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Introduction générale.

En raison de leur forte puissance instantanée, les impulsions ultra-bréves (sub-ps) peuvent
initier des processus non linéaires, eux-mémes employés pour sonder la matiere (microscopie
multi-photonique) ou la modifier (traitement des matériaux transparents en volume). La plupart
des lasers délivrant des impulsions ultra-bréves ont été développés a 800 nm (laser Ti:Sa) et
a 1 um (lasers Yb:SiOy), ce qui explique le développement de la microscopie non linéaire a
deux photons par exemple. Néanmoins, ces lasers ne sont pas les sources de choix pour un
certain nombre d’applications. Par exemple, le micro-usinage en 3D de matériaux absorbants
a 0,8 um ou 1 um, comme les semi-conducteurs a petit gap (Si, Ge) n’est pas possible en
raison de la tres forte atténuation du rayonnement [Phillips2015, Voisiat2015, Alberucci2020].
De la méme facon, une modalité de microscopie non linéaire, dite a 3 photons, nécessite des
impulsions ultra-bréves (sub-100fs) centrées a 1,7 um [Horton2013, Cadroas2017,
Akhoundi2018, Guesmi2018]. D’autres applications, comme la génération d’harmoniques
d'ordre élevé dans les solides [Franz2019, Gauthier2019] ou encore la génération de
continuums infrarouges [Zhao2017, Borondics2018], requiérent elles aussi des sources
d’'impulsions ultra-bréves dans les régions spectrales appelées short wave infra-red (SWIR,
1,5-3 um) et mid-wave infra-red (MWIR 3-30 um), ici associées sous le vocable « moyen-
infrarouge » (MIR, 1,5 — 30 um). Ces 20 dernieres années ont ainsi vu un développement trés
rapide des sources MIR sub-ps pour répondre aux besoins de ces applications. La Figure 1
représente la couverture spectrale des sources développées dans la gamme 0,5 -5 um qui
vont étre discutées dans la suite de ce manuscrit.

microscopic a microscopie a8 Usinage de

deux photons trois photons ~ polymeéres
_______________________ L. A
O i Cavités a verrouillage de modes

I
I
N
|2 ] |
-
—,
Ho?
v
Sources paramétriques
KTIOASO,

I fibre §i0; Sources a décalage solitonique
R fibre GeO2
N fibre en verre fluore
fibre en verre d'oxyde
_ﬁbre en verre de chalcogénure

I | | I | | | | | I
[ [ | [ I [ [ I I [

0,5 1 1,5 2 2,5 3 3.5 4 4,5 5
Longueur dvonde / Hm Moyen infrarouge

Figure 1 : Couverture spectrale des différents types de source de rayonnement laser dans le moyen-
infrarouge.
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L’étude des ions fluorescents dans différentes matrices hotes et le développement des
techniques passives de verrouillage de modes ont permis I'avénement des sources délivrant
des impulsions sub-picosecondes. Comme le montre la figure 1, les sources les plus étendues
spectralement utilisent le chrome comme ion fluorescent pour la génération d'impulsions dans
les gammes de 1 a 1,65 um et de 1,9 a 3,5 um. Les ions de terres rares, quant a eux,
permettent la génération de rayonnement dans des gammes spectrales plus réduites :
1,56 um (Erbium), entre 1,9 et 2,1 um (Thulium, Holmium) et entre 2,8 et 3 um (Erbium,
Holmium, Dysprosium en matrice fluorée). Au vu de la Figure 1, on constate aisément qu’'une
cavité a verrouillage de modes a pour principal défaut de ne pas pouvoir couvrir tout le
MIR : son émission est limitée aux longueurs d’onde de fluorescence des ions métalliques ou
des ions trivalents de terre rare qu’elle incorpore. On est en droit de se demander pourquoi
cette propriété peut-elle étre considérée comme un défaut ? Pour cela, il faut s’intéresser
brievement aux applications évoquées en ce début d’introduction. La raie d’absorption d’'une
molécule, une zone de faible absorption ou le zéro de dispersion d’'un milieu de propagation
ne coincident pas forcément avec le pic de gain des ions métalliques ou trivalents. Par
exemple, la microscopie a trois photons requiert une source sub-100 fs a la longueur d’onde
de 1,7 ym qui n’est pas couverte par les sources a émission « discréte » représentées en
rouge sur la Figure 1. Une autre approche est donc nécessaire afin de pouvoir répondre a de
telles demandes.

Actuellement, les sources utilisant des cristaux non linéaires autorisant les conversions de
fréquences par processus paramétriqgues (oscillateurs paramétrigues (OPO), génération
paramétrique (OPG), amplification paramétrique OPA, amplification paramétrique avec dérive
de fréquence OPCPA) et la différence de fréquences (DFG)) répondent le mieux a la demande
en sources ultra-bréves a forte puissance créte couvrant tout le MIR. La couverture spectrale
atteinte a I'aide de ces sources est représentée en vert sur la Fig. 1. Toutefois, ces systemes
sont volumineux, onéreux, complexes, ils demandent une synchronisation optique dans le
processus de génération, et mettent en ceuvre des parties mobiles pour accorder la longueur
d’onde. A cela s’ajoute la nécessité d’'une impulsion source fortement énergétique pour initier
les processus non linéaires. Dans le chapitre 1 je détaille I'état de I'art des procédés de
génération d’impulsions sub-picosecondes dans le moyen-infrarouge. Le tour d’horizon réalisé
dans cette introduction sera approfondi. L’intérét de rechercher un autre procédé pour la
création de source MIR a forte puissance créte a des longueurs d’'onde exotiques apparaitra
clairement au vu des inconvénients des sources classiques.

Dans le cadre de mes travaux de recherche, financés par la DGA et la Région Nouvelle-
Aquitaine, menés au sein de I'équipe Photonique Fibre du laboratoire Xlim en collaboration
avec la société Novae, je me suis attaché a poursuivre une autre voie, pour la génération
d’'impulsions ultra-bréves (de l'ordre de 100 fs) de forte puissance créte dans le moyen-
infrarouge, en exploitant les propriétés non linéaires des fibres optiques. Ces sources, grace
a la configuration fibrée, pourraient présenter de nombreux avantages : forte puissance
moyenne grace a la bonne dissipation thermique des fibres, excellente qualité de faisceau (si
on emploie des fibres monomodes), compacité, robustesse, facilité d’utilisation et d’entretien,
déport de faisceau... tout en permettant d’atteindre des performances élevées par un

Hugo DELAHAYE | Thése de doctorat | Université de Limoges | 1er décembre 2020 10
Licence CC BY-NC-ND 3.0



ajustement des parametres optogéométriques des fibres optiques et des paramétres des
sources lasers de pompe utilisées. L'approche que jai suivie repose sur I'exploitation des
effets solitoniques : la fission multisolitonique et l'auto-décalage fréquentiel des solitons
(soliton self-frequency shift SSFS). Ces effets, souvent consécutifs, permettent de créer des
impulsions d’'une durée proche de 100 fs accordables en longueur d’onde au-dela des fenétres
couvertes par les ions fluorescents. Dans le chapitre 2 seront détaillées les propriétés
physiques nécessaires pour appréhender le SSFS ainsi que les méthodes de modélisation de
la propagation d’'une impulsion dans un milieu non linéaire et dispersif a I'aide de I'équation
non linéaire généralisée de Schrodinger.

Lorsque les parameétres des sources laser de pompe et des fibres sont correctement
sélectionnés, une impulsion, éventuellement longue (picoseconde), a une longueur d’onde
initiale (par exemple 1,56 ym ou 1,95 um) et suffisamment énergétique (impulsion issue d’'un
systeme amplificateur de type master-oscillator fiber amplifier MOFA Erbium ou Thulium), peut
subir une fission en sous-impulsions solitoniques ultra-bréves. Le spectre de ces impulsions
étant trés large, elles subiront la diffusion Raman intra-impulsionnelle qui a pour conséquence
un auto-décalage spectral de limpulsion vers les hautes longueurs d'onde lors de sa
propagation dans la fibre optique. Ainsi, une fois que les parametres de la source utilisée
comme pompe et ceux de la fibre dans laquelle ont lieu les effets solitoniques auront été
optimisés, nous disposerons d’'une source d’'impulsions sub-100 fs accordable en longueur
d’onde dans le moyen-infrarouge, pour éventuellement répondre aux besoins des applications
citées précédemment. Ces sources utilisant I'auto-décalage spectral seront qualifiées de
sources SSFS. Des fravaux de recherche menés au sein de I'équipe Photonique Fibre
[Kotov2015a, Cadroas2017] avaient montré avant le début de mes travaux de thése que ce
type de source permet d’atteindre des performances correctes entre 1,5 et 2 um. Les
puissances crétes atteignables étaient toutefois relativement faibles (de I'ordre de 100 kW) et
bien moins importantes que celles que peuvent atteindre des systéemes massifs type sources
paramétriques (a titre indicatif 47 MW a 1,7 um pour un OPCPA [Guesmi2018]). Le premier
objectif de ma thése a consisté a rechercher des moyens d’accroitre d’un ordre de
grandeur la puissance instantanée des systémes fondés sur le SSFS en développant
une nouvelle génération de fibres optiques spéciales. Comme I'énergie des impulsions
émises est proportionnelle a I'aire effective du mode propagé, j'ai congu et fait réaliser par
notre partenaire, le Dianov Fiber Optics Research Center (FORC) de I'’Académie des Sciences
de Russie, des fibres a grande aire modale peu sensibles a la courbure. Ces fibres sont
adaptées a la génération d’impulsions multi-MW a partir de systémes laser CPA picosecondes
développés par la société Novae. Dans le chapitre 3, une revue des fibres a grande aire
modale permettra de comprendre le choix que jai fait d’étudier la fibre de Bragg pour des
travaux de SSFS. La théorie des fibres de Bragg sera exposée ainsi que le processus de
design de ces fibres antirésonantes. Les résultats de génération d'impulsions sub-100 fs, dans
des fibres de Bragg, & 1,7 um et 2,2 um présentant respectivement des puissances crétes de
0,8 MW et 2,2 MW, seront détaillés. Ces sources concurrencent directement les sources
utilisant des fibres rigides (ainsi fabriquées pour atteindre des surfaces modales trés grandes)
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en relachant des contraintes pour d’éventuelles applications en endomicroscopie non linéaire
par exemple.

Avant le début de ma thése, d’autres groupes internationaux avaient démontré la possibilité
d’accroitre la longueur d’'onde des sources SSFS en utilisant des fibres en verres transparents
dans linfrarouge [Anashkina2014, Anashkina2016, Duval2016, Tang2016].Toutefois, ces
sources de laboratoire comportaient des parties mobiles qui les rendaient peu compatibles
avec le développement d’applications complexes comme la génération de supercontinuum
moyen-infrarouge. Un second objectif de ma thése a consisté a développer une source
SSFS monolithique, c’est-a-dire sans parties mobiles, entre 2,7 et 3 um. Dans le chapitre
4, je présenterai les matériaux utilisés dans la littérature pour réaliser des fibres optiques
transparentes dans le moyen-infrarouge et adaptées au SSFS. Par la suite seront présentées
la modélisation numérique et la conception expérimentale d’'une source SSFS monolithique,
intégrant des fibres en verre de silice dopée en oxyde de germanium, permettant la génération
d’'impulsions a 3 um a partir d’'une cavité a verrouillage de modes MOFA Erbium a 1,56 pum
(soit un décalage fréquentiel d’'une octave avec un rendement de conversion en puissance
moyenne de I'ordre de 10%).Ces sources devaient émettre des impulsions de puissance créte
élevée (plusieurs dizaines de kilowatts), a un taux de répétition de plusieurs dizaines de MHz
pour faciliter la détection dans des expériences de génération de continuum dans des guides
d’ondes [Kuo2006] ou des fibres fortement non linéaires [Hudson2017, Jain2019].

Une conclusion générale rappellera les résultats les plus prometteurs obtenus durant ma thése
et présentera les perspectives que I'équipe envisage de donner a ces sources.
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Chapitre 1. Etat de I’art des sources d’impulsions ultra-bréves dans le moyen-
infrarouge.

1.1. Cavités a verrouillage de mode par technique passive.

Différentes approches sont disponibles dans la conception de sources a impulsions ultra-
bréves a forte puissance créte dans le moyen infrarouge cependant quasiment toutes les
sources sont divisibles en deux parties : la génération des impulsions a une longueur d’onde
puis 'amplification. Une premiére solution pour la génération des impulsions ultra-bréves est
la cavité a verrouillage de modes [Ma2019]. Tandis que les techniques actives de verrouillage
de modes ne permettent de générer que des impulsions supérieures a la picoseconde, les
techniques passives de verrouillage de modes permettent aisément de générer des impulsions
sub- 1 ps. Ces techniques sont diverses et variées, on peut citer les plus utilisées : les
SEmiconductor Saturable Absorber Mirror SESAM (GaAs-based, GaSh, Te : GaSbh), I'effet
non linéaire de lentille Kerr, les nanotubes de carbone, le graphéne ou la rotation non linéaire
de polarisation. Dans des configurations solides, fibrées ou hybrides, les cavités a verrouillage
de modes fonctionnent sur le principe que les pertes de la cavité, modulées par les techniques
passives de verrouillage de modes, sont compensées par un milieu a large gain spectral. Outre
les propriétés du procédé employé pour le blocage de modes, la largeur temporelle de
l'impulsion émise dépend de la largeur spectrale du gain du matériau actif. Celle-ci dépend
des propriétés des sections d’émission de I'ion initiant I'effet laser dans un environnement
atomique. Les émissions laser dans le moyen infrarouge reposent sur deux types d’ions : les
transitions métalliques (titane Ti**, chrome Cr* Cr3* Cr?*, fer Fe?") et les ions trivalents
lanthanides parmi les terres rares (Erbium Er3*, Thulium Tm3*, Ytterbium Yb3®*, Néodyme Nd*,
Dysprosium Dy**, Holmium Ho®*).

Les milieux a gain a base d’ions métalliques affichent un large gain spectral en raison de la
forte interaction électronique avec les phonons menant a un élargissement inhomogéne du
gain spectral. Les cristaux sont les milieux hétes privilégiés pour les ions métalliques en raison
de leur conduction thermique et des propriétés d’émission des ions dans la matrice cristalline.
En effet, les milieux vitreux provoquent un élargissement du gain spectral trop important
rendant le milieu a gain compliqué a utiliser. La technologie des sources laser saphir dopé au
titane Ti** : Al,Os, découverte en 1982 par Peter Moulton, est a présent maitrisée et
commercialisée. Les cavités a verrouillage de modes Ti**: Al,Os; [Fuji2006] permettent
'émission d’impulsion dans la gamme 0,6 — 0,9 um de largeur temporelle inférieure a 50 fs.
L’intérét des sources laser titane saphir en plus de la qualité du profil d’intensité spatial est leur
utilisation comme impulsion pompe pour initier des processus non linéaires dans les cristaux
dont nous reparlerons par la suite. Cependant, ces sources sont volumineuses et couteuses
en raison, en partie, des systémes de pompes (laser a argon ou doublage de fréquence d’'un
laser & milieu & gain dopé néodyme) de la cavité a verrouillage de modes. A de plus hautes
longueurs d’onde, les ions de chrome ont prouvé la viabilité des cavités a verrouillage de
modes a base de transitions métalliques. Le large gain spectral efficace a température
ambiante a permis la création de cavités sur de larges plages de longueur d’'onde. Les cavités
a verrouillage de modes utilisant I'ion tétravalent chrome Cr** (yttrium aluminium dopé au
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chrome Cr#*: YAG et forsterite dopée chrome Cr* : MgSiO,4) émettent des impulsions a des
longueurs d’ondes allant de 1 a 1,65 um [Zhang2000, Cafis02013]. Parmi ces travaux on peut
citer Cafiso et al. [Cafis02013] qui ont réalisé une cavité Cr* : YAG, a verrouillage de modes
par absorbant saturable en graphéne, émettant des impulsions de 91 fs centrées a 1,516 um
avec une puissance créte de 14 kW avec une source laser vanadate comme pompe. L’ion
bivalent Cr?*permet la réalisation de cavité a verrouillage de modes (Cr?* : ZnSe, Cr?* : ZnS)
émettant des impulsions sub - 100 fs & des longueurs d’'onde allant de 1,9 — 3,5 pm [Ma2019,
Nagl2019]. L’équipe de Nagl et al. reporte une cavité Cr?* : ZnSe a verrouillage de modes par
effet Kerr délivrant des impulsions recomprimées de 45 fs a 2,4 um de puissance créte de
159,4 kW avec comme pompe une diode InP a 1,65 um. Cette puissance créte est a ma
connaissance I'état de I'art d’'une cavité Cr?* : ZnSe pompée par une diode fibrée. Les cavités
a verrouillage de modes Cr?* peuvent étre pompées par des sources laser a fibres dopées
terre rare complexifiant le montage, mais permettant la génération d’impulsion a plus grande
puissance créte. On peut aussi citer les travaux de Vasilyev et al. [Vasilyev2015] qui ont réalisé
une cavité Cr?* : ZnS a verrouillage de modes par effet Kerr délivrant des impulsions de 41 fs
a 2,4 um de puissance créte de 0,5 MW avec une source laser erbium fibrée comme pompe.
A de plus hautes longueurs d’ondes [3,8 —5pum], les cavités a verrouillage de modes
Fe?*: ZnS(e) connaissent depuis 5 ans une diminution des largeurs temporelles des
impulsions émises. Dernierement, Pushkin et al. [Pushkin2020] ont réussi a concevoir une
cavité Fe?* : ZnSe a verrouillage de modes, par un absorbant saturable en graphéne, qui émet
des impulsions de 732 fs & 4,4 ym d’une puissance créte de 5 kW avec comme pompe une
source laser erbium fibre (ZBLAN).

Une autre approche est possible pour générer des impulsions ultra-bréves dans le moyen
infrarouge via les ions trivalents de terres rares (Er*, Tm3*, Yb®, Dy, Ho®*). Une grande
variété de cavité a verrouillage de modes dans des milieux hétes cristallins, céramiques ou
verres et dans des configurations solides [Wasik2001, Grawert2005, Fusari2010], fibres
[Antipov2016, Liu2016] ou hybrides ont été démontrées. Les sections efficaces des ions
trivalents des terres rares (Erbium [1,45-1,6] [2,67 -2,83] et [3,1—3,7] um, Thulium
[1,95—2,2] um, Dysprosium [2,8 —3,4] um, Holmium [1,95-21]et [2,84 —2,87] um)
représentées sur la Figure 1 offrent un recouvrement discret, mais sur 'ensemble de la gamme
du SWIR. Le Tableau 1 présente un tour d’horizon non exhaustif des sources impulsionnelles
dopées terre rare sub -1 ps de longueur d’onde allant de 1,5 — 3,5 um.
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Tableau 1 : Tour d’horizon des sources impulsionnelles basées sur I'émission des ions actifs.
Abréviation : AS absorbant saturable, RNP rotation non linéaire de polarisation, DL diode laser,
F : fibrée, S : solide, H : hybride.

Milieu a gain Ao Largeur Pcate  Systtme de Tech Config Référence
[ um temporelle [ KW pompe ML
/fs
Er Si 1,56 803 DL AS F [Cheng2020]

Er glass 1,56 261 DL AS S [Fong2007]
Tm?3* : Silice 1,925 56 17,4 Er :Si F [Jiang2012]
Tm3* : Sc203 2,107 296 15 Er:Yb Si Kerr S [Tokurakawa2017]
Er3t: fluoride 2,780 131 23 DL RNP H [Gu2020]
Ho3* : Pr3+: 2,876 180 37 DL RNP H [Antipov2016]

fluoride
Dys3* : fluoride 3,05 724 3,11 Er :fluoride RNP H [Wang2019]

Les progreés faits dans les procédés de fabrication des matériaux et les techniques de fibrage
ont permis de grandes avancées dans le domaine des cavités a verrouillage de modes utilisant
de la fibre optique. La maitrise de fabrication des composants fibres en verre de silice
(coupleur, combineur de pompe, isolateur) permet la conception de cavités erbium (#1,5 um)
et thulium (#2 um) a verrouillage de modes fibrées [Jiang2012]. Dans le cadre des sources
laser solides, I'environnement cristallin contribue a réduire la largeur du gain spectral
favorisant le régime Q-switch et rendant la génération d’impulsion sub-1 ps plus difficile. Du
fait de son large gain spectral, I'ion Tm3* est a ma connaissance le seul ion trivalent permettant
la réalisation de cavité solide a verrouillage de modes avec un milieu cristallin, les ions des
autres terres rares sont généralement associés a des milieux vitreux. Les progrés dans la
fabrication de matériaux fibrables a faibles pertes dans le MIR ont permis la conception de
milieu a gain a fibre dopée erbium, holmium et dysprosium. Cependant, le manque de
composants fibrés dans des matériaux différents du verre de silice ne permet que la réalisation
de sources hybrides. Dans la littérature il n’y a, a ma connaissance, aucune source laser a
verrouillage de modes sub -1 ps solide autour de 2,8 um en raison des pertes atmosphériques
a ces longueurs d’ondes. Le milieu a gain fibré permet de s’accommoder des pertes
atmosphériques, ce qui a permis ses cing derniéres années I'émergence de cavités hybrides
a verrouillage de modes par technique passive. A de plus hautes longueurs d’onde, bien que
l'ion trivalent erbium posséde une section efficace d’émission non nulle autour de 3,5 um, le
manque de dispositif optique a dans cette gamme spectrale ne permet que la réalisation de
cavités Q-Switch.

1.2. Techniqgues d’amplification CPA, MOPA, MOFA et OPCPA

La réalisation des cavités a verrouillage de modes repose sur la stabilisation de multiples
parameétres compliquant la génération d’impulsions ultra-bréves et fortement énergétiques.
Différents procédés technologiques permettent d’amplifier I'énergie d’impulsions sub-1 ps afin
de pallier le manque d’énergie des impulsions émises par les cavités a verrouillage de modes.
Parmi les procédés d’amplification, on peut citer les amplifications basées sur I'émission
stimulée des ions terres rares dans des milieux solides (MOPA) ou fibrés (MOFA). Le
développement des amplificateurs utilisant des fibres (majoritairement en verre) a large aire
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modale permet de nos jours d’atteindre des niveaux de puissance rivalisant avec les
amplificateurs solides tout en profitant des avantages de la configuration d’optique guidée ; le
principal défaut des amplificateurs fibrés provient de leur vulnérabilité au retour lumineux
nécessitant l'utilisation d’isolateur(s) fibré(s). La puissance créte au sein des étages
d’amplification doit cependant rester en dessous du seuil des non-linéarités afin d’empécher
une distorsion de la forme temporelle et de la forme spectrale de I'impulsion. Pour cela,
limpulsion peut subir une dérive de fréquence par un élément dispersif Pulse Stretchers
(prisme, réseau, grande longueur de fibre éventuellement a fort coefficient de dispersion,
réseau de Bragg) avant de se propager dans le milieu & gain puis d’étre comprimée
temporellement en sortie (par une paire de réseaux de diffraction). Ces systémes qualifiés
Chirped Pulse Amplifier CPA se déclinent dans tous les systémes d’amplification évoqués
précédemment avec amplificateurs paramétriques a dérive de fréquence (OPCPA) ou les CPA
a base de fibre dopée fiber-based CPA. La grande variété des procédés pour générer et
amplifier des impulsions sub — 1 ps permet une multitude d’architectures.

1.3. Sources de type paramétrique OP

La base de ces procédés non linéaires d’ordre 2 repose sur I'accord de phase ou quasi-accord
de phase entre trois ondes sur toute une longueur de propagation dans le cristal. Cela implique
des pompes optiques de forte puissance créte ainsi que des cristaux de trés grandes qualités
et transparents pour lintégralité des longueurs d’onde interagissant. Les cristaux dont les
propriétés permettent leur emploi dans des processus non linéaires MIR sont nombreux, on
peut citer : niobate de lithium LiNbOg3, le thiogallate d'argent AgGas;, le sélénogallate d'argent
AgGaSe;, titanyl phosphate de potassium KTiOAsO.. Le gain paramétrique, soit la quantité
de signaux convertis, est proportionnel a la condition d’accord de phase ou de quasi-accord
de phase ce qui en fait un paramétre critique. Pour les processus utilisant la condition d’accord
de phase, celle-ci peut étre modifiée en chauffant le cristal, en appliquant un champ électrique
au cristal ou en modifiant 'angle d'incidence des ondes. De la méme maniére, la condition du
guasi-accord de phase dans des cristaux ou des guides d’ondes est accordable en chauffant
le milieu, en utilisant des milieux ou plusieurs périodes de modulation sont inscrites.
Cependant, les conditions d’accord et quasi-accord de phase permettent des milieux a large
gain spectral et donc en adéquation avec la génération ou/et amplification d’impulsion sub-
1 ps. Historiqguement les cavités Ti®* : saphir étaient utilisées pour initier les non-linéarités,
elles sont depuis une dizaine d’années concurrencées par les cavités a verrouillage de modes
utilisant les ions terres rares du fait des puissances atteintes par les MOPA et MOFA. Parmi
le grand nombre d’études utilisant les cristaux non linéaires pour la génération d’impulsions
accordables en longueurs d’'onde on peut citer les travaux de Meng et al. [Meng2018] et de
Steinle et al. [Steinle2016] dont les montages sont représentés Figure 2. En 2018, Meng et al.
ont publié I'architecture d’'un OPO utilisant un KTIOAsO4 permettant la génération d’un signal
et d'un idler respectivement a [1,41 - 1,71] um et [3,84 — 2,61] um. La cavité est pompée par
une cavité a verrouillage de modes Yb & 1,03 ym. La mesure d’'une impulsion signal & 1,52 pm
a permis de déterminer des impulsions de 129 fs et de puissances crétes de 119 kW. L'intérét
de ce résultat est dans la gamme spectrale couverte et sa simplicité. La source ne comporte
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gu’'un OPO, cependant les puissances crétes sont peu élevées. Steinle et al. ont réalisé une
source permettant de générer des impulsions allant de 1,33 & 20 um de largeur temporelle de
320 fs par un systéme utilisant un OPO puis un OPA et un étage de DFG en partant d’'une
cavité a verrouillage de modes Yb. En termes de forte puissance créte, les travaux de Elu et
al. [Elu2017] reportent un laser OPCPA utilisant une cavité a verrouillage de modes erbium
comme un signal et un laser ytterbium comme pompe combinées a un étage de DFG et deux
étages amplifications paramétriques a dérives de fréquences. Leur systéme permet de
générer des impulsions a 3,25 um avec une énergie de 118 pJ pour une largeur temporelle de
97 fs soit une impulsion créte supérieure au gigawatt.

HWPI PBS Hwp2
Mode-locked Yb:KGW
75.5 MHz, 100 fs —h
g 1030 nm, 7 W
idler t

2.1-4.6 um HR2 HR1

2 \Nt ;J W l | I . 45-20 um '“ ﬂ,\ o " ——l‘/

£ e : KTA |
AgGaSe, g — : — ]
- i Idier: V V
1.33-2.0 um > — : 2.61-3.84 ym L1
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Figure 2 : systéme expérimental présenté dans les travaux de Meng et al. [Meng2018] et Steinle et al.
[Steinle2016].

1.4. Conclusion du chapitre

Ce chapitre a permis de montrer toutes les solutions pour générer des impulsions dans le MIR.
Les ions métalliques ou les ions terres rares dans des matrices adéquates permettent la
génération d'impulsion a des longueurs d’onde dans les sections d’émission du milieu a gain
utilisé dans une cavité a verrouillage de modes passif. Afin de compenser leur lacune
énergétique, il est possible d’associer ces sources a des systémes d’amplifications divers et
variés. lls peuvent étre ainsi utilisés comme systeme de pompe des processus paramétrique
permettant, du fait des propriétés des cristaux non linéaires employés, la génération
d’'impulsions accordables dans tout le MIR. Comme l'on a pu le voir ces systémes ont
'avantage de couvrir toute la gamme MIR avec la possibilité d’impulsions avec de trés fortes
puissances crétes. Cependant, comme le montre bien le montage optique des travaux de
Steinle et al. [Steinle2016] Figure 2, ces systémes sont volumineux, onéreux, complexes et
demandent une synchronisation optique dans le processus de génération. De plus les
longueurs mises en jeu dans ces processus s’étendent sur une large fenétre spectrale et
nécessitent des éléments optiques adaptés. A ajouter a cela la nécessité d’une impulsion
initiale fortement énergétique pour mettre en ceuvre les processus non linéaires.

Les effets solitoniques sont une autre approche non linéaire pour générer des impulsions dans
lensemble du moyen infrarouge s’accommodant des inconvénients des sources OP. Les
effets solitoniques, s’ils ont lieu, dépendront du déphasage non linéaire que subit I'impulsion,
c’est-a-dire de la puissance instantanée, de la longueur du milieu et du coefficient non linéaire
gamma. Les propriétés de guidage des fibres, grace au confinement spatial du champ
lumineux, permettent avec des sources laser moins énergétiques que celles nécessaires pour
les procédés paramétriques d’atteindre une densité surfacique de puissance suffisante pour
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I'exacerbation du SSFS. Des sources composées d’'une cavité a verrouillage de modes fibrée
suivie d’'un amplificateur de type MOFA ou fiber-based CPA sont suffisantes pour générer les
effets non linéaires souhaités, réduisant ainsi la complexité des sources laser. La génération
de nouvelle longueur d’onde a entiérement lieu durant la propagation dans la fibre
optique ; cela permet la création de sources compactes et tres peu sensibles a des
perturbations mécaniques extérieures. De plus, ce procédé ne demande pas de
synchronisation entre les différents faisceaux, le faisceau initiant la génération de soliton se
suffit a lui-méme dans le processus non linéaire. Les effets solitoniques sont la manifestation
de l'interaction de l'effet Kerr avec la dispersion anormale provoquant le décalage de la
longueur d’onde centrale d’'une impulsion sub-ps a de plus hautes longueurs d’ondes. L’aspect
énergétique de I'impulsion décalée reléve des caractéristiques du laser initiant le processus et
de la fibre utilisée comme moyen de propagation. Toute la théorie liée a la fission solitonique
et aux SSFS est explicitée dans le chapitre suivant.
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Chapitre 2. Propriétés linéaires et non linéaires a [lorigine des effets
solitoniques dans les fibres optiques

Dans la premiére partie de ce chapitre seront brievement développées les bases de I'optique
linéaire et non linéaire dans une fibre optique nécessaire pour la compréhension de la théorie
physique liée au régime solitonique. Naturellement, dans une deuxiéme partie seront
développés le régime solitonique et les subtilités du processus élégant qu’est I'auto-décalage
fréquentiel de soliton, base de ces travaux de thése. Ce phénomene non linéaire sera étudié
avec comme objectif la génération d’une impulsion unique accordable en longueur d’onde.
Pour finir seront présentés les moyens de modélisation de la propagation d’'impulsions
solitoniques dans des fibres optiques. Ces moyens, indispensables aux cours de ces travaux
de these, permettent I'étude numérique des sources de pompe adaptées a des fibres avec
I'objectif de génération d’impulsion unique.

2.1. Propriétés élémentaires des fibres optiques.

Une onde, au cours de sa propagation dans une fibre d’optique, cumule un déphasage en
raison des propriétés liées au guidage combinées aux caractéristiques du matériau la
composant. La dépendance a la longueur d’onde du déphasage acquis par cette onde est
responsable de I'effet dispersif de la fibre sur les composantes spectrales de I'impulsion. Cet
effet dispersif est quantifié par le terme dispersion chromatique Dchromatique-

d? Nmatériau(A) d? neffOO)

Dchromatique (A) = Dmatériau®) + Dguideo\) = ( dza + dzA 2.1

OU nmawriau(A) représente l'indice de réfraction du matériau composant la fibre (calculable a
l'aide de I'’équation de Sellmeier du matériau en question) et ne(L) l'indice effectif du mode
guidé se propageant. Physiquement, la dispersion représente la variation du temps de
propagation des composantes spectrale de I'impulsion.

e D >0, régime de dispersion anormale. Les hautes longueurs d’onde se propagent plus
rapidement que les basses longueurs d’onde, il y a une génération d’'une dérive de
fréquence positive.

e D <0, régime de dispersion normale. Les basses longueurs d’onde se propagent plus
rapidement que les hautes longueurs d’'onde, il y a génération d’'une dérive de
fréquence négative.

e La longueur d’onde Ap-¢ pour laquelle la dispersion est nulle est « appelée zéro
dispersion wavelength ».

On définit le terme B2(A) = Dchromatique X (-A2/27tC) avec c la vitesse de la lumiére.
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L'aire effective est le second parametre du mode guidé qui influe fortement dans I'impact des
non linéarités sur l'impulsion lors de sa propagation. L’aire effective définit la surface dans
laguelle est contenue I'énergie du mode. Elle se définit dans le repére cylindro-polaire par
I'équation :

1 JECr, @) Prdrde]
1% |E(r, @)|*rdrde

La densité surfacique de puissance et donc I'importance des effets non linéaires au sein de la
fibre est directement liée a l'aire effective Acrr (elle est 'un des facteurs prédominants dans

2.2

Agrr(D) =

'énergie des impulsions solitoniques). Le coefficient non linéaire y quantifie les effets non
linéaires au cours de la propagation, il est défini par I'expression suivante :

2T. n,

- < 2.3
A Aggr(D)

Y

Le coefficient non linéaire est inversement proportionnel a la longueur d'onde et a l'aire
effective. Les photons a basse longueur d’'onde sont plus énergétiques ce qui explique la
dépendance en 1! du coefficient non linéaire. La dépendance en Aer! s’explique de par la
densité surfacique de puissance, plus l'aire effective du mode est faible et plus la densité
surfacique d’énergie, ainsi que le coefficient non linéaire, sont importants. Le terme n, est
appelé indice non linéaire, il est propre a chaque matériau. L’indice de réfraction non linéaire
est mesurable via la méthode Z-scan pour ne citer que la méthode la plus utilisée dans le
domaine [Kabacinski2019]. Il varie en fonction des atomes composant le matériau et de leur
densité. En raison des plages de longueur d’'onde couvertes, I'indice de réfraction non linéaire,
sera considéré invariant quelle que soit la longueur d’onde [Agrawal2006].

Dans la suite de ce chapitre :
e P, représente la puissance créte de I'impulsion.
o Ty représente la largeur temporelle a 1/e de l'impulsion.

Pour des impulsions de largeur temporelle Ty, il convient de définir la longueur de dispersion
Lo qui représente la longueur de propagation engendrant un élargissement temporel d’un
facteur 1,414. Pour des impulsions de puissance créte Py, il convient de définir la longueur de
dispersion Ln. qui représente la longueur apres laquelle la phase non linéaire accumulée

vaut 1 rad.
L —etL —T02 2.4
NL — et D= .
YFo B2V
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2.2. Origine du régime solitonique : naissance d’un soliton fondamental.

Un soliton est une impulsion se propageant sans déformation ni temporelle ni spectrale. La
formation de soliton dans une fibre optique provient de la parfaite compensation de l'auto-
modulation de phase par la dispersion chromatique anormale (D < 0) du mode guidé. L’effet
de l'auto-modulation de phase provoque une dérive de fréquence négative pouvant sous
certaines conditions élégamment compenser la dérive de fréquence positive induite par la
dispersion chromatique anormale. L’ordre d’un soliton est défini par I'équation suivante :

Z_L_D_YTOZPO

Ly B2l

Quand N vaut un, alors les dérives de fréquence positive et négative sont a I'équilibre parfait
et un soliton fondamental ou un soliton d’ordre 1 se propage dans la fibre.

2.5

La condition d’existence Lp=Ln. d’un soliton fondamental permet d’exprimer son énergie en
fonction des parameétres de la fibre (Aer, B2, N2) et des parametres initiaux de 'impulsion (A, T).
Cette équation sera le fil conducteur des travaux présentés dans ce manuscrit.

_ A Aer(2). 182

Esoliton fondamental — 21w, T 2.6
. 2-

L’'impulsion injectée dans la fibre sera couramment appelée impulsion de pompe. L’énergie du
soliton fondamental est proportionnelle a la longueur d’onde de l'impulsion de pompe ainsi
gu’a l'aire effective et a la dispersion du mode guidé. La recherche d’impulsion solitonique a
forte puissance créte demande une étude simultanée des propriétés du mode guidé dans la
fibre et de la source laser de pompe fournissant I'impulsion de pompe.

Une impulsion solitonique posséde une allure temporelle de la forme d'une sécante
hyperbolique carrée. L’enveloppe temporelle s’exprime de la maniére suivante :

2

ty -iC—y
AGY = A, O] sech (). 2T 27
0

La largeur temporelle a mi-hauteur est définie par Trwnm=1,763%To. Le terme C fait référence
au chirp, représentatif du déphasage acquis par I'impulsion au cours de la propagation. Un
soliton fondamental a sa formation n’a pas de chirp (a z =0, C = 0). La largeur temporelle
d’'une impulsion a chirp nul est minimale. Elle est dite en limite de Fourier (Fourier
Transform : FT). Sa largeur fréquentielle Arwnum et sa largeur temporelle respectent alors

I'expression suivante : Trwim XArwhm = 0,315.

Un soliton fondamental présente une largeur spectrale inversement proportionnelle a sa durée,
comme les durées atteintes sont de I'ordre de 100 fs, le soliton sera sujet a 'effet non linéaire
de l'auto-décalage Raman.

2.3. Diffusion Raman stimulée d’une impulsion sub-picoseconde en régime de
dispersion anormale.

L’auto-décalage Raman trouve son origine physique dans la combinaison des propriétés de la
diffusion Raman stimulée et de la largeur spectrale des impulsions solitoniques. La diffusion
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Raman stimulée contrairement a I'auto-modulation de phase fait partie des processus non
linéaires retardés. Le coefficient de gain Raman gr(Q) décrit fréquentiellement la diffusion
Raman stimulée. |l est proportionnel a la contribution Raman fr du matériau et a la partie
imaginaire de la réponse fréquentielle Raman hgr((2), représentée en fonction de la différence
de fréquences Q = wpompe - Wstokes SUT 1a Figure 3, dans le cas de la silice. Le large spectre en
fréquence de I'impulsion, représenté sur la figure, recouvre en partie la réponse Raman du
matériau dans lequel elle se propage. La diffusion Raman stimulée est un processus
inélastique ; le champ électromagnétique céde une proportion, représenté par la contribution
Raman fr, de son énergie au milieu de propagation pour engendrer ce processus non linéaire.
La contribution Raman est déterminable par mesure de la section efficace Raman
[Gordon1986]. La réponse fréquentielle Raman peut étre déterminée par mesure du gain
Raman gr [Gordon1986].

L5E — Re[hy()]
| — Im[hy() ]

hy(Q)
=]

-1.5 . ) . ) )

30 -20  -10 0 10 20 30
Q/(2n) / THz

Figure 3 : Partie réelle et imaginaire de la susceptibilitt Raman dans les fibres de silice pure et
schéma de recouvrement avec une impulsion large spectre arbitraire.

Pour Q > 0, Im[hgr(Q)] correspond a une absorption tandis que pour Q < 0 cela correspond a
un gain. Ce phénomeéne se traduit par a une amplification intrapulse : au cours de la
propagation de I'impulsion, ses hautes fréquences sont absorbées par le matériau qui en
transfert une partie de I'énergie a ses basses fréquences. Ce phénoméne, cumulatif au long
de la propagation, se manifeste spectralement par un décalage progressif de la longueur

d’onde centrale de I'impulsion vers les hautes longueurs d’onde.

Ce phénoméne est observable pour toute impulsion suffisamment courte temporellement et
large spectralement dans tous les régimes de dispersion et pas seulement que pour des
impulsions dites solitoniques [Santhanam2003]. Ce processus non linéaire dans le cas
d’'impulsion solitonique est appelé l'auto-décalage fréquentiel de soliton, il fut observé
expérimentalement pour la premiere fois dans les années 1985-86 [Dianov1985,
Mitschke1986].

L’auto-décalage fréquentiel dans le domaine temporel (gauche) et dans le domaine spectral
(droite) d’un soliton fondamental est représenté Figure 4. Il est obtenu par la modélisation de
la propagation d’'une impulsion a 1,56 um de durée 100 fs d’énergie 0,6 nJ dans une SMF28.
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Figure 4 : Evolution temporelle et spectrale d’un soliton fondamental se propageant dans 10 m de

fibore SMF28. Paramétres : Ao =1,56 um, Trwnm = 100 fs, Energie = 0.6 nJ
Le décalage spectral tend vers un maxima au cours de la propagation. Ce maxima n’est pas
corrélé a la position du maxima du gain Rama (13 THz pour la silice) puisque I'impulsion auto-
entretient son décalage vers les hautes longueurs d’'onde. Au cours du décalage, le soliton
acquiert du chirp et tend a s’étaler temporellement. Les raisons de cela sont les suivantes. Si
'on considére les pertes au long de la propagation comme nulles, I'énergie du soliton
fondamental est constante en tout point de la fibre. Cependant, les propriétés dispersives
permettant le régime solitonique sont définies a la longueur d’'onde centrale de I'impulsion
pompe au début de la propagation soit avant 'auto-décalage fréquentiel. Au cours de celui-ci,
la longueur d’onde centrale de l'impulsion augmente, I'impulsion ne subit pas alors la méme
valeur de dispersion et s’étale dans le temps. Cet étalement provoque une chute de la
puissance créte ce qui tend a réduire le taux de décalage spectral et induit une saturation de
celui-ci [Lehtonen2003, Agrawal2006]. Les pertes de propagation viennent, en diminuant
I'énergie de I'impulsion, accélérer la saturation du décalage.

Les travaux de Gordon et al., repris par Beaud et al. [Gordon1986, Beaud1987] ont démontré
gue l'évolution du taux fréquentiel de décalage dv/dz (THz/m) et la largeur temporelle de
l'impulsion au cours de ce décalage, peuvent étre approchées par les relations suivantes :

dv h(T).D(A)
— 2
1 1.2904. A T4 2.8
AV Aer(W). DO
Ti — Ti—1-< i ) . eff( 1) ( 1) 29
Ai1/ Aegr(Ai—1).-D(Ai-1)

Le taux fréquentiel de décalage est proportionnel a T, plus la largeur temporelle de I'impulsion
est courte et plus la longueur d’onde centrale de I'impulsion s’auto-décale rapidement vers les
hautes longueurs d’'onde. La Figure 5 a), issue des travaux de Gordon, représente le décalage
fréquentiel de [limpulsion en fonction de sa largeur temporelle. Comme mentionné
précédemment, plus l'impulsion est courte temporellement et plus son spectre large recouvre
la partie imaginaire du gain Raman augmentant le taux de conversion vers les hautes
longueurs d’onde. Un soliton picoseconde, sera sujet a 'auto-décalage fréquentiel, mais celui-
ci sera observable pour une tres grande longueur de fibre de propagation comparée a un
soliton de 100 fs. Un soliton picoseconde, aprés 1 km de fibre, aura acquis un décalage
inférieur a 30 THz. Tandis qu’une impulsion de largeur temporelle inférieure a 200 fs possede
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ce méme décalage de 30 THz aprés seulement 1 m de propagation. En connaissance de cette
propriété, des fibres optigues aux pertes trop élevées pour des applications de
télécommunication seront utilisables dans le cadre de travaux de décalage de soliton
femtoseconde. Le terme h(T) représente la dépendance fréquentielle de la susceptibilité
Raman. La dépendance de h(T) a la largeur temporelle de I'impulsion pompe est représenté
Figure 5 b). On constante que h(T) est supérieur a 0,8 pour des impulsions dont la largeur
temporelle est comprise entre 100 et 400 fs ce qui définit une zone optimum.

10

1THz |-

300

1GHz T I ) I B | | | 1
20fsec 50 100 200 500 lpsec 2 5 10 20 20fsec 40 100 200 400 lpsec2 4 7 10

Largeur temporelle du soliton T Largeur temporelle du soliton T

Figure 5 : (a) décalage fréquentiel d’un soliton fondamental en fonction de sa largeur temporelle pour
différentes longueurs de fibre en négligeant les pertes. D = 15 ps/nm/km et la largeur spectrale pour
comparaison. (b) dépendances de h(T) pour des fibres de silice, calculées numériquement
[Gordon1986].

La dépendance a la polarisation de I'auto-décalage fréquentiel de soliton dans des fibres a
maintien de polarisation se retrouve dans différents travaux [Kim2002, Lehtonen2003]. Les
longueurs d’onde atteintes par les solitons fondamentaux décalés par auto-décalage
fréquentiel sont plus importantes quand I'impulsion pompe injectée coincide avec I'axe rapide
des fibres que lorsque I'impulsion est injectée sur I'axe lent. Les propriétés dispersives des
modes guidés de 'axe lent et rapide différent Iégérement, ce qui semble expliquer la différence
dans le processus de décalage sans pour autant exclure un impact de la polarisation

[Agrawal2006].

2.4. Propriétés des solitons d’ordre supérieur.

Pour un N > 1, soit Lo>Ln (cf équation 2.5), le soliton est dit d’ordre supérieur ce qui est la
traduction de la prédominance des effets dus aux non-linéarités sur les effets dispersifs. Sans
perturbations extérieures, le soliton d’ordre supérieur subit la compétition de ces effets au
cours de propagation. Du fait dans un premier temps de la domination des effets non
linéaires : 'impulsion voit sa largeur temporelle se comprimer tandis que sa largeur spectrale
s’étale. La compression temporelle va augmenter 'impact des effets dispersifs jusqu’a ce qu’ils
prédominent sur les effets non linéaires et provoquent un étalement temporel et une
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compression spectrale de I'impulsion. Le soliton d’ordre supérieur, non perturbé, affichera
périodiquement ce battement au cours de sa propagation. Cependant les perturbations
extérieures, décrites par la suite, apportent des dynamiques bien différentes représentées sur
la Figure 6. La modélisation donne une représentation de la dynamique spectrale et temporelle
d’un soliton d’ordre supérieur (N=47) au cours de sa propagation dans 5 m de fibore SMF28.
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Figure 6 : Evolution temporelle et spectrale d’un soliton d’ordre supérieur se propageant dans 5 m de
fibore SMF28 commerciale. Paramétres : Ao =1,56 pm, Trwnm = 600 fs, Energie =5 nJ

Au début de la propagation, les effets non linéaires conduisent a une compression temporelle
et un étalement spectral de I'impulsion. Ce processus, d’autocompression solitonique, opére
jusqu’a ce que la diffusion Raman stimulée et/ou B3 le terme supérieur de dispersion
provoquent la fission de I'impulsion initiale en un premier soliton fondamental et une impulsion
résiduelle. Cet effet est appelé fission solitonique. Le terme B3 dans le cas d’une impulsion
bréve se manifeste par une dissymétrie temporelle de I'impulsion au cours de la propagation
provoquant a terme une fission de celle-ci. Dans le cas d’une impulsion de largeur temporelle
supérieure a 200 fs, la fission est provoquée par la diffusion Raman stimulée. Dans le cas
d’'impulsions comprises entre 200 fs et 20 fs, les deux processus interviennent dans le
processus de fission. Et dans le cas d’'une impulsion sub-20 fs, seuls les termes supérieurs de
dispersion sont responsables de la fission. La distance de propagation a laquelle a lieu la
fission peut étre évaluée par :

Lp
I-‘fission ~ W 2.10

A une longueur Leompression, PeU avant cette distance Lsssion, I'impulsion de pompe est
compressée temporellement a son maxima et possede une forte puissance créte.

Apres la fission, deux impulsions sont créées : un soliton fondamental et une impulsion
résiduelle. L’énergie de I'impulsion résiduelle est égale a la différence entre I'énergie de
I'impulsion avant fission et I'énergie d’un soliton fondamental. Si I'impulsion résiduelle possede
moins d’énergie qu’un soliton fondamental alors elle s’étalera dans le temps sous l'action de
la dispersion anormale. Si son énergie est suffisante, alors la compétition entre les effets de
dérive de fréquence positive et négative se réitére. La largeur temporelle et la largeur spectrale
de l'impulsion subissent respectivement un étalement puis compression et une compression
puis étalement menant & nouveau a la situation de fission solitonique. Ce processus se réitére
tant que I'’énergie de I'impulsion résiduelle aprés fission est supérieure a celle d’'un soliton
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fondamental. Les ondulations visibles sur I'évolution spectrale sont dues aux interférences
entre le soliton fondamental et I'impulsion secondaire.

Les solitons fondamentaux issus des fissions solitoniques successives vont, du fait de leur
largeur spectrale et de leur puissance créte, s’auto décaler par diffusion Raman stimulée vers
les plus hautes longueurs d’'onde comme décrit précédemment. La largeur temporelle et la
puissance créte du j°™ soliton éjecté peuvent s’exprimer, en fonction de la puissance créte Py
et de la largeur temporelle To de I'impulsion de pompe, de la fagon suivante [Dudley2006] :

(2N — 2j + 1)2
h=——Fz—"P
T = ! T,

JT2N-2j+1°

2.11

2.12

Une premiére constatation est que les solitons fondamentaux provenant de la fission
solitonique d’un soliton d’ordre supérieur sont plus courts temporellement que celui-ci. Le
terme « impulsion mére j » définira I'impulsion fissionnant en deux impulsions : le j*™ soliton
fondamental, appelé soliton!, et I'impulsion mére j+1. Pour un soliton supérieur d’ordre 2, de
largeur temporelle To, le premier soliton fondamental éjecté sera 3 fois plus court et le
deuxiéme soliton sera 2 fois plus court. Soit le soliton, le soliton provenant de la j*™ fission et
le soliton’*!, le soliton provenant de la j+1°™® fission. D’aprés I'équation 2.12, le soliton! est plus
court temporellement et de puissance créte supérieure au soliton**, Le soliton’ plus court que
le soliton™ se décalera plus «vite » vers les hautes longueurs d’'onde en raison de la
dépendance en T du taux de décalage fréquentiel exprimé dans I'équation 2.11.

2.5. Impact des propriétés de la source sur un soliton d’ordre supérieur.

Soit un soliton d’ordre N défini par la puissance créte et la largeur temporelle, issu d’'une source
de pompe et fissionnant en N solitons fondamentaux ; le premier soliton fondamental éjecté
subit 'auto-décalage fréquentiel jusqu’a une longueur d’onde 2.

Une augmentation de la puissance créte de la pompe, par une augmentation de son énergie,
provoque une augmentation de I'ordre du soliton N. D’aprés I'équation 2.10, la premiere fission
du soliton d’ordre supérieur apparaitra plus tét dans la fibre. Le soliton fondamental issu de la
fission aura une largeur temporelle plus courte et une puissance créte plus importante. De ce
fait, le taux fréquentiel de décalage dv/dz sera plus important et ainsi la longueur d’onde
atteinte A, sera supérieure a A1 [Mitschke1986]. Cependant, les solitons fondamentaux issus
des fissions ultérieures connaitront la méme dynamique et seront plus nombreux. Ce
processus est par exemple, utilisé dans la génération de continuum en régime anormal avec
un ordre N de soliton trés grand [Dudley2006, Cheng2016].

Le but des travaux présentés dans ce manuscrit est la génération d'impulsion unique de forte
puissance créte. Ce chapitre permet d’identifier des propriétés intéressantes pour remplir les
objectifs fixés. La fission solitonique permet d’obtenir des impulsions plus courtes que
impulsion pompe utilisée ce qui rend aisée la génération d’'impulsions proches de 100 fs. De
plus, I'auto-décalage Raman permet de générer des impulsions a des longueurs d’onde non
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couvertes par les sections efficaces d’émission des terres rares. Le premier soliton éjecté lors
du processus de fission solitonique est I'impulsion aux propriétés spectrale et temporelle la
plus en adéquation avec les objectifs. Il est le plus court des solitons éjectés ce qui lui permet
pour une longueur de fibre d’avoir le décalage en longueur d’onde le plus important. Une moins
grande longueur de fibre sera nécessaire pour atteindre une longueur d’onde cible. La difficulté
réside dans la capacité a associer des fibres spéciales aux sources de pompe disponibles afin
de ne générer qu’une seule et unique impulsion a une longueur d’onde visée.

Pour cela il est nécessaire de pouvoir modéliser numériquement les effets non linéaires
coexistant dans la fibre pour arriver a une représentation de la propagation d’impulsion la plus
proche de la réalité physique.

2.6. Modélisations numériques de propagation d’impulsion sub picoseconde.

L’équation de Schrodinger en régime non linéaire équation 2.13 est utilisée pour modéliser la
propagation de I'enveloppe A(z, t) de I'impulsion dans un milieu de non-linéarité cubique. Cette
équation généralisée permet de prendre en compte I'impact des effets non linéaires Kerr et
Raman ainsi que l'impact des ordres supérieurs de la dispersion sur la propagation de
'enveloppe d’'une impulsion subpicosende. La validité de I'approximation d’'une enveloppe
lentement variable comparée a la porteuse optique dans le cas d’impulsion courte a été
étudiée [Dudley2006]. Ces études ont permis de montrer la validité des résultats obtenus par
I'équation non linéaire de Schrodinger pour une impulsion en dessous du cycle optique avec
'approximation d’'une enveloppe lentement variable comparée a la solution des équations de
Maxwell.

0A(z,t o~
;Z ) =(D+N)A(zY) 2.13
5= a N ik*1  9A(zt) 214
T2 kI "K a1k '
k=2
. ) +eo
R = iy (1 + irshockﬁ) <A(Z, 0 f R(T").|AGz, T — T’)|2dT’> 2.15

D est l'opérateur linéaire prenant en compte la dispersion et l'absorption tandis que N est
l'opérateur non linéaire prenant en compte les effets Kerr et Raman. a et Bk sont
respectivement le coefficient de pertes linéaires et les coefficients de dispersion issus du
développement de Taylor de B(w) autour de la pulsation centrale w,. Le terme y est le
coefficient non linéaire décrit précédemment. Le terme R(t)=(1-fr)8(t)+frhr(t), avec
hr(t)=TF[xr(f)], représente la réponse non linéaire temporelle totale composée des
contributions instantanées §(t) de I'effet Kerr et des contributions retardées de la réponse
Raman hg(t). Chacune des contributions est pondérée par le terme fr afin de prendre en
compte la part d’énergie contribuant a leur génération.

Au cours de ces travaux de thése, I'impact du bruit relatif a 'émission spontanée Raman a été
négligé. Un changement de variable temporelle T=t-fi1xz permet de faire coincider le
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référentiel temporel avec le centre de I'impulsion en prenant en compte I'impact de la vitesse
de groupe vg=1/pB1.

La dispersion de la non-linéarité tshock €St prise en compte par un terme de dérivée temporelle.
La dépendance fréquentielle de l'aire effective de mode est incluse dans la valeur de Tshock
[Dudley2006].

1 Ongg(w) 1 0Acx(w)
Negr(w) dw Ar(w) O

Tshock = To —

Avec 1, = 1/w,.

La méthode utilisée pour modéliser la propagation de l'impulsion est la méthode de Fourier &
pas divisé, méthode liant le domaine fréquentiel et le domaine temporel. Pour une
discrétisation longitudinale dz suffisamment faible comparée a la longueur de propagation, les
effets dispersifs et les effets non linéaires peuvent étre traités indépendamment au cours de
la propagation comme illustrés sur la Figure 7 suivante. Durant une distance dz/2, seuls les
effets dispersifs sont appliqués a I'impulsion. A la distance z+dz/2, impact des non-linéarités
sur limpulsion est pris en compte. Les effets dispersifs sont a nouveau appliqués durant une
distance dz/2 permettant ainsi d’avoir a la distance z+dz I'impulsion les effets dispersifs et les
effets non linéaires de maniére simultanée.

. . Py
dispersion seulement D
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Figure 7 : lllustration de la méthode de Fourier a pas divisé. L'opérateur linéaire D relatif a la
dispersion est appliqué durant la propagation [z ; z+dz/2[ et |z+dz/2 ; z+dz]. Tandis que I'opérateur
N relatif aux effets non linéaires est appliqué en z=z+dz/2.

Le passage dans le domaine fréquentiel, par la transformée de Fourier, permet de simplifier
les calculs en modifiant les termes de dérivées par rapport au temps d/ot par de simples

multiplications jw.

La fenétre temporelle doit étre suffisamment large pour contenir I'enveloppe temporelle tout
au long de la propagation, sachant que les impulsions ultracourtes dérivent trés vite dans le
temps a cause de la diffusion Raman stimulée et de la dispersion. Le pas longitudinal dz doit
étre suffisamment petit pour modéliser avec précision l'interaction entre les non-linéarités et la
dispersion.

2.7. Conclusion.

Ce chapitre a mis en lumiere les propriétés du régime solitonique qui en font un procédé non
linéaire a fort potentiel dans la génération d’impulsions femtosecondes a des longueurs d’onde
exotiques. Temporellement la fission solitonique permet la génération d’impulsion
femtoseconde provenant d’impulsion proche picoseconde suffisamment énergétique, ce qui
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est le cas des sources de type MOFA et CPA. Spectralement I'auto-décalage fréquentiel de
soliton décale un soliton fondamental, tout au long de sa propagation dans la fibre, vers de
plus hautes longueurs d’onde. Les propriétés spectrales et temporelles du soliton fondamental
décalé sont corrélées aux caractéristiques de I'impulsion de la source de pompe et de la fibre
optique. L’équation de Schrodinger en régime non linéaire permet une modélisation de la
propagation de l'impulsion de pompe dans les fibres afin de déterminer les propriétés des
solitons générés. Dans la suite du manuscrit seront présentés nos travaux exploitant I'effet de
l'auto-décalage fréquentiel de soliton pour générer des impulsions dont les caractéristiques
les placent, pour les sources solitoniques, a I'état de I'art.
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Chapitre 3. Génération par effets solitoniques d’impulsions mégawatt dans le
moyen-infrarouge dans des fibres a tres grande aire modale.

3.1. Introduction.

Les gammes spectrales de [1,6-1,85]um et [2,1-2,3] um autorisent de nombreuses
applications en physique et en biologie, mais peu des sources simples d’utilisation sont
proposeées dans la littérature. Nous avons vu dans le Chapitre 1-Figure 1, que ces régions du
spectre ne sont peu voire pas couvertes par les ions fluorescents, ce qui suggére d'utiliser des
effets de conversion de frégquence non linéaires pour couvrir ces gammes. De plus, les
applications visées (microscopie a trois photons, génération d’harmoniques dans les solides)
requierent des puissances crétes supérieures au mégawatt. Dans ces travaux de thése nous
avons cherché a apporter une solution fibrée basée sur la fission solitonique et le SSFS pour
générer des impulsions a forte puissance créte dans les zones spectrales [1,6-1,85] um et
[2,1-2,3] ym. L’équation définissant I'énergie d’un soliton E=(A.Aesr.|B2])/(2r.n2.T) montre que
'augmentation de I'énergie portée par le soliton nécessite :

- (1) de diminuer I'indice de réfraction non linéaire n, du matériau de propagation;

- (2) d'augmenter l'aire effective du mode guidé Ae en concevant des fibres a grande
aire modale ;

- (3) d'augmenter le coefficient de dispersion |B2].

3.2. Etat de I'art des sources d’impulsions MW par effets solitoniques.

3.2.1. Fibre a coeur creux.

Les fibres a cceur creux, dont le guidage est basé sur I'exploitation des propriétés des
matériaux a bandes photoniques interdites, permettent d'utiliser des milieux gazeux comme
milieu de propagation, offrant ainsi une diminution de l'indice de réfraction non linéaire. Par
exemple, lindice non linéaire de l'air ny=5,7x102 m2W? [B6rzsonyi2010] a pression
ambiante est trés inférieur a celui des matériaux vitreux (mille fois inférieur a celui du verre de
silice) et permet théoriquement de générer des solitons fortement énergétiques. De plus, la
dispersion dans les fibres a coeur creux est majoritairement due a la contribution du guide
permettant ainsi d’obtenir une dispersion anormale sur le bord rouge de la bande de
transmission. La majeure partie des résultats de SSFS dans les fibres a coeur creux utilise une
source de pompe Ti:saphir ou ytterbium ce qui limite les solitons SSFS a des longueurs d’'onde
inférieures & 1,5 um [Ouzounov2003, Luan2004, Gérdome2008, Charan2014]. Dans ses
travaux, dont les résultats sont représentés Figure 8, Ouzounov et al. présentent un soliton
unique d’'une puissance créte Pcee = 2,4 MW et de longueur d’onde centrale accordable
[1,45; 1,525 um] généré dans 3 m d'une fibre a coeur creux de seulement 64 um? d’aire
effective emplie dair pompée par une source laser avec les caractéristiques
suivantes : Ao = 1,47 pm, Trwnum = 110 fs, Energie =900 nJ, Pgete = 2,4 MW. Dans la suite de
ce manuscrit, les caractéristiques des sources SSFS ou des solitons décalés seront présentés
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dans le formalisme suivant : longueur d’onde centrale, largeur temporelle a mi-hauteur,
énergie, puissance créte, fréquence de répétition.

Le décalage vers de plus hautes longueurs d’onde est limité par la croissance importante de
la dispersion avec la longueur d’'onde (+20 ps/nm/km en 50 nm) et par les pertes de la fibre
(40 dB/km a 1,525 pm).
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Figure 8 : a) Spectre de soliton décalé (trace rouge) accordable de 1,45 a 1,525 um de
Pecrate = 2,4 MW en sortie d’une fibre a coeur creux de 64 pm2 pompée par une source :
1,47 ym, 110 fs,, 900 nJ (trace bleu). b) Atténuation de la fibre et ¢) dispersion de la fibre a
cceur creux de 64 ym? [Ouzounov2003].
A ma connaissance, il N’y a pas de travaux présentant une fission solitonique et SSFS, dans
une fibre a cceur creux, au-dela des longueurs d’onde atteintes par Ouzounov et al. Cette
solution, complexe a mettre en ceuvre et qui présente des performances limitées en termes
de décalage spectral, n’a pas été retenue.

3.2.2. Fibre a grande aire modale.

Deux familles de guide d’onde a grande aire modale ont été exploitées pour des travaux de
SSFS : les guides d’'onde microstructurés et les fibres a saut d’indice. Dans les deux cas, le
ceeur des fibres est réalisé en verre de silice. La maitrise des procédés de fabrication par dépot
chimique en phase vapeur (Modified Chemical Vapor Deposition, Plasma Enhanced Chemical
Vapor Deposition, Outside Vapor Deposition, Vapor Axial Deposition) des verres de silice a
permis d’atteindre des pertes records. Hasegawa et al. [Hasegawa2016] sont arrivés a des
pertes de 0,14 dB/km a 1,5 um dans des fibres en verre de silice monomodes, soit des pertes
uniguement dues a la diffusion Rayleigh [Saito2003]. La maitrise des procédés de fabrication
permet aussi de réaliser des profils d’indices divers et variés permettant par exemple de
contrOler les propriétés dispersives des fibres ou de concevoir des fibres a grande aire modale.
La dispersion du verre de silice est anormale pour des longueurs d’'onde supérieures a
Ao = 1,27 um, ce qui est adéquat pour la génération de solitons a partir de lasers impulsionnels
Erbium (# 1,56 um) et Thulium (# 1,97 um). Les défis dans la conception de ces fibres LMA
sont la tolérance a la courbure des fibres et la qualité du mode optique propagé.

L'indice non linéaire n, des fibres en verre de silice relativement faible, égal a 2,24x102°m2.W-!
a 1,55 ym va dans le sens de 'augmentation de I'énergie portée par un soliton.
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3.2.2.1. Fibres souples

Avec les fibres a saut d’indice, le principal défi dans 'augmentation de la taille du coeur
consiste a conserver une émission monomode. Pour cela, il est nécessaire de diminuer la
valeur du saut d’'indice, mais cela améne des contraintes dans la conception de la fibre. Avec
les techniques actuelles de fabrication de fibre, les différences d’indice réalisables sont de
I'ordre de 5x10*a 1x103. Ainsi, les sources d'impulsions solitoniques de haute énergie a base
de fibres a saut d’indice sont rares dans la littérature. Les travaux de Kotov et al. [Kotov2015a],
au sein de I'équipe ol mes travaux de thése ont eu lieu, ont été les travaux précurseurs du
SSFS dans des fibres LMA monomodes a saut d’indice. lIs utilisent 7 m d’une fibre monomode
de A«=300 um2 a 1,6 um pompée par une source laser MOFA-Er pour générer des
impulsions sur une large bande spectrale de 250 nm. L’aire effective de la fibre permet
d’obtenir des impulsions d’'une puissance créte limitée a Pcee = 150 KW. Ces travaux ont
contribué a I'étude de l'évolution de la morphologie d’un embryon de drosophile par
microscopie a trois photons [Cadroas2017]. L’augmentation de l'aire effective du mode conduit
a I'excitation de modes d’ordre éleve.

Le décalage solitonique d’'impulsion a forte puissance créte peut étre réalisé sur des modes
d’ordre élevé afin de profiter d’'un facteur D.Aeff plus grand que pour le mode fondamental
[Pedersen2012] Zach et al. [Zach2015], en utilisant 4,5 m d’'une fibre amplificatrice erbium
propageant un mode d’ordre élevé unique (LPo 14) d’aire effective de 6 000 um2 pompée par
un MOFA-Er, ont réussi a générer des impulsions solitoniques de puissance créte de I'ordre
de 1,9 MW entre 1,570 um et 1,62 uym. La répartition spatiale d’intensité est décrite comme un
faisceau faiblement divergent avec des valeurs de M2<1,3 pour les deux axes. Le systéme
nécessite un enroulement de la fibre amplificatrice sur un diamétre inférieur a 30 cm et une
conversion modale par un réseau a longue période inscrit en entrée pour s'assurer d’'un
fonctionnement optimal. De plus, leur systéeme ne permet le décalage du soliton que sur une
largeur spectrale de 50 nm. Pour les applications en physique et biologie que nous visons, un
faisceau gaussien est nécessaire. |l s’agit donc de concevoir des fibres de silice monomodes.

Pour garantir une émission faiblement multimode, les fibres LMA saut d’indice An nécessitent
un écart indiciel entre le coeur et la gaine trés faible, ce qui est responsable d’une ouverture
numérique e