et réalisation de sources
lasers ultra-rapides dans la région du moyen IR et dans le THz. Nous avons abordé ces
problématiques en deux parties distinctes. Tout d’abord, nous avons réalisé une source
laser ultra-rapide émettant dans la région spectrale du THz en exploitant le processus
de conversion non linéaire induit dans un plasma a deux couleurs. Nous avons dans un
premier temps caractérisé I'impulsion THz temporellement et spatialement grace a la
détection électro-optique et aussi en puissance avec une cellule de Golay. Notre source
délivre des impulsions monocycliques de 500 fs de durée avec des intensités de champ
pouvant atteindre plusieurs centaines de kV/cm. En fonction des réglages, les champ
THz émis peur couvrir la gamme 0,1 a4 10 THz. Dans un deuxiéme temps, nous avons
étudié l'intéraction des impulsions THz ainsi produites avec une nanopointe en tungs-
téne et une autre en aluminium. Nous avons observé que le flux d’électrons émis par ef-
fet de champ est proportionnel a l'intégrale du champ THz pour les deux nanopointes.
Les résultats de nos mesures montrent que l'effet d’antenne d aux dimensions de la na-
nopointe affectent directement la forme et 'intensité du champ local induit a la surface
de l'échantillon. Par la suite, nous avons développé une source laser ultrarapide émet-
tant dans I'IR moyen en exploitant des fibres en verre fluoré dopées a I'erbium. Nous
avons ainsi réalisé une source a verrouillage de modes par évolution non-linéaire de
la polarisation délivrant des impulsions sub-picosecondes a 2.8 um. Nous avons égale-
ment développé une chaine d’amplification permettant d’atteindre une puissance créte
suffisante pour engendrer un auto-décalage spectral au-dela de 3 um. Cette source peut
s’avérer trés utile dans les applications de spectroscopie infrarouge.

Apres une introduction générale du contexte des sources d’impulsions ultracourtes,
nous avons présenté dans un premier temps, dans le chapitre 1, I'état de 1’art des sources
d’impulsions THz ultracourtes ainsi que quelques applications potentielles. Nous avons

abordé dans un deuxieme temps la théorie de la la génération d’impulsions THz par
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plasma a deux couleurs en combinant une impulsion infrarouge a 800 nm avec sa se-
conde harmonique. Nous avons discuté la distribution spatiale du faisceau THz résultat
de cette ce mécanisme de génération par plasma.

Dans le chapitre 2, nous avons choisi de présenter le montage expérimental de notre
source THz réalisée au laboratoire GPM qui exploite le mécanisme de génération THz
par mélange a deux couleurs dans un plasma. Nous avons utilisé une cellule de Golay
pour mesurer et calibrer 'énergie de I'impulsion THz générée et la technique de dé-
tection électro-optique (EO) permettant de mesurer directement I'amplitude du champ
THz et donc de déduire le spectre de 'impulsion THz par transformée de Fourier. Nous
avons par la suite caractérisé temporellement et spatialement notre source, nous avons
aussi étudié l'influence des différents parametres de I'expérience sur la mesure notam-
ment l'influence de '’humidité de l'aire sur le spectre de I'impulsion THz.

Par la suite dans le chapitre 3, nous abordons 'application de notre source THz im-
pulsionnelle pour I'étude de l'interaction d’un champs THz intense avec un objet na-
nométrique. Dans cette étude, nous nous sommes intéressés plus particulierement a la
mesure du champs local engendré par I'impulsion THz en mesurant le courant émis par
une nano-pointe polarisée négativement. Afin de mesurer cette interaction, nous avons
utilisé une configuration pompe-sonde qui exploite une partie du faisceau infrarouge
comme pompe pour émettre des électrons dont le flux dépend de l'intensité locale du
champs THz. Nous avons montré que si les impulsions THz générées par plasma ont
une large bande passante de 1 THz a plus de 10 THz, le signal mesuré par émission
d’électrons voit sa bande spectrale se réduire. Nous avons montré grace a des mesures
faites avec une nanopointe en tungstene et une autre en aluminium, que ce comporte-
ment est due a la forme géométrique de la nanopointe qui agit comme une antenne.
Nous montrons que les caractéristiques électriques du circuit RLC équivalent a la na-
nopointe peuvent étre calculées en s’appuyant sur un modele simple. Ceci donne lieu
a une méthode simple pour prédire le chmap THz local induit a la surface de la nano-
pointe. Le chapitre 4 se voulant introductif de la deuxieme partie des travaux de cette
these, contient 1’état de 1’art sur les lasers opérant dans la région du moyen infrarouge.
Nous avons commencé par décrire les différents types de lasers opérant dans cette ré-
gion du spectre et en particulier les lasers a fibre en verre fluoré. Nous avons ensuite

introduit la plateforme numérique utilisée pour l'aide a la conception des différentes
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sources développées dans ces travaux. Nous avons également abordé les mécanismes
de verrouillage de modes passif et enfin nous avons décrit qualitativement les différents
régimes de verrouillage de modes.

Dans le chapitre 5, nous avons discuté les différentes sources lasers développées
autour de 3 um. Ceci concerne d’abord un oscillateur a verrouillage de modes par ab-
sorbant saturable a semi-conducteur qui produit des impulsions picosecondes. L'im-
plémentation d’un oscillateur a fibre dopée erbium a blocage de mode par évolution
non-linéaire de la polarisation a permis de produire des impulsions sub-picoseconde
de 320 fs de durée avec 600 W de puissance de créte, surpassant les performances en
termes de puissance créte des impulsions obtenues avec le verrouillage de modes avec
I’absorbant saturable. Le régime impulsionnel est auto-démarrant a partir du bruit et le
train d'impulsions a 54 MHz de taux de répétition est tres stable en amplitude comme le
confirme les mesure radiofréquence. Les simulations numériques de la dynamique du
laser reproduisent quantitativement les performances de sortie du laser, ce qui confirme
le comportement mono-impulsionnel de la source. Un systéme d’amplification a deux
étages a permis de générer des impulsions sub-picosecondes pouvant atteindre 34 n]J
d’énergie. Finalement, nous avons démontré un systeme laser a fibre tres efficace qui
produit des impulsions solitoniques accordables de 2,8 a 3,4 um en exploitant I’auto-
décalage en fréquence de solitons par effet Raman dans une fibre optique. Les solitons
ainsi produits présentent des durées de 1’ordre de 200 fs avec des puissances crétes de
plus de 50 kW.

Perspectives

Ce travail de these a permis de développer des sources d"impulsions ultracourtes in-
novantes opérant dans le moyen infrarouge et le THz pour répondre a des applications
originales dans les domaines de 1’analyse de la matiere et la spectroscopie. Concernant
la source THz développée au laboratoire GPM, il est envisagé d’utiliser les impulsions
THz pour controler 1’émission d’ions a partir d'une nanopointe en vue d’analyser sa
composition chimique a ’échelle atomique. En effet, le contréle ultrarapide de la ma-
tiére par un champ électromagnétique intense a 1’échelle atomique est essentiel pour
les futures investigations et manipulations de la dynamique d’ionisation et de I’excita-
tion dans les solides. Le couplage d’impulsions térahertz de durée picoseconde a des

nanostructures métalliques permet la génération d'un champ électrique extrémement
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localisé et fort permettant un contrdle du courant ionique a I’échelle nanométrique. Les
résultats préliminaires obtenus en exploitant des impulsions THz mono-cycles montrent
que l'évaporation ionique induite par le champ local exacerbé n’est accompagnée d’au-
cun effet thermique contrairement a ce qui se passe lors de l'utilisation d’impulsions
laser UV. Ceci ouvre de nouvelles perfectives pour l'utilisation de ce mécanisme d’éva-
poration athermique en sonde atomique tomographique pour 1’analyse de matériaux
biologiques.

Pour le laser dans le moyen infrarouge développé au laboratoire CORIA, des tra-
vaux sont en cours en vue de simplifier 1’architecture de la cavité a travers 1'utilisant
d’absorbants saturables a base de nanotubes de carbone ou de graphene. La réalisation
d’une source a gestion de dispersion est également en ligne de mire en vue d’augmen-
ter les performances de 'oscillateur a verrouillage de modes. La source developpée est
un montage hybride contenant une partie en espace libre et une partie fibrée, 1'utilisa-
tion d'un combinateur de pompe, le développement de connecteurs et de collimateurs
robustes compatibles avec les fibres de verre fluoré, le développement d"un coupleur
a fibre coeur a coeur sont des enjeux majeurs pour la conception de cavités en anneau
entierement fibrée.

Une des applications les plus convoitées pour la source ultrarapide haute cadence
développée ici est la génération d"un supercontinuum étendu couvrant toute la région
spectrale de l'infrarouge moyen. Dans ce contexte, 1’équipe laser du CORIA participe
au consortium BISCOT soutenu par 1’agence Nationale pour le Recherche et qui vise a
développer des sources de supercontinuum moyen infrarouge en couplant les sources
ultrarapides fibrées a 3 um avec des guides en GaAs a orientation périodique. Cette
plateforme constitue un nouveau paradigme pour construire des sources compactes et

performantes en vue d’adresser des applications en spectroscopie.
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