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RESUME

Au cours des années 2000, 'avénement des sources laser Titane:saphir (Ti:Sa) intenses
stabilisées en CEP (phase entre I'enveloppe et la porteuse du champ électrique) a ouvert
la voie a la mesure des phénomenes ultra-rapides pour la physique attoseconde. Gréace au
processus de génération d’harmoniques d’ordres élevés (HHG), prédit par le modeéle en trois
étapes en 1993, les physiciens parviennent désormais a générer des impulsions attosecondes
pour sonder temporellement les dynamiques électroniques au sein de la matiére. En raison
de la dépendance quadratique entre la longueur d’'onde du laser et I'’énergie pondéromotrice
acquise par les électrons lors du processus de HHG, I'intérét de la communauté attoseconde
est aujourd’hui tourné vers la création de nouvelles sources laser intenses dans l'infrarouge
moyen (MIR), un domaine spectral encore peu couvert a cause du manque de milieux amplifi-
cateurs émettant a ces longueurs d’ondes.

Dans la premiére moitié de cette these, une architecture d’amplification paramétrique op-
tique (OPA) dans I'espace des fréquences est présentée pour générer du rayonnement intense
dans l'infrarouge moyen a partir d’'une chaine laser Titane:Saphir térawatt. La source MIR, ac-
cordable de 5,5 um a 13 um et stable en CEP, a été caractérisée temporellement par une tech-
nique pompe-sonde développée en 2019 au sein des laboratoires de I'Université de Bordeaux
et de I'Institut national de la recherche scientifique, puis utilisée pour piloter une expérience
de HHG en milieu solide, un phénoméne observé pour la premiére fois en 2011. Une seconde
architecture d’OPA est ensuite proposée pour générer du rayonnement intense cette fois-ci
vers 3 um par différence de fréquences (DFG) dans I'espace des fréquences.

Lun des principaux freins a la réalisation de sources intenses MIR réside dans la faible
efficacité de conversion depuis l'infrarouge proche (NIR). Par conséquent, I'expérimentation
en physique attoseconde reste aujourd’hui limitée aux laboratoires disposant de sources Ti:Sa
multi-térawatts, des installations peu répandues en raison de leurs colts d’achat et de fonction-
nement. Toutefois, cette situation évolue progressivement grace aux progrés réalisés ces 10
derniéres années dans les technologies Thulium et Holmium vers 2 pm, une longueur d’'onde
prometteuse pour le pompage d’'OPA MIR. La seconde partie du manuscrit traite le dévelop-
pement de nouveaux milieux amplificateurs a base de céramiques dopées aux ions Holmium,
des matériaux présentant certains avantages tels que la fabrication rapide et a bas prix de
cristaux de grandes dimensions, ou encore la possibilité de créer des compositions chimiques
inhomogeénes le long d'un méme cristal (gradient ou échelon de dopage, co-dopage d'une
couche externe). Dans ce cadre, des céramiques dopées a I'Holmium ont été fabriquées par
une université partenaire et une méthode innovante est ici présentée pour analyser et quanti-
fier les processus d’émission et de pertes dans ces matériaux, avec I'objectif d’égaler puis de
surpasser a long terme les performances optiques des monocristaux.

Mots clés : amplification paramétrique optique, céramiques dopées a I'Holmium, généra-
tion d’harmoniques d’ordres élevés, infrarouge moyen, lasers intenses, physique attoseconde.






ABSTRACT

During the last decades, emergence of intense and CEP-stabilized (career-envelope phase)
Titanium:sapphire (Ti:Sa) lasers has allowed the measurement of ultrafast phenomena for atto-
second physics. Thanks to high-harmonic generation (HHG), a process predicted by the three
steps model in 1993, attosecond pulses can be emitted and used for scanning the temporal dy-
namics of electrons in matter. Due to the quadratic dependance of the driving laser wavelength
on the electron ponderomotive energy during HHG process, scientists are now looking forward
a new generation of intense coherent sources in the mid-infrared (MIR) domain, a range of
wavelengths in which amplifier media are still lacking.

In the first part of this thesis, an architecture of optical parametric amplification (OPA) in
the frequency domain is presented to produce MIR intense field derived from a terawatt Ti:Sa
laser. This MIR source, tunable from 5.5 um to 13 um and CEP-stable, has been characterized
in the temporal domain by a pump-probe technique developed by laboratories of University of
Bordeaux (France) and Institut national de la recherche scientifique (Canada), before being
used for driving a HHG experiment in solids, a phenomena discovered in 2011. A second archi-
tecture of OPA is also presented to generate intense field around 3 um, based on a difference
frequency generation (DFG) in the frequency domain.

To this day, the generation of intense MIR radiation is hindered by the low conversion ef-
ficiency of photons from near-infrared (NIR) to mid-infrared, restricting attosecond science to
very costly multi-terawatts Titanium:sapphire facilities. However, innovations in Thulium and
Holmium technologies over the last decade has intended 2 um lasers to become a viable solu-
tion for pumping MIR OPA. The second part of this manuscript is dedicated to the development
of new amplifier media made of Holmium-doped ceramics. Thanks to a fast and cost-effective
production process and the possibility to realize inhomogeneous chemical compositions, cera-
mics show some advantages compared to monocrystals. In this context, Holmium-doped cera-
mics have been fabricated by a partner and an innovative method is presented here to study
and characterize optical losses and emission processes in these materials, with the ambition
of equaling, even exceeding, optical performances of monocrystals.

Keywords : attosecond physics, high-harmonic generation, Holmium-doped ceramics, in-
tense lasers, mid-infrared, optical parametric amplification.
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1 INTRODUCTION A LA GENERATION DE RAYONNEMENT INTENSE
DANS LINFRAROUGE MOYEN

Depuis une vingtaine d’années, les sources laser intenses de quelques cycles optiques
dans l'infrarouge moyen (MIR) entre 3 um et 20 pm suscitent un intérét croissant pour les
applications scientifiques telles que la physique attoseconde [1}; 12}; [3; 4: [5]; |6; [7] ou encore la
spectroscopie moléculaire [8;9; 10 [11]. A ce jour, la production de ce type de rayonnement
demeure toutefois contraignante, aussi bien en raison du colt des installations laser que du
savoir-faire requis pour la réalisation des architectures optiques.

1.1 Plages d’émission des matériaux laser dans I'infrarouge proche et moyen

Dans linfrarouge proche (NIR) entre 0,8 um et 2 um, les impulsions femtosecondes in-
tenses sont le plus souvent générées par des chaines laser constituées d'un oscillateur a
blocage de modes [12];[13] et d’'un ou plusieurs amplificateurs a dérive de fréquences [14]. La
grande maturité des technologies Titane:Saphir, Ytterbium et Erbium offre aujourd’hui un acces
direct a des impulsions NIR intenses via des solutions commerciales. Vers 2 um, les matériaux
a base d’ions Thulium et Holmium, en plein essor depuis une décennie, représentent aujour-
d’hui des solutions prometteuses pour la génération d’impulsions intenses dans I'infrarouge
moyen par amplification paramétrique optique [15];[16};17]. Au-dela de 2 um, les cristaux dopés
au Chrome ou au Fer permettent de produire des impulsions femtosecondes entre 2 um et
4,5 pm [18}; 119} 20; 215 22} 23], 24 [25; [26]. Bien que peu exploitée, on mentionnera aussi la
possibilité d’émettre des impulsions intenses a 3 pm avec l'ion Erbium [27;28]. Enfin, quelques
travaux témoignent d’un potentiel pour I'ion Praseodyme d’émettre des impulsions courtes dans
linfrarouge moyen en co-dopage avec d’autres ions actifs comme I'Holmium [29; [30; 31]. La
figure [1.7]résume les familles de matériaux disponibles pour la génération d’impulsions femto-
secondes NIR et MIR intenses par émission stimulée.
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Figure 1.1 : Milieux amplificateurs utilisés pour générer des impulsions femtosecondes par émission sti-
mulée dans I'infrarouge proche et I'infrarouge moyen.

Au-dela de 5 pm, aucun milieu amplificateur connu a ce jour ne permet de produire ni
d’amplifier par émission stimulée des impulsions a la fois ultra-bréves et énergétiques. Les
technologies térahertz (A > 20 um) sont quant a elles difficiles a transposer vers l'infrarouge



moyen : les fréquences en jeu sont trop élevées pour étre produites par des antennes et la
rectification optique dans l'infrarouge moyen est pour l'instant réservée aux applications de
faible énergie [32} 33]; 134} 135]. Actuellement, la solution la plus répandue pour générer du
rayonnement intense MIR est I'amplification paramétrique optique (OPA) [36], un processus
non linéaire intervenant dans les cristaux non centrosymétriques.

1.2 Amplification paramétrique optique

Lamplification paramétrique optique (OPA) est un processus couramment utilisé pour mo-
difier les fréquences optiques des lasers. La matiere étant constituée de charges positives et
négatives, la propagation d’'une onde électromagnétique dans un milieu matériel provoque une
polarisation de la matiere, généralement exprimée dans le domaine fréquentiel par le polynéme
suivant [37] :

Plw)= POW) + BOWw) + POW) + .. (1.1)

avec :

PO(w) =20 [\Vw) Ew)]
?(2) (w)=¢o® {X@) (w=w) £we): ﬁ(wl) ® E(a@)} (1.2)
POW) =g @ [X®(w = ws £ ws £ws) .. E(w3) ® E(wa) ® E(w5)]

ou w = 2mc/\ représente la pulsation (ou fréquence angulaire), A la longueur d’onde, ¢ la
permittivité du vide et () |a susceptibilité électrique du milieu & I'ordre i.

Dans les équations et le terme ?(1) représente la réponse linéaire du matériau,
pour laquelle un champ électrique incident de fréquence w génére une polarisation de méme
fréquence. Les autres termes du polynéme réferent a des réponses non linéaires dont no-
tamment 'amplification paramétrique optique pour PO et leffet Kerr optique pour PO, Ici,
lintérét sera porté sur le coefficient de susceptibilité x, non nul dans tout cristal non cen-
trosymétrique. A travers le processus d’'OPA, I'expression de ?(2) indique que deux champs
électriques incidents de fréquences w; et w, sont susceptibles de polariser la matiére a une
fréquence w = w; + wy qui N'était potentiellement pas présente a l'origine. Sous respect des
conditions d’accord de phase et du recouvrement spatio-temporel des différents faisceaux, le
processus d’amplification paramétrique permet un échange d’énergie entre des impulsions de
fréquences w, wy et wy par conversion de photons.

La figure montre l'utilisation courante de 'OPA pour générer des photons dans l'infra-
rouge moyen. Dans cet exemple, un photon de fréquence wi (pompe, en bleu) est scindé en
deux photons moins énergétiques de fréequences wo (signal, en vert) et ws (idler, en orange).
Comme indiqué sur le diagramme d’énergie a droite de la figure la loi de conservation de
I'énergie impose la relation suivante :

Wpompe = Wsignal T Widler (1 3)



Parmi tous les couples signal/idler tolérés par I'accord de phase, la stimulation du proces-
sus d’OPA par un photon signal (ou idler) a la fréquence wy (ou w3) permet de favoriser la
résonance du couple de frequences (w2;ws). Par convention, le terme amplification paramé-
trique optique (OPA) est plutét employé pour les applications visant I'amplification du signal
(ou de l'idler) injecté avec la pompe dans le cristal. Pour la production du photon complémen-
taire (idler ou signal) et son amplification, I'expression génération par différence de fréquences
(DFG) est généralement préférée. En toute rigueur, ces deux dénominations (OPA et DFG)
référent toutefois au méme phénomene physique.

Cristal non centrosymétrique Energie
x2#0 N
Photon signal Photon signal
A
E— —
Signal
Photon signal %%U
Pompe 2
hw1
Photon pompe
W\/\/\/\/\/\ﬁ Photon idler idler
th

Figure 1.2 : A gauche, amplification d’un signal et génération d’un idler par amplification paramétrique
optique. A droite, diagramme d’énergie des photons de pompe, signal et idler.

En choisissant judicieusement les longueurs d’onde de la pompe et du signal, le processus
de DFG permet de produire des photons idler dans l'infrarouge moyen (MIR). La conversion di-
recte du proche (NIR) au moyen infrarouge est toutefois limitée par les plages de transparence
des cristaux non linéaires. De fagon générale, les matériaux transparents dans le NIR sont ab-
sorbants dans le MIR et inversement, avec une plage de transparence commune aux alentours
de 2 um. Le plus souvent, les conversion de fréquences du NIR vers le MIR sont donc réali-
sées sur deux étages non-linéaires dans deux cristaux différents, avec une étape intermédiaire
vers 2 um. Pour des impulsions femtosecondes, certains paramétres comme l'intensité-créte,
la largeur spectrale ou encore la dispersion de vitesse de groupe limitent également les perfor-
mances de I'amplification paramétrique optique. Pour contourner ces difficultés, de nouvelles
architectures optiques ont progressivement été développées comme I'OPCPA [38], le DC-OPA
[39] ou plus récemment le FOPA [40].

1.3 Amplification paramétrique optique dans I’espace des fréquences

En 2014, des chercheurs de I'Institut national de la recherche scientifiqgue (INRS) ont pré-
senté une nouvelle architecture d’OPA, baptisée amplification paramétrique optique dans I'es-



pace des fréquences (FOPA) [40]. Cette approche permet entre autres de réduire l'intensité-
créte dans les cristaux tout en s’affranchissant des contraintes liées a la tolérance spectrale
afin d’amplifier des impulsions trés courtes (12 fs dans la démonstration expérimentale). La
spécificité du FOPA repose sur la mise en forme spatio-temporelle du signal (ou de l'idler) inci-
dent par une imagerie 4f, comme illustré sur la figure En entrée de FOPA, les longueurs
d’onde du faisceau incident sont dispersées a 'aide d’'un réseau de diffraction puis focalisées
cOte a cbéte dans un plan de Fourier avec une optique convergente (lentille ou miroir courbe).
Aprés le plan de Fourier, les composantes spectrales sont recombinées par une imagerie 2f
symétrique a celle d’entrée, 'ensemble formant une ligne a dispersion nulle. Au final, le fais-
ceau signal subit une forte distorsion spatio-temporelle dans le plan de Fourier mais ressort du
FOPA avec ses propriétés d’origine (en négligeant les pertes, le gain, la divergence naturelle
du faisceau ainsi que la dispersion dans d’éventuelles optiques utilisées en transmission).

Réseau de Optique Plan de Fourie Optique Réseau de
diffraction convergente urier convergente diffraction
X //
a)
f
I I I
b)

t

Figure 1.3 : a) Imagerie 4f avec f la distance focale des optiques convergentes, b) évolution de la durée
d’impulsion au cours de la propagation avec I I'intensité et ¢ le temps.

Le principe du FOPA consiste a réaliser une amplification paramétrique dans le plan de
Fourier d’'une imagerie 4 f. Dans ce plan en particulier, la dispersion et la focalisation des com-
posantes spectrales par 'imagerie 2f d’entrée engendre un rétrécissement local de la largeur
spectrale et donc, intrinsequement, un élargissement de la durée d'impulsion a une durée de
I'ordre de quelques picosecondes. On précisera que, contrairement aux architectures dOPCPA
[38], I'élargissement temporel dans un FOPA ne s’accompagne pas de dispersion temporelle.
En approximation paraxiale, toutes les longueurs d’onde franchissent donc le plan de Fourier
en méme temps. En revanche, ces dernieres sont dispersées spatialement, offrant I'opportu-
nité de répartir le spectre dans plusieurs cristaux non linéaires afin d’ajuster individuellement
'accord de phase de chaque portion spectrale. Grace a cette propriété, I'architecture FOPA
permet de contourner les limitations liées a la tolérance spectrale de 'accord de phase, voire
d’augmenter la bande spectrale amplifiée en utilisant une répartition d’intensité de pompe non
uniforme dans le plan de Fourier.

Le concept de FOPA peut se décliner sous différentes variantes. Dans la version origi-
nale de 2014, Schmidt et al. [40] ont amplifié de 200 pJ a 1,4 mJ des impulsions incidentes



de 12 fs centrées a 1,8 um (soit 2,5 cycles optiques). En utilisant la méme technique en 2017,
Gruson et al. [41] ont démontré une puissance-créte de 2,5 TW a 10 Hz pour des impulsions
de 11,6 fs centrées a 1,8 um. Dans le chapitre 2| de ce manuscrit, une architecture FOPA
sera présentée pour amplifier deux bandes spectrales d’'un signal centré a 1,7 um puis gé-
nérer, par DFG, des impulsions MIR de quelques cycles optiques accordables entre 5,5 um
et 13 um. Dans le chapitre [3| un FOPA constitué de lignes 2f asymétriques sera proposé pour
la génération d’'impulsions intenses vers 2,7 um par DFG dans I'espace des fréquences.

1.4 Application de génération d’harmoniques d’ordres élevés

Les sources laser développées dans les chapitres [2] et[3|de ce manuscrit visent le pilotage
de processus de générations d’harmoniques d’ordres élevés (HHG) en milieu solide. Découvert
puis prédit par un modéle en trois étapes dans les gaz en 1993 [42], ce processus non linéaire
permet entre autres de générer des impulsions attosecondes pour sonder les dynamiques
électroniques au sein de la matiére [43]. En milieu gazeux, le modéle théorique décrit la HHG
en trois étapes : I'ionisation de la matiére par effet tunnel, I'accélération d’un électron par le
champ laser et la recombinaison radiative de I'électron avec son noyau d’origine.

En présence d’un champ électrique intense, I'inclinaison des niveaux d’énergie d’'un atome
peut conduire a un phénomene d’ionisation par effet tunnel, avec un taux W; relié au champ
électrique £(t) par la relation de proportionnalité suivante [42] :

_4E}\2m. E? (1.4)

W; o« exp [—v/E(t)] NS 3hq

avec E! le potentiel d’ionisation de I'atome, m. la masse de I'électron, ¢ la charge de I'électron
et h = h/2r la constante de Planck réduite.
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Figure 1.4 : Modélisation du champ électrique (bleu) et du taux d’ionisation (rouge) produits par des impul-
sions de a) 300 fs et b,c) 30 fs centrées a 10 um.



Apreés ionisation de la matiere par effet tunnel, les électrons libérés sont accélérés par le
champ électrique du laser. Par application du principe fondamental de la dynamique a la force
de Coulomb, I'accélération s’exprime par :

q&(t) = me i(t) (1.5)

avec g et m. la charge et la masse d’un électron, £(t) le champ électrique, z(t¢) la position de
I'électron et & (t) = 0%z (t)/0t> son accélération.

Lintégration de I'équation [1.5] permet de remonter a la vitesse de I'électron i(t), nulle a
l'instant de I'ionisation ¢t = 0. Intégrée une seconde fois, I'équation fournit la position de I'élec-
tron z(t), également nulle a l'instant d’ionisation ¢ = 0 en considérant la position du noyau
comme référence. La figure [1.5) montre I'évolution de la trajectoire (panneau b) et de I'énergie
cinétique (panneau c) de I'électron selon la phase d’ionisation par rapport au champ électrique
incident.
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Figure 1.5 : a) Champ électrique, b) position et c) énergie cinétique de I’électron aprés ionisation par effet
tunnel a différents déphasages par rapport au champ électrique.

Lors de la phase d’accélération, les électrons sont éloignés puis ramenés en direction de
leur position initiale par I'oscillation du champ électrique (cf panneau b de la figure[1.5). Lors du
retour, les électrons ionisés aprés un pic du champ électrique repassent par la position d’origine
et sont susceptibles de se recombiner avec le noyau, tandis que ceux émis avant le pic sont
progressivement éjectés par le champ. Au moment de la recombinaison, la théorie montre que
I'énergie cinétique de I'électron est maximale pour une phase d’ionisation de 17° par rapport
au champ électrique pilotant le processus de HHG (cf panneau c). La conversion de I'énergie



cinétique des électrons en rayonnement électromagnétique donne lieu a une émission breve
et cohérente de photons pouvant atteindre des énergies supérieures au keV [4].

Pour un champ électrique de fréquence wy, la répétition du processus de HHG a chaque
demi-cycle optiqgue conduit a I'’émission d’'un train d’impulsions attosecondes périodique. La
transformée de Fourier d’'un signal temporel de période T' étant 1/T périodique, I'interférence
des impulsions issues de la HHG se traduit donc par un spectre de pics harmoniques espa-
cés de 2wy. La fréquence de coupure du spectre harmonique est conditionnée par I'énergie
pondéromotrice U, acquise par les électrons, elle-méme reliée au champ laser par :

Up o I A2 (1.6)

avec I l'intensité du laser et A\ sa longueur d’onde centrale.

Laugmentation du champ pouvant conduire a une ionisation excessive et nuire au pro-
cessus de HHG, 'équation [1.6] témoigne de l'intérét des lasers MIR intenses pour augmenter
I'énergie des photons émis par HHG. En 2011, le phénoméne de HHG a été observé pour
la premiére fois dans des semi-conducteurs [2], avec une description théorique un peu plus
complexe que celle du modéle gazeux [44; 45; 146;147; 48]. En milieu solide, deux processus
de génération d’harmoniques se distinguent. Dans le premier, la déplétion d’électrons de la
couche de valence vers la bande de conduction produit une interaction comparable a l'ioni-
sation des gaz et donne lieu a la génération d’harmoniques inter-bande par recombinaison
de paires électron-trou. Dans le second, I'accélération d’électrons par le champ laser dans la
bande de conduction génére des oscillations de Bloch aboutissant a un rayonnement désigné
par le terme d’harmoniques intra-bande. Dans le chapitre [2, une source MIR intense entre
5,5 um et 13 um sera développée puis utilisée pour mener une expérience de HHG en milieu
solide en régime d’harmoniques principalement intra-bande.






2 REALISATION D’UNE SOURCE LASER ACCORDABLE DE QUELQUES
CYCLES OPTIQUES DANS LINFRAROUGE MOYEN

Lobjectif de ce chapitre consiste a produire, a partir d’'un laser Titane:Saphir de quelques
dizaines de millijoules, des impulsions laser d'intensité-créte de I'ordre de 10! W/cm? dans
l'infrarouge moyen pour piloter des processus de génération d’harmoniques d’ordres élevés
(HHG) dans des semi-conducteurs. Cette source repose sur une architecture d’amplification
paramétrique optique dans I'espace des fréquences (FOPA), un dispositif d'imagerie au sein
duquel intervient une distorsion entre les propriétés spatiales et temporelles d’'un faisceau
(cf section [1.3). La résolution des propagations spatiale et temporelle étant impossibles in-
dépendamment l'une de l'autre, la prochaine section sera dédiée a la réalisation d’'une modé-
lisation numérique permettant de prédire les propriétés spatio-temporelles d'impulsions femto-
secondes a travers I'imagerie dispersive 4 f d’'un FOPA.

2.1 Modélisation de distorsions spatio-temporelles avec le formalisme de Kos-
tenbauder

2.1.1 Présentation du modéle

Pour décrire la propagation d’impulsions courtes dans un systéme dispersif, il est sou-
vent impossible d’écrire l'intensité spatio-temporelle comme un produit de variables séparées
I(r,t) = I.(r) x I(t) car il existe un couplage entre les propriétés spatiale et temporelle. La
résolution des distorsions au premier ordre par des modéles matriciels [49; 50; 51} 52; 53]
constitue une solution a la fois simples et efficace pour le cas des distributions d’intensité
gaussiennes. Parmi les différentes approches, le formalisme de Kostenbauder [54] se pose
comme la généralisation la plus aboutie pour I'étude de systemes optiques dispersifs linéaires.

Pour introduire la notion d’optique matricielle, considérons dans un premier temps la pro-
pagation spatiale d’'un faisceau avec un rayon défini par sa position transverse relative x et
son orientation 6 par rapport & I'axe optique. Conventionnellement, ces deux parametres sont
regroupés pour former le vecteur de coordonnées. Lors de la traversée d’'un systeme optique,
caractérisé par une matrice de dimension 2 x 2 nommée matrice ABCD, le rayon subit une mo-
dification de ses coordonnées. Le vecteur de sortie s’exprime alors comme le produit matriciel
du vecteur d’entrée par la matrice ABCD :

o)l o) ] &
0 sortie ¢ D 0 entrée

Pour des soucis de lisibilité, les indices entrée et sortie seront respectivement remplacés
par e et s dans la suite du manuscrit.



En développant le produit matriciel de I'équation les termes A, B, C et D apparaissent
directement comme la variation linéaire des parameétres x et 6 de sortie par rapport a leurs va-
leurs d’entrée. En d’autres termes, la matrice ABCD contient 'ensemble des dérivées partielles
croisées de x et # au premier ordre :

Oxrs Oz

A B | | 0z, 06,

B o
0x. 00,

Pour traiter une distribution d’intensité gaussienne plutét qu’un rayon lumineux unique, il est
d’usage d’introduire au modele un parametre complexe ¢ qui regroupe I'ensemble des proprié-
tés spatiales dans une seule grandeur complexe :

1 . X

1
q R "mnu?

(2.3)

avec R le rayon de courbure du front d’'onde, \g la longueur d’onde centrale, n I'indice de
réfraction du milieu et 2w le diamétre du faisceau a 1/¢2.

A partir du parametre complexe du faisceau, il est alors possible de reconstruire le champ
électrique complexe a travers la relation suivante :

E(z) = exp <—iwq m2> (2.4)
Ao
Pour un faisceau gaussien, la relation de transfert a travers un systeme optique est quant a
elle donnée par une expression analogue a I'équation 2.1 :

q _ A B q (2.5)
1 sortie ¢ D | 1 entrée -

Ce qui aboutit a la relation bien connue du formalisme ABCD :

o 26)

Lun des formalismes de Kostenbauder [54] reprend la méme démarche en intégrant deux
nouvelles coordonnées temporelles au rayon : le retard ¢ et la fréquence optique v. On rappel-
lera le caractere relatif de ces parametres en notation matricielle, ainsi les coordonnées ¢ = 0
et v = 0 réferent respectivement au barycentre temporel et a la fréquence centrale de I'impul-
sion. Le systéme optique, défini comme la liste des dérivées partielles de chaque composante,
adopte un format matriciel 4 x 4 pour s’adapter aux deux nouvelles dimensions temporelles.
Cette matrice, notée K et nommée matrice de Kostenbauder s’exprime alors par la relation
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[ Ors Oxy Oxs Oxzs ]

Oz, 00. Ot. Ov,
00s 005 00, 00,

Ox. 00. Ot. Ov,
ots Oty 0Oty Oty

or, 00, Ot, Ov,
Jvs Ovs 0Ovs Ovg

Ox. 00. Ot. Ov,

Pour un systéme optique sans conversion de fréquence et invariant dans le temps, I'ex-
pression de K dans I'équation 2.7 se simplifie en posant dz/dt = 90/0t = Ov/0x = Ov /06 =
ov/ot =0 et 0t/ot = Ov/0Jv = 1. La relation de transfert spatio-temporelle devient alors :

T A B 0 F T
0 C D 0 F 0
= (2.8)
t G H 1 I t
v, 0 0 0 1 v,

Considérons maintenant des distributions d’'intensité gaussiennes pour la durée d’'impulsion
et le profil spatial. Lajout de la dimension temporelle a I'équation conduit a I'expression
quadratique suivante pour le champ électrique gaussien :

T
E(z,t) = exp (—i;\TO [ ft ] Q! [ f ]) (2.9)

Q—l Q—l
(1D *012) | 1 paramétre complexe du faisceau.

avec Q = o 3

{ Qar Qa2

De la méme fagon que le scalaire ¢ contenait a lui seul toute I'information spatiale du

faisceau, ici la matrice @ est suffisante pour définir exhaustivement les propriétés spatio-

temporelles d’'une impulsion gaussienne. Lécriture du champ électrique complexe en forme

développée permet de faire apparaitre les différentes composantes du parameétre complexe
matriciel :

- _ T (A1 2 -1 .0 =1, =142
E(m,t)-ewp( Z/\o (Q(H)m +Q(12)a:t Q(21)wt Q(QQ)t )) (2.10)

Linterprétation physique du parameétre complexe Q) n’étant pas explicite, il est d’'usage d’in-
troduire une nouvelle variable Q définie par :

- [ Qxx th ‘| _ —iiQ_l (211)

0= Qta: Qtt Ao
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Dans ses travaux, Kostenbauder [54] démontre 'opposition Q,; = —Q:, pour les termes
croisés, conduisant a I'expression suivante de Q' :

Q .>\0 A ./\0 l Q:Jc:r ta ‘| (212)

—f— ™ T | —Qx Qu

La substitution de Q! par son équivalent  dans I'équation [2.10] offre finalement une vision
directe de la contribution des différentes composantes matricielles avec I'expression du champ
électrique sous la forme d’une distribution gaussienne elliptique :

E(x,t) = exp (Que 2 + 2Qu1 at — Qu %) (2.13)

Dans I'équation ci-dessus, Q.. et Q« renseignent sur les propriétés spatiales et temporelles
sans notion de couplage, et les termes croisés Q,; et Qy, portent information de distorsion
spatio-temporelle. La notation Q permet donc d’établir une relation bijective entre le parameétre
complexe @ et les propriétés physiques d’'une impulsion dans le domaine spatio-temporel. Dans
la littérature, Akturk [55] définit les nombres complexes Q.. et Q» comme :

~ . 1 ~ . 1
sz—i—* ; Qtt:_lﬁ+m

Z)\OR w2
avec )\ la longueur d’onde centrale, R le rayon de courbure du front d’onde, 2w le diametre
spatial & 1/e2, 3 le chirp temporel, 27 la largeur temporelle & mi-hauteur et a = 0, 5/2/In(2)
le facteur de conversion entre pleine largeur & mi-hauteur et demie largeur a 1/e? d’'une gaus-
sienne.

(2.14)

La relation de transfert ci-dessous, analogue a I'’équation [2.6| mais sous format matriciel,
détermine le parameétre complexe du faisceau aprés propagation a travers un systéme optique.

[ 40 ‘| Qentrée+ [ B E/AO ]

G 1 H I/

Qsortie = c o D F/)\ (215)
Qentrée =+ 0
0 0 0 1/Xo

Pour éviter toute confusion suite a une erreur constatée dans la littérature (équation n°5 de
la référence [55]), on précisera que la modélisation sera réalisée avec I'expression suivante de
Q en fonction de @, obtenue par inversion de 'équation [2.12]:

~ ~ —1 ~ ~ -1
.)\O sz Q:rt LT Q:m: th
=|1— ~ ~ = —1— - - 2.16
“ (l m [ —Qut Qi ]) Z)‘0 l —Qzt Qu ] ( )

12



2.1.2 Validation du code

A partir du formalisme décrit dans les paragraphes précédents, une modélisation numé-
rigue a été programmée en langage Python. Ce code a été validé dans un premier temps sur
une propagation en espace libre puis dans un compresseur a réseaux. Dans chaque cas, I'im-
pulsion incidente a été initialisée avec un diamétre 2w = 1 mm a 1/¢?, un front d’onde plan
(soit 1/R = 0), une longueur d’onde centrale \y = 800 nm, une durée d'impulsion 27 = 50 fs
a mi-hauteur sans dispersion temporelle (soit 5 = 0), une inclinaison de front d’onde nulle
(soit Q,; = 0) et un facteur de qualité M? = 1.

Dans un premier temps, considérons un systéme optique constitué d’'une couche d’air de
longueur L et d’indice n = 1, défini par la matrice de Kostenbauder suivante :

(2.17)

o O R N~

0
0
1
0

S O O =
— o o O

A partir de Qcntrée €t Kair, '€quation fournit directement la valeur de Qgortic apres
propagation dans le systéme optique. Le diametre du faisceau peut ensuite étre caractérisé
de deux maniéres : soit par sa dimension locale (profil d’intensité pour v = 1) soit par sa
dimension globale (intensité intégrée sur tout le spectre) définies respectivement par :

1 Qf
; Wglobal = ~R\92 R AR
|R:}§z| (th) + QJ?.Z’ Qtt

(2.18)

wlocal(V = VO) =

_ 32
aveC Ryp = Qux + Q”"t (cf annexe et C*! la partie réelle du nombre complexe C.

tt

En cas d’absence d'inclinaison de front d’'impulsion (Q.; = 0), les formules précédentes
impliquent que les dimensions locales et globales sont rigoureusement identiques. La simula-
tion retrouve avec succes cette égalité et la figure montre la concordance parfaite entre la
divergence du faisceau obtenue avec la modélisation Kostenbauder et celle calculée a partir
de la formule analytique suivante :

/ 2\ ? Twd
w(z) = woy/1+ <Zo> ; 20 = MPAg (2.19)

avec 2wy le diamétre du faisceau a 1/¢? au waist, = la distance de propagation, )\, la longueur
d’onde centrale et M? le facteur de qualité.
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Figure 2.1 : Simulation de propagation d’un faisceau gaussien dans I’air en résolution analytique (lignes
noires) et avec le formalisme de Kostenbauder (carrés noirs).

Considérons maintenant le méme faisceau traversant un étireur a deux réseaux paralléles
de densité 1/d = 1000 traits/mm utilisés a I'ordre m = —1 a incidence 70° et séparés par
une distance normale L . Pour un aller-retour dans I'étireur, la matrice du systéme optique
s’exprime par :

Kétireur = Nyréseaul - Kair . KréseauQ . Kmiroir . Kréseau2 . Kair . K’r’éseaul (220)
avec :

_sin(p) 0 0 0 _

sin(a) . 1000
sin(a) cos(B) — cos(a)
0 —— ; 01 00
Kréseau = Sln(ﬁ) o szn(ﬂ) ; Kmiroir =

cos(a) — cos(3) 0 ) 0 0010
¢ sin(a) 0001

L 0 0 0 1 ]

(2.21)
ou « et 8 sont respectivement les angles incident et diffracté par le réseau et 1 la fréquence
centrale de l'impulsion. Bien qu’incluse dans la modélisation, la matrice de propagation entre
le second réseau et le miroir de renvoi est ici masquée pour alléger I'expression de Ksireur-

En optique matricielle, le plan de référence est toujours orthogonal a la direction de propa-
gation du rayon de référence (x = 0, § =0, t = 0, v = 0). Par conséquent, la matrice K,;. ne
référe pas a la distance normale L, entre les réseaux mais a la distance réelle L, /cos(f) par-
courue par le faisceau. De plus, I'angle j utilisé pour définir K, 4., NE€ possede qu’une seule
valeur calculée a partir du rayon de référence, les longueurs d’onde extrémes du spectre sont
donc moins bien modélisées que la longueur d’'onde centrale. Cette limitation est illustrée sur
la figure par un tracé de rayons (obtenu a partir de I'équation dans I'étireur a réseaux
décrit précédemment. Pour une impulsion incidente de 20 fs a 800 nm (AX =~ 47 nm), les
rayons épousent la surface plane du second réseau (panneau b), alors que pour une impul-
sion de 3 fs (6A =~ 300 nm) les longueurs d’onde extrémes forment une courbure qui s’écarte
progressivement de la surface réelle du réseau (panneau d). Pour notre application, a savoir
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la modélisation d’une ligne d’'imagerie 4f a faible dispersion traversée par des impulsions de
quelques dizaines de femtosecondes, cette erreur d’approximation sera considérée comme
négligeable.
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Figure 2.2 : Tracé de rayons avec le formalisme de Kostenbauder dans un étireur a réseaux, pour des impul-
sions incidentes de a) 20 fs et c) 3,0 fs. Les images b) et d) correspondent aux grossissements respectifs
de a) et c) sur le second réseau.

A l'instar du diamétre spatial défini dans I'équation [2.18] la durée d’impulsion posséde deux
interprétations locale et globale, égales en I'absence d’inclinaison de front d'impulsion :

AR
11 ! | (2.22)

27—local(x = 33()) = 5 2Tglobal = - = T =
« s a\[[(Q)* + QF Qff

avec a = 0,54/2/In(2) le facteur de conversion entre pleine largeur & mi-hauteur et demie
largeur a 1/¢2 d’une gaussienne.

Apres un aller-retour dans I'étireur, la modélisation retourne comme attendu une durée d’'im-
pulsion étirée 7,.a1 = Tgiopa €t 12 figure |2.3| confirme I'adéquation entre la dispersion simulée
avec le formalisme de Kostenbauder et la solution analytique décrite par :

243 27 —3/2
@_ _m ALl _(_m)‘O_ : > 50
1) 2 [1 7 sin(a) (2.23)
2)\?
Tsortie = Tentréeq| 1 + <4ln2(2)¢> (224)
Tentrée
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Figure 2.3 : Simulation d’étirement dans un compresseur a réseaux en résolution analytique (ligne noire) et
avec le formalisme Kostenbauder (carrés noirs).

Ces resultats valident le fonctionnement du code pour la propagation spatio-temporelle
d’'une impulsion dans un systeme optique dispersif. On précisera que seule la phase qua-
dratique est prise en compte par le modéle de Kostenbauder. La prochaine section sera dédiée
a la modélisation de I'architecture 4 f d’'un FOPA.

2.1.3 Modélisation d’une ligne 4f

Expérimentalement, 'imagerie du FOPA a été réalisée avec des lentilles cylindriques pour
permettre un pompage a une dizaine de millijoules. Le code de simulation intégre quand a lui
des miroirs sphériques, ce qui ne représente pas un probléme car la focalisation du faisceau
dans le plan non dispersé n’a pas d’impact sur les propriétés temporelles du faisceau. Dans le
formalisme de Kostenbauder, une optique convergente sphérique est définie par :

1 000
~1/f 1 0 0

Kp= /! (2.25)
0 010
0 00 1

avec f la distance focale de I'optique.

En décomposant le FOPA en deux lignes 2 f symétriques, le systéme optique se caractérise
par les matrices de Kostenbauder suivantes :

Kropa = Kz. Ky
K1 = Ky (f) - Kf - Koir (f) - Kiéseaut (2.26)
Ky = Kréseau2 - Kair f) - Kf - Kair (f)

Concréetement, la matrice K1 permet de calculer la propagation d’'une impulsion entre I'en-
trée et le plan de Fourier du FOPA. Si aucune opération n’est effectuée sur le faisceau dans
le plan de Fourier, alors le systéeme optique se comporte comme une ligne a dispersion nulle,
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caractérisée par une matrice de Kostenbauder égale a la matrice identité :

1 0 0 0
01 0 O
K =Ky. K| = 2.27
FOPA 2. K4 00 10 (2.27)
0 0 0 1

La figure illustre par un tracé de rayons le résultat de la modélisation du FOPA pour
un spectre incident de 450 nm a mi-hauteur centré a 1,8 um. Les réseaux de 75 traits/mm
sont orientés a un angle de 5° et les miroirs sphériques de distances focales f = 750 mm
sont placés en configuration 4. A partir du paramétre matriciel complexe @, le code permet la
reconstruction du champ électrique et la quantification des distorsions dans le domaine spatio-
temporel (z,t). Les domaines fréquentiels (k,v), (k,t) et (x,v), utiles selon la distorsion spatio-
temporelle étudiée, peuvent quant a eux s’obtenir par transformation de Fourier. Les formules
de changement de domaine et la définition mathématique des propriétés spatio-temporelles
basiques sont données dans l'annexe

Plan de Fourier
03 [ mi : m2 |
1
E o2} |
= .
5 01}
@
o
o 0F > >
R1 ’ \ R2
0.1f
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2 1.4 1.6

Position Z (m)

Figure 2.4 : Simulation de propagation d’'une impulsion centrée a 1800 nm et de largeur spectrale 450 nm
dans une ligne 4f, avec R1/R2 des réseaux 75 traits/mm et M1/M2 des miroirs sphériques de focales 750
mm.

Bien que cette fonctionnalité n’ait pas été implémentée dans le code, on mentionnera I'exis-
tence d’'un modéle mathématique dédié au traitement matriciel de la propagation d'impulsions
non gaussiennes [56]. Pour notre application, cette extension du formalisme de Kostenbauder
pourrait s’avérer utile afin de quantifier des phénomenes tels que I'impact d’un profil de gain
inhomogéne (dans le plan de Fourier) sur le profil spatio-temporel des impulsions en sortie de
FOPA.
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2.2 Description de la source MIR

2.2.1 Vue d’ensemble

Généralement, les cristaux non centro-symétriques transparents dans l'infrarouge proche
sont opaques au-dela de 3 um et les cristaux transparents dans l'infrarouge moyen absorbent
en-dessous de 2 um. La conversion en fréquence d’un laser infrarouge proche (par exemple
Titane:saphir ou Ytterbium) vers l'infrarouge moyen (MIR) n’est donc pas réalisable de fa-
con directe et nécessite l'utilisation d’au moins deux types de cristaux, avec une étape in-
termédiaire dans la plage de recouvrement des transparences aux alentours de 2 um. Lors
de la mise en série d’étages non linéaires, la perte d’énergie a chaque conversion de fré-
quences constitue une limitation majeure a I'efficacité de conversion globale et donc a I'obten-
tion d’impulsions énergétiques dans l'infrarouge moyen. Cette problématique explique, entre
autres, l'intérét croissant des lasers a 2 pum pour le pompage d’amplificateurs paramétriques
optiques [15;16;17].

Depuis 2017, 'INRS développe une architecture optique originale qui tire profit de la conver-
sion en deux étapes pour réaliser une mise en forme (en phase et en amplitude) des im-
pulsions durant I'étape intermédiaire a 1,8 um a l'aide d’'un amplificateur paramétrique op-
tigue dans I'espace des fréquences (FOPA). Congue pour piloter des processus de généra-
tion d’harmoniques d’ordres élevés (HHG) en milieu solide (cf sections et[2.3), la source
se distingue par une accordabilité tres étendue dans une plage encore peu couverte de l'in-
frarouge moyen et un contréle de la phase entre I'enveloppe et la porteuse du champ élec-
trique (CEP). Afin de visualiser clairement la contribution de ce travail a I'état de l'art, la fi-
gure[2.5)regroupe, a notre connaissance, I'ensemble des réalisations de sources laser intenses
au-dela de 4 um [15};57;58;159; 160; 161);162); 163 [64; 165 66}, 67].

200 Références :
10%4 a) 0 b)
= g 150 4 . —— ce travail «  [59]
= 1074 @ — [58] . [61]
2 o 2 I [60] «  [63]
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T T T 0 T T T T
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Figure 2.5 : Etat de I’art des sources lasers femtosecondes d’énergie supérieure a 1 microjoule dans I'infra-
rouge moyen. Les lignes font référence aux sources accordables.

La figure présente I'architecture optique globale de la source MIR développée durant

la thése. Le pilote est une chaine laser Titane:Saphir CPA (amplificateur a dérive de fre-
quences [14]) délivrant des impulsions de 45 fs a un taux de répétition de 100 Hz, avec une
émission centrée a 792 nm pour une largeur spectrale de ~ 20 nm a mi-hauteur. Aprés étire-
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ment et amplification, la majeure partie de I'énergie est compressée a une durée picoseconde
avant d’étre divisée en deux faisceaux de 15 m.J destinés a pomper un FOPA. Le reste de
I'énergie est compressé a 45 fs avant d’étre converti a 1800 nm dans un OPA commercial
(LightConversion, TOPAS) constitué d’'un étage de génération de continuum et de trois étages
d’OPA en série. Ce spectre est ensuite élargi a ~ 400 nm par auto-modulation de phase dans
une fibre a cceur creux (HCF) [68] remplie avec 1,7 bar de Krypton, avant d’étre injecté dans
un FOPA pour subir une mise en forme d’amplitude et de phase. En sortie, deux impulsions
émergent du FOPA et sont couplées dans un cristal non linéaire pour générer une impulsion
MIR par différence de fréquences (DFG).

Laser Ti:Sa _ _ —— 800 nm
fe 2x 15 mJ _— 11;33]1‘?1?00 nm
1ps
Compresseur — 158g0 ;32'{:1{32 nm

5 2x1md
D 5md 20 pJ
@ 45 fs 0,8 mJ 0.25mJ <100 fs <100 fs
@ »| TOPAS - HCF [T FOPA - DFG f———>
‘5. - - [— ————
g
@]

Figure 2.6 : Architecture de la source MIR avec un laser Titane:Saphir (Ti:Sa), un amplificateur paramétrique
optique industriel TOPAS, une fibre a cceur creux (HCF), un amplificateur paramétrique optique dans I'es-
pace des fréquences (FOPA) et un étage d’amplification paramétrique optique utilisé pour générer un idler
par différence de fréquences (DFG).

2.2.2 Mise en forme du signal avant le FOPA

Dans cette architecture, la source laser Titane:Saphir produit a la fois la pompe et le signal
du FOPA. On s’intéressera dans un premier temps a la mise en forme du faisceau signal,
détaillée sur la figure Tout d’abord, les impulsions de 5 m.J a 800 nm sont raccourcies
a 45 fs dans un compresseur a réseau pour maximiser l'intensité-créte avant les étages non
linéaires. La longueur d’'onde est ensuite convertie a ~ 1,8 pum par un TOPAS, a lintérieur
duquel le faisceau est divisé en quatre parties par division d’amplitude : la premiére génére
un continuum dans un cristal de saphir et les trois autres servent de pompe pour trois étages
d’amplification paramétrique optique. En sortie de TOPAS, le profil spatial du faisceau est filtré
pour améliorer linjection dans la fibre (efficacité, stabilité, répétabilité). Au détriment d’'une
perte d’énergie d’environ 20%, les défauts sont éliminés sous vide primaire par un trou circulaire
situé au foyer d’un afocal convergent. Une fois filtré, le faisceau est finalement injecté dans une
fibre a coeur creux (HCF), fabriquée par I'entreprise Few-Cycle, de diametre interne 1 mm et de
longueur 2,7 m. Dans ce type de guide ou le diamétre interne est trés grand devant la longueur
d’onde, la littérature montre qu'il existe des modes hybrides se propageant avec des efficacités
de transmission supérieures a 50% [69; [70; [71]. Linjection est ici réalisée par deux miroirs
sphériques de focales respectives f1 = +2000 mm et f2 = —2000 mm formant un télescope
de focale globale f = 43800 mm [71].
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Figure 2.7 : Mise en forme du signal avant injection dans le FOPA. Le laser Ti:Sa est converti a 1,8 um,
filtré spatialement, élargi spectralement dans une fibre a cceur creux remplie au Krypton, puis collimaté a
un diamétre de 7 mm.

» Entrée FOPA

La fibre a coeur creux est remplie avec 1,7 bar de Krypton, sans circulation ni renouvel-
lement du gaz. Le montage peut ainsi fonctionner en statique pendant 4 a 5 jours, durée a
partir de laquelle la perte de gaz devient préjudiciable pour les performances optiques. Ex-
périmentalement, une maintenance hebdomadaire du niveau de pression dans la fibre s’est
avérée suffisante pour assurer un fonctionnement stable et répétable sur des périodes de 6 a
8 semaines (durée des campagnes expérimentales menées au laboratoire ALLS).

En se propageant a travers le gaz contenu dans la fibre a coeur creux, les impulsions su-
bissent un élargissement spectral [70;[71] par automodulation de phase (SPM). Ce phénoméne
tire son origine de I'effet Kerr optique, décrit par I'équation de Schrédinger non linéaire :

OA(z1) _ Ky A1) | K PAG1)

gAY 0" Az, 1) ' )
9z 2 Ot? 6 EYER |A(z, )7 Az, 1) (2.28)

avec A(z,t) I'enveloppe du champ électrique, z la distance de propagation, ¢ le temps, k{ la
dispersion de vitesse de groupe, k' la dispersion au troisieme ordre et + le coefficient de non
linéarité Kerr.

Cette équation différentielle, qui décrit I'’évolution du champ complexe au cours de la propa-
gation, posséde une composante linéaire liée a la dispersion (termes en k{ et k;’) et une partie
non linéaire qui résulte de I'effet Kerr optique (terme en ). En considérant une dispersion négli-
geabile, il est possible de montrer que I'enveloppe du champ électrique n’est pas modifiée lors
de la propagation, soit |A(z,t)|?> = |.A(0,t)|2. Dans ces conditions, I'équation de Schrédinger
non-linéaire admet la solution analytique suivante :

A(z,t) = A0, 1) exp [z ~ A0, 1))2 z} (2.29)

La phase temporelle du champ électrique est alors donnée par :
d(z2,t) =koz —wot +v|E0,8)> 2 =koz —wot + dnr(2, 1) (2.30)

avec ko = 2m/\g le nombre d’onde, wy = 2wc/ )\ la pulsation centrale et ¢ (z,t) un terme de
phase non-linéaire.
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Il est d’usage de quantifier la phase non-linéaire accumulée au cours de la propagation par
une quantité nommée intégrale B et définie par :

L 2
B(L) = / VIE(to)* dz = = ma T(to) L (2.31)
0 0
avec )¢ la longueur d’'onde centrale, ¢y l'instant ou l'intensité de I'impulsion est maximale, n,

l'indice non linéaire du matériau traversé et I(¢) l'intensité temporelle de I'impulsion.

La fréquence instantanée étant définie comme la dérivée de la phase temporelle (voir équa-
tion [2.32), l'introduction d’une phase non linéaire ¢ (z,t) par effet Kerr a pour conséquence
la création de nouvelles fréquences sur les fronts montant et descendant de I'impulsion laser.
C’est ce phénomeéne qui est exploité dans la fibre a coeur creux pour élargir le spectre centré a
1,8 um au cours de la propagation dans le Krypton.

_ 0¢(t) O [-wot+onL(t)] 0 onL(t)
U =-—5; = Oat = wo gf

(2.32)

La figure montre les spectres expérimentaux collectés en entrée et en sortie de fibre
a coeur creux (panneau b), avec I'obtention d’une largeur spectrale d’environ 400 nm a mi-
hauteur dans les conditions expérimentales décrites précédemment. Le spectre du laser Ti:Sa
a 800 nm est quand a lui visible sur le panneau a.

__L0+7a) — Ti:Sa __104b) —— entrée HCF
° ° —— sortie HCF
2 2
i P
£ 0.5 £ 0.5
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3 ]
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Figure 2.8 : a) Spectre de la source Titane:Saphir avant conversion dans le TOPAS et b) élargissement
spectral dans la fibre a coeur creux remplie avec 1,7 bar de Krypton.

Pour confronter ces résultats expérimentaux aux attentes théoriques, une simulation de
propagation Kerr a été réalisée. Contrairement au cas décrit précédemment, la dispersion in-
duite par propagation sur plusieurs métres dans du Krypton a pression quasi-atmosphérique
n’est pas négligeable devant I'effet Kerr optique, la résolution de I'équation différentielle
devient alors plus complexe en I'absence de solution analytique. Pour ramener le probléme a
une résolution analytique, une méthode de pas fractionné a été implémentée pour diviser la
propagation en sections suffisamment courtes pour que la dispersion y soit négligeable devant
I'effet Kerr. La contribution de ces deux parameétres a ainsi pu étre calculée individuellement
pour chaque section élémentaire.

Le calcul de la phase non linéaire ayant déja été traité plus haut, on s’intéressera ici au ré-
sultat d’'une dispersion d’ordre 2 (kj’ << k() en 'absence de non linéarité. Dans ces conditions,
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'équation de Schrédinger non linéaire se simplifie par :

0A(z,1)

k! 02A(z,1)
_ Fo 07 ALZY) o
0z 2 ot? (2.33)

La résolution de cette équation montre que la dispersion d’ordre 2 correspond a I'ajout
d’'une phase spectrale quadratique sur I'impulsion laser :

k! 2

: (2.34)

p(w) =

Avec la méthode du pas fractionné, les équations[2.30] et[2.34] permettent de simuler la pro-
pagation Kerr optique en milieu dispersif. La modélisation nécessite cependant la connaissance
de l'indice non linéaire ns et de la dispersion de vitesse de groupe k{ dans le Krypton, deux pa-
ramétres qui dépendent & |a fois de la pression du gaz et de la longueur d’onde du laser. A notre
connaissance, l'indice non-linéaire du Krypton a 1800 nm n’est pas référencé dans la littérature
et sera donc estimé a partir des données connues a d’autres longueurs d’onde et dans d’autres
gaz. A 800 nm et & pression atmosphérique, la référence [70] donne une valeur d’indice non-
linéaire ny = 2,78 x 1072 m?2 /W pour le Krypton. Pour déterminer cet indice a 1800 nm, on
considérera le méme rapport que dans I'Argon [72], soit 1y (1800 nm)/72 (800 nm) = 0,59. Lin-
dice non-linéaire augmentant linéairement avec la pression [73; [74], il est finalement possible
d’établir 'expression suivante pour I'indice non-linéaire du Krypton dans nos conditions expeéri-
mentales :

N3 (1500 nm .p) = 0559 p% N3 (800 mm o) = 2,76 X 10723 m? /W (2.35)

avec p = 1,7 bar la pression de Krypton dans la fibre a coeur creux et pg = 1,01325 bar la
pression atmosphérique.

La dispersion de vitesse de groupe est quant a elle donnée par la dérivée seconde de
l'indice de réfraction par rapport a la fréquence optique :

" 0% k(w)

anw
0(wo) = 9 w2 _178[()]

c 0 w?
wo

(2.36)

wo

avec k(w) le nombre d’onde, n(w) l'indice de réfraction, w la fréquence angulaire, wy la fré-
quence centrale et ¢ = 3 x 10® m.s~! la vitesse de la lumiére dans le vide.

A ce jour, plusieurs travaux proposent des formules pour calculer I'indice de réfraction du
Krypton [75; (76} [77]. Dans notre cas, on retiendra la description la plus récente [77], validée
expérimentalement entre 400 nm et 1000 nm. A notre connaissance, il n’existe pas de formule
validée a plus haute longueur d’'onde.

J p Ty (26102,88 x 1078 A2 56946,82 x 1078 A2
n=,1+ —

a = 1.00065030 2.37
oo T \ A\2—201x 106 +)\2—10,043><10—3> (2.37)

pour A = 1800 nm, p = 1,7 bar, pg = 1,01325 bar, T' =293 K et Ty = 273 K.
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A partir de cette valeur d’indice de réfraction, la dérivée seconde de k(w) par I'’équation|2.36

donne une dispersion de vitesse de groupe &g ;599 ) = 0, 02661 x 10727 s/m.

Le résultat de simulation de propagation Kerr optique dans la fibre a coeur creux remplie
au Krypton est présenté sur la figure Limpulsion incidente a été construite a partir d’'un
spectre expérimental (en noir) mesuré en entrée de fibre auquel une dispersion négative de
200 fs® a été ajoutée pour tenir compte de la propagation dans les optiques du TOPAS. En
sortie de fibre, le spectre simulé (en rouge) reproduit fidélement le résultat expérimental (en
bleu), avec un faible élargissement de la durée d’'impulsion par dispersion dans le Krypton.

__104a) —— entrée HCF < 207 —— entrée HCF
- —— sortie HCF g —— sortie HCF
) . L 151
2 —— expérimental =
: E
£ 0.5 g L
[ r—
£ E 0.5
c
0-0 T T T T 0.0 T T T T T
1.4 1.6 1.8 2.0 2.2 -100 -50 0 50 100
Longueur d'onde (um) Temps (fs)

Figure 2.9 : Simulation de propagation Kerr optique dans une fibre a cceur creux remplie au Krypton dans
le domaine a) spectral et b) temporel.

Parametre | Valeur | Unité |
indice non linéaire (Krypton) 2,76 x 10723 m2 /W
dispersion de vitesse de groupe (Krypton) 0,02661 x 10727 s/m
Longueur de la fibre 2,7 m
Diametre du faisceau 0,75 mm
Energie par impulsion 0,5 mJ
Dispersion initiale —200 fs?

Tableau 2.1 : Valeurs des paramétres utilisés pour la simulation de la figuredans du Krypton a 1,7 bar.

Le tableau fournit la liste des parametres utilisés dans la simulation de la figure
Le diametre du faisceau a été fixé en fonction de la dimension théorique de I'imagerie d’in-
jection [71] et I'évolution du mode spatial n’a pas été implémentée dans le code. Les pertes
d’injection et de propagation ne sont pas non plus considérées, laissant supposer une sous-
estimation de l'indice non linéaire du Krypton. Au vu des résultats, la simulation semble toute-
fois suffisamment fiable pour reproduire les résultats expérimentaux.

Dans la pratique, le point de fonctionnement de la fibre a coeur creux n’est pas parfaitement
stable. Typiquement, la fluctuation d’énergie des impulsions a 1,8 um en entrée de fibre a
été mesurée a 1,5 % RMS (écart quadratique moyen) et la pression de Krypton dans la fibre
varie de 1,7 bar a 1,6 bar entre chaque maintenance hebdomadaire. La figure [2.70|quantifie la
robustesse de I'étage non linéaire pour une variation d’énergie du laser de +10 % (panneau a)
et une variation de +0, 1 bar sur la pression du gaz (panneau b). Ces résultats permettent de
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considérer que le spectre injecté dans le FOPA a 1,8 um est plutdt stable dans nos conditions
expérimentales, aussi bien a I'échelle tir a tir qu’'a long terme.

Energie injectée (m]) Pression Kr (bar)
, — | , —
0.45 0.50 0.55 16 17 1.8
1073 1.04b)
5 087 s 0.8-
2 2
@ 0.6 o 0.6 4
& =
§ 0.4 4 E 0.4
= =
= 0.2+ = 0.2
0.0 - . : : : 0.0 : : .
1.4 1.6 1.8 2.0 2.2 1.4 1.6 1.8 2.0 2.2
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Figure 2.10 : Simulation de propagation Kerr optique dans la fibre a cceur creux avec une variation a) de
I’énergie injectée et b) de la pression de Krypton dans la fibre. Le spectre expérimental est indiqué en noir.

En sortie de fibre a coeur creux, le profil spatial est mis en forme par deux lentilles sphé-
riques de focales f = —500 mm et f = +1000 mm afin d’obtenir un faisceau collimaté a un
diamétre théorique de 7 mm. La figure 2.11] montre un schéma du montage (panneau a) avec
une simulation de la propagation (panneau c), obtenue a partir du modéle Kostenbauder déve-
loppé dans la section [2.1] Les valeurs des différents paramétres sont donnés dans le tableau
du panneau b de la figure. En I'absence de simulation de guidage dans la fibre a coeur creux,
le diamétre modal (MFD) a été considéré comme égal au diamétre de la fibre, soit 1 mm.

Fibre a coeur creux f f2
a [ , M N
) ‘ U U
-— >«
d1 d2
b)
| Paramétre Valeur Unite _
MFD 1 mm E
di 1000 mm E
doy 658 mm 'g
N —500 mm -S
f2 +1000 mm : :
0 i S r : .
0 1 2 3 4 5
Distance (m)

Figure 2.11 : a) Schéma de collimation du faisceau en sortie de fibre a coeur creux, b) dimensionnement
des parametres et c¢) simulation de propagation jusqu’a I’entrée du FOPA.
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2.2.3 Mise en forme du signal a I'intérieur du FOPA

Apreés un élargissement spectral dans la fibre a coeur creux et une collimation a un diametre
de 7 mm, le signal est injecté dans un FOPA dont l'architecture optique est illustrée sur la
figure[2.12] La ligne d'imagerie est composée de deux couples "réseau-lentille” symétriques de
densité 75 traits/mm et de focale 750 mm positionnés en configuration 4 f (cf section[1.3). Les
lentilles sont cylindriques, de sorte que le faisceau n’est focalisé que dans I'axe de dispersion
des réseaux. Dans le plan de Fourier, une amplification paramétrique optique est réalisée dans
deux cristaux de béta-borate de baryum (BBO) d’épaisseur 5 mm placés codte a céte. Les
fréquences optiques étant dispersées linéairement dans le plan de Fourier, chaque cristal recoit
une moitié du spectre incident. Pour simplifier I'écriture, on nommera S la portion de spectre
contenant les hautes longueurs d’onde et S~ les basses longueurs d’'onde. Juste apres les
cristaux, une rotation de polarisation de 90° est appliquée sur le spectre S~ par une lame demi-
onde. La traversée de cette derniere engendre aussi un délai de groupe de I'ordre de quelques
picosecondes, compensé sur le spectre ST par une paire de fenétres en silice orientées a 44°
d’incidence.

Ci w
S- ] ;-Z[:lf
S+

R, L, c, M2 L, R,

Figure 2.12 : Architecture optique de I’'amplificateur paramétrique optique dans I’espace des fréquences
(FOPA) avec R; et R, les réseaux d’entrée et sortie, L, et L, des lentilles cylindriques, S+ et S- les moitiés
hautes et basses longueurs d’onde du spectre incident, C; et C, des cristaux non linéaires en BBO, W une
paire de fenétres en silice et \/2 une lame demi-onde.

Lune des deux fenétres étant montée sur une platine de rotation, un réglage fin est autorisé
sur le délai de groupe de I'impulsion formée par le spectre S*. Ce degré de liberté permet
d’une part de superposer temporellement les impulsions S™ et S~ a la sortie du FOPA pour
optimiser la DFG et, d’autre part, contréler la phase entre I'enveloppe et la porteuse du champ
électrique de l'idler (cf section [2.2.6). La seconde fenétre permet de corriger le décalage du
faisceau par réfraction dans la premiere lame, comme illustré sur la figure [2.13] Bien que cette
perturbation puisse sembler négligeable devant la dimension globale du faisceau au plan de
Fourier, elle occasionne une dispersion angulaire potentiellement délétére a la sortie du FOPA.

Entre I'entrée du FOPA et le plan de Fourier, 'impulsion incidente subit une forte distor-
sion spatio-temporelle. Tout d’abord, la surface du faisceau est étendue de 7 mm a 39 mm
dans I'axe de dispersion des composantes spectrales (on ne tiendra pas compte de I'axe non
dispersé pour lequel 'imagerie est neutre). Toutes longueurs d’onde confondues, le faisceau
est collimaté par l'imagerie 2f mais chaque longueur d’'onde est individuellement focalisée
dans le plan de Fourier a une taille de 250 um. La combinaison entre dispersion et focalisa-
tion engendre un rétrécissement du spectre local a 2,5 nm dans le plan de Fourier et donc un
allongement de la durée a 1,9 ps.
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Figure 2.13 : En haut, dispersion angulaire induite par une fenétre W, a incidence non nulle dans le plan
de Fourier. En bas, compensation du défaut avec une deuxiéme fenétre W, d’orientation opposée.

Contrairement aux architectures d’OPCPA [38], le faisceau signal n’est ici pas dispersé
temporellement dans le plan de Fourier, mais I'allongement temporel est uniquement lié a la
séparation des composantes spectrales. En cumulant le grossissement spatial et I'allongement
de la durée d’impulsion, il est possible de réduire fortement l'intensité-créte dans le plan de Fou-
rier d’'un FOPA (ici d’'un facteur ~ 200), rendant I'architecture trés adaptée au pompage par des
impulsions picosecondes énergétiques (ici 15 m.J) et/ou l'utilisation de cristaux non-linéaires a
x élevé (seuil de dommage faible). Le tableau résume les propriétés spatio-temporelles
du signal a I'entrée du FOPA et dans le plan de Fourier, dans nos conditions expérimentales.
Les diamétres spatiaux sont définis & 1/¢? alors que la durée et le spectre sont définis a mi-
hauteur.

Valeur
Parametre Entrée FOPA Plan de Fourier Unité
Globale| Locale || Globale| Locale
2wy 7,01 7,01 38,9 0,25 mm
2w, 7,01 7,01 7,04 7,04 mm
AN 400 400 400 2,57 nm
o7 N/A N/A 1,86 1,86 ps

Tableau 2.2 : Propriétés théoriques du signal en entrée de FOPA et dans le plan de Fourier, avec 2w, le
diamétre du faisceau sur I’axe non dispersé, 2w,, le diamétre sur I’axe dispersé, AX la largeur spectrale et
27 la durée d’impulsion.

Une fois le signal mis en forme, deux bandes spectrales sont amplifiées dans le plan de
Fourier en vue de générer des impulsions MIR par DFG aprés le FOPA. En posant un objectif
de 100 fs pour la durée des impulsions MIR et en supposant une conservation de la durée
d'impulsion lors de la DFG, I'équation [2.38]impose I'amplification de bandes d’au moins 50 nm
a mi-hauteur dans le FOPA.
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A)X.c
271 . Av =21 —— = tb 2.38
avec tbp = 2in(2) /= le produit temps-fréquence d’une distribution d’intensité gaussienne, 27 la
durée d’impulsion a mi-hauteur, Av la largeur fréquentielle & mi-hauteur, Ao = 1,8 um la lon-

gueur d’onde centrale et A\ la largeur spectrale a mi-hauteur.

En tenant compte des contraintes expérimentales telles que la présence de phase rési-
duelle sur le signal du FOPA, la tolérance d’accord de phase de la DFG ou encore la qualité
spatio-temporelle de la pompe, le dimensionnement du FOPA visera plutdt I'amplification de
bandes spectrales de 70 nm, soit une zone de largeur 4,0 mm dans le plan de Fourier. En
considérant une distribution gaussienne pour la pompe, une largeur a mi-hauteur de 4,0 mm
correspond a un diamétre de 6,8 mm a 1/e%. Le signal n'étant pas focalisé dans I'axe non
dispersé, le faisceau utile a amplifier dans le plan de Fourier est donc une ellipse de dimension
théorique 6,8 x 7 mm a 1/¢2, assimilable a un profil rond de diamétre 7 mm.

2.2.4 Mise en forme de la pompe

Pour étre efficace, I'étage d’amplification paramétrique optique dans le FOPA nécessite
un recouvrement temporel entre la pompe et le signal tout au long de la propagation dans
les cristaux non linéaires. En régime picoseconde, la dispersion de vitesse de groupe entre la
pompe et le signal est négligeable dans 5 mm de BBO, les impulsions doivent donc simplement
étre synchronisées et posséder des durées équivalentes. Les deux faisceaux étant issus de la
méme source Ti:Sa, la synchronisation est obtenue par égalisation du chemin optique grace
a des lignes a délai sur le trajet de la pompe. Concernant la durée d’'impulsion, le signal est
compressé a 45 fs puis étendu a 1, 9 ps par I'imagerie du FOPA (voir section précédente 2.2.2).
La durée de la pompe est ajustée a une valeur similaire en conservant une part de phase
temporelle quadratique lors de I'étape de compression. La figure [2.14]détaille la mise en forme
de la pompe avant son arrivée dans le FOPA. Aprés compression, le faisceau traverse une ligne
a retard fixe d’'une dizaine de métres suivie d’'une seconde ligne a retard réglable qui permet
d’ajuster finement le délai entre le signal et la pompe. Le faisceau est ensuite rétréci dans un
afocal avant d’étre séparé en deux parties distinctes par division d’amplitude avec une lame
séparatrice 50/50. Sur I'un des deux bras, une nouvelle ligne a retard réglable est insérée afin
de contréler le délai entre les deux faisceaux de pompe. La lame séparatrice étant sensible a la
polarisation, une lame demi-onde est placée en amont pour équilibrer la répartition d’énergie
entre les deux pompes. Enfin, deux autres lames demi-onde contrdlent la polarisation des
faisceaux avant leur injection dans les cristaux non linéaires du FOPA.
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Figure 2.14 : Mise en forme de la pompe du FOPA avec Ti:Sa le laser source, DO une ligne a retard fixe, D1
et D2 des lignes a retard réglables, \/2 des lames de phase demi-onde, et S une lame séparatrice 50/50.

D’apres les résultats de la section précédente, la surface de signal a amplifier dans le plan
de Fourier mesure 7 mm de diametre. Pour limiter le rétrécissement par le gain lié aux distri-
butions d’intensité non gaussiennes, la pompe est mise en forme pour obtenir un faisceau de
8 mm, soit Iégérement plus large que la zone a amplifier. La figure [2.15 montre une simulation
de propagation de la pompe entre le compresseur et le plan de Fourier du FOPA. La réduc-
tion de diametre est réalisée par un afocal constitué de deux lentilles de focales +400 mm et
—226 mm. Pour les tailles de faisceau utilisées, cette simulation assure que la divergence a
800 nm est suffisamment faible pour conserver la collimation du faisceau sur toute la distance
du montage.
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Figure 2.15 : a) Simulation de propagation du faisceau de pompe a 800 nm entre la sortie du compresseur
et le plan de Fourier du FOPA et b) gros plan au niveau de I’afocal +400/-226 mm.
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2.2.5 Amplification dans le FOPA

Dans le plan de Fourier du FOPA, une amplification paramétrique optique est réalisée avec
un accord de phase type-1 dans deux cristaux BBO d’épaisseur 5 mm et d’ouverture 20x 10 mm.
Comme illustré sur la figure le signal, dispersé spatialement sur ~ 40 mm (cf tableau
dans la section précédente), est réparti équitablement entre les deux cristaux : I'un recoit la
partie "rouge" du spectre (S) et l'autre la partie "bleue" (S~). Dans chaque cristal, un faisceau
de pompe de diametre 8 mm a 800 nm est envoyé avec un angle de 2° par rapport au signal.
Sur I'axe dispersé, le recouvrement entre la pompe et le signal est partiel, si bien que seules
deux bandes spectrales de S™ et S~ sont amplifiées. Sur I'axe non dispersé, le recouvrement
du signal de 7 mm par la pompe est total.

N2

S‘\gna\ amp\‘f‘é

 H=—

signa!

Figure 2.16 : Mise en forme des deux pompes (en violet) et du signal (dégradé rouge vers bleu) dans le plan
de Fourier du FOPA pour I'amplification paramétrique optique de deux bandes spectrales (en rouge et en
bleu), avec C1/C2 des cristaux BBO, W1/W 2 des fenétres en silice et A /2 une lame de phase demi-onde.

Lacceptance spectrale d’'un accord de phase de type-l dans le BBO a 1800 nm est d’en-
viron 25 T H z, soit 250 nm. Dans nos conditions expérimentales qui visent 'amplification de
bandes spectrales de 70 nm, le gain paramétrique sera considéré comme invariant avec la lon-
gueur d’'onde. En chaque point du plan de Fourier, le gain paramétrique est alors assimilable
au produit des intensités du signal et de la pompe. Le profil spatial de la pompe étant d’allure
gaussienne, le gain paramétrique sur les bords du faisceau est plus faible qu’au centre. Dans
I'axe de dispersion du FOPA, cette distribution inhomogéne du gain paramétrique conditionne
directement la forme et la largeur des spectres S+ et S~ amplifiés dans les cristaux non li-
néaires. La figure montre I'amplification théorique du spectre incident expérimental (en
noir) par des pompes gaussiennes de diameétre 8 mm a 1/¢? (en violet) centrées sur les posi-
tions des longueurs d’onde 1650 nm et 1950 nm. D’aprés ces résultats, une largeur de 74 nm
a mi-hauteur est attendue pour les spectres S~ et S* en sortie de FOPA, confirmant les pre-
miéres estimations. Selon la position des pompes dans le plan de Fourier, la simulation prévoit
'amplification de bandes spectrales de 70 nm a 80 nm de largeur a mi-hauteur.
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Figure 2.17 : Simulation de gain paramétrique en régime petit signal dans le FOPA avec a) la répartition
d’intensité spatiale du signal (noir) et des deux pompes (violet) et b) le spectre du signal incident (noir) et
le spectre amplifié (rouge et bleu).

En raison d’'une panne de motorisation dans le TOPAS, la suite des travaux a été réalisée
avec un spectre signal centré a 1750 nm au lieu de 1800 nm. Expérimentalement, aucune
différence significative n’a été observée sur le comportement et les performances de la source
MIR. Seul I'axe optique du FOPA a d( étre réaligné pour s’adapter au changement de longueur
d’onde centrale.

La figure [2.18 montre les spectres expérimentaux obtenus en sortie de FOPA pour deux
pompes d’énergie 1 m.J centrées a différentes positions dans le plan de Fourier (dans I'axe
de dispersion). Pour chaque configuration présentée, I'orientation des cristaux BBO a été ré-
ajustée pour optimiser I'accord de phase. La largeur des bandes spectrales amplifiées est ici
comprise entre 50 nm et 81 nm pour une valeur moyenne de 63 nm, soit des résultats globa-
lement cohérents avec les attentes théoriques. On mentionnera que, dans cette expérience, le
profil spatial de la pompe était Iégérement modulé, endommageant progressivement certaines
optiques (dont les cristaux BBO) par des surintensités locales. Ces dégradations expliqueraient
en partie I'écart-type important observé sur I'amplification selon la position des pompes dans
les cristaux.
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Figure 2.18 : A gauche, spectres incidents (en noir) et amplifiés (en bleu et rouge) dans le FOPA pour diffé-
rentes positions des faisceaux de pompe. A droite, largeur a mi-hauteur des bandes spectrales amplifiées.

Sur I'axe non dispersé, I'amplification paramétrique optique de faisceaux gaussiens n’im-
pacte pas le spectre mais engendre un rétrécissement spatial par le gain. La figure [2.19|montre
le profil attendu en sortie de FOPA sur I'axe non dispersé pour un signal incident de diamétre
7 mm et une pompe de diamétre 8 mm. Comme précédemment, I'estimation est calculée a
partir du produit des intensités du signal et de la pompe, conduisant a une taille théorique
de 5,2 mm & 1/e? pour chacun des deux faisceaux amplifiés dans le FOPA. On mentionnera
que la mise en forme de la pompe du FOPA avec une distribution spatiale uniforme permet-
trait d’améliorer significativement les performances du FOPA en limitant le rétrécissement du
spectre (sur I'axe dispersé) et du profil spatial (sur I'axe non dispersé) lors de 'amplification pa-
ramétrique optique. Il est également possible d’imaginer une architecture optique plus élaborée
ou une mise en forme arbitraire du profil de pompe sur I'axe dispersé offrirait un contréle précis
du spectre de sortie pour optimiser la durée des impulsions MIR produites par DFG aprés le
FOPA.
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Figure 2.19 : a) Profils de pompe (violet), signal (noir) et signal amplifié (rouge) théoriques dans le plan de
Fourier sur I'axe non dispersé du FOPA et b) dimension du faisceau amplifié en fonction de la taille de la
pompe pour un signal de 7 mm de diameétre. Le point de fonctionnement théorique (carré noir) correspond
a une pompe de 8 mm.

Outre le profil spatial de la pompe, sa distribution temporelle joue également un réle dé-
terminant dans I'amplification du FOPA. Comme dans tout amplificateur paramétrique, le pro-
cessus de conversion nécessite le recouvrement temporel du signal et de la pompe pour étre
efficace. Pour rappel, la durée de la pompe a 800 nm est ajustée par compensation incompléte
de la phase quadratique en sortie de chaine CPA [14] pour obtenir une durée de I'ordre de la
picoseconde a partir d’'un spectre d’environ 20 nm (dispersé négativement). Le panneau (d) de
la figure [2.20| montre la relation expérimentale entre la durée d’'impulsion de la pompe et I'effi-
cacité de conversion pour I'amplification d’'une bande spectrale centrée a 1900 nm. Les valeurs
de durée présentées dans ces résultats s’appuient sur des caractérisations antérieures de la
source Ti:Sa par les équipes du laboratoire ALLS.
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Figure 2.20 : a) Mode transverse d’un signal non amplifié en sortie de FOPA et intégration du profil sur b)
I’axe dispersé et c) I'axe non dispersé. d) Amplification d’un signal centré a 1900 nm en fonction de la durée
d’impulsion de la pompe et e-i) profil spatial du signal amplifié en sortie de FOPA en fonction de la durée
de la pompe.

Sur la figure [2.20] sont également donnés les profils spatiaux du signal non amplifié (pan-
neaux a-c) puis amplifié pour différentes durées de pompe (panneaux e-i). Ces acquisitions
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ont été réalisées dans le plan du réseau de sortie du FOPA avec une caméra CCD commer-
ciale (Point Grey, FLEA-FL2-14S3M) dans un régime d’absorption a 2 photons. Labsorption
non linéaire du capteur a été corrigée en appliquant un facteur racine carrée sur l'intensité de
chaque image collectée. Malgré la dimension limitée du détecteur, I'extrapolation du profil non
amplifié laisse supposer un diamétre de I'ordre de 6 mm contre les 7 mm théoriques (cf ta-
bleau 2.2), soit une durée de 1,6 ps dans le plan de Fourier au lieu de 1, 88 ps. En considérant
la nature non uniforme des profils temporels du signal et de la pompe, 'optimum d’efficacité de
conversion obtenu a une durée de pompe de 1,15 ps reste cohérent avec la durée théorique
du signal.

Les modulations observées sur le profil spatial du signal lors de I'amplification font intervenir
la notion de rotation temporelle ultrabréve du front d’'onde, un phénoméne propre aux systemes
optiques combinant dispersion et focalisation [55]. A I'origine de ce phénomeéne dans le FOPA,
la diffraction du signal par le réseau d’entrée crée une inclinaison du front de l'impulsion (PFT,
Pulse Front Tilt) qui déforme la distribution spatio-temporelle de I'énergie. Formulé autrement,
'inégalité entre les angles d’entrée et de sortie du réseau introduit une différence de chemin
optique dans 'axe de dispersion. La figure [2.21]illustre qualitativement le phénomene de PFT
avec une vision quasi-monochromatique (panneaux a et b) puis polychromatique (panneau c).

a) /\ . b) o
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diffraction ' diffraction ' diffraction

Figure 2.21 : Inclinaison du front d’impulsion par un réseau avec a) un faisceau incident (gris) a front d’im-
pulsion non incliné (rouge) et I'inclinaison du front d’impulsion en considération b) quasi-monochromatique
et c) polychromatique.

Bien que la notion d’impulsion ne s’applique pas a un faisceau purement monochromatique,
des expressions comme longueurs d’onde "isolées" ou "uniques” seront employées par la suite.
Cet abus de langage permettra d’alléger les formulations en désignant des bandes spectrales
étroites et cohérentes associées a des durées de quelques picosecondes.

Apres création d’'un PFT par le réseau d’entrée du FOPA, la focalisation du faisceau en-
gendre une rotation temporelle du front d’onde, illustrée sur la figure Le front de l'impul-
sion (sous-figure 1), associé a une extrémité spatiale du faisceau, est excentré dans la lentille.
D’apres les régles de I'optiqgue géométrique cette portion du faisceau est transmise dans une
direction non colinéaire a I'axe optique. A linverse le centre temporel de I'impulsion (sous-
figure 2), centré dans la lentille, se propage le long de I'axe optique. La queue de I'impulsion
(sous-figure 3) est quant a elle déviée avec un angle symétrique au front montant par rapport a
I'axe optique. En résumé, la direction de propagation de I'onde effectue un balayage angulaire
a une échelle picoseconde. On parle alors de rotation temporelle ultrabréve du front d’'onde.
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Dans la suite du manuscrit, cette distorsion spatio-temporelle sera désignée par I'acronyme
anglophone TVA (Time Versus Angle).

Lentille
\?x
@ ————————————————————————————————————— > Axe optique
K
—_—
@ ————————————————————————————————————— > Axe optique

@ ———————————————————————————————————— > Axe optique

Figure 2.22 : lllustration du phénomeéne de rotation de front d’onde lors de la focalisation d’un faisceau a
front d’impulsion incliné.

Dans un FOPA, I'imagerie est congue pour isoler les composantes spectrales cote a cote
dans le plan de Fourier, le concept de la figure se duplique alors pour chaque longueur
d’'onde du faisceau. Pour comprendre le TVA dans un FOPA, il est important d’identifier les dif-
férents régimes de PFT. La figure[2.23) montre une simulation du niveau de PFT sur la premiere
lentille du FOPA pour différentes largeurs spectrales incidentes. Le champ est reconstruit dans
le domaine spatio-temporel a partir de I'équation
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Figure 2.23 : Simulation de distorsion spatiotemporelle aprés diffraction par un réseau 75 traits/mm et
propagation sur une distance 750 mm. Les spectres sont centrés a 1800 nm.

Pour un spectre incident étroit (cf AX = 0,1 nm et AN = 1 nm sur la figure 2.22), I'al-
longement temporel lié a la dispersion est négligeable devant la durée d’impulsion, il y a trés
peu de PFT et la durée d’'impulsion est définie essentiellement par la largeur spectrale. Pour
un spectre plus large (cf AX = 10 nm), la séparation des longueurs d’'onde allonge la durée
d’'impulsion et le PFT apparait nettement. Dans ce régime, la durée globale de I'impulsion n’est
plus déterminée par son spectre mais par I'imagerie du FOPA.
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Dans notre configuration expérimentale (AX\ = 400 nm), la durée est également définie par
l'imagerie du FOPA mais le spectre est tellement large que le profil spatio-temporel de I'im-
pulsion est arrondi par la dispersion. Bien que le front de I'impulsion ne semble pas incliné
au niveau de la lentille, chaque longueur d’onde est en réalité affectée par un PFT qui sera
converti en TVA lors de la focalisation dans le plan de Fourier. La figure [2.24]illustre ce phéno-
mene dans 'imagerie d’entrée du FOPA. Au niveau de la lentille, le PFT de chaque longueur
d’onde est représenté en code couleur. A cause de la dispersion, le cumul des contributions in-
dividuelles de chaque longueur d’onde forme une distribution spatiale de I'énergie équivalente
au profil d’intensité du cas A\ = 400 nm sur la figure Apres la lentille, chagque longueur
d’onde se propage sur un axe colinéaire a I'axe optique et la focalisation provoque l'isolement
des composantes spectrales dans le plan de Fourier. Localement, chaque portion spectrale
subit alors une rotation de front d’'onde a I'échelle picoseconde dans le plan de Fourier.
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Figure 2.24 : Rotation de front d’onde d’une impulsion bréve dans le plan de Fourier d’un FOPA. Les ellipses
colorées symbolisent les fronts d’impulsion.

Dans I'approximation paraxiale, toutes les longueurs d’onde arrivent en méme temps dans
le plan de Fourier. En d’autres termes, le PFT s’annule dans le plan de Fourier et la rotation du
front d’'onde de chaque longueur d’onde est théoriqguement synchrone. La figure[2.25 confirme
'absence de PFT a travers une simulation du profil d’'intensité spatio-temporel dans le plan de
Fourier pour les différents spectres étudiés précédemment.
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Figure 2.25 : Simulation du front d’impulsion dans le plan de Fourier d’'un FOPA constitué d’un réseau de
densité 75 traits/mm et d’une lentille de focale 750 mm. Les spectres sont centrés a 1800 nm.

Cette représentation ne montre toutefois pas l'information de phase spatio-temporelle. Pour
faire ressortir le TVA, la figure 2.26|présente la méme simulation mais en représentation (%, ¢)
(fréquence spatiale, temps). Quelle que soit la largeur spectrale de I'impulsion incidente, les
composantes fréquentielles (spatiales) sont identiques car elles dépendent uniquement de la
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dimension du faisceau, de la longueur d’'onde centrale et de la distance focale de la lentille. En
revanche, la distorsion TVA est d’autant plus marquée que le spectre incident est large. Dans
nos conditions expérimentales, |a figure [2.26|démontre une distribution d’intensité linéaire dans
le domaine (k, t). Autrement dit, 'imagerie d’'un FOPA crée une distorsion linéaire entre le profil
temporel et les fréquences spatiales du signal dans le plan de Fourier, a 'origine de la rotation
temporelle du front d’'onde a I'échelle picoseconde. Lors de I'amplification paramétrique, le
profil temporel de la pompe influence donc les propriétés spatiales du signal amplifié.
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Figure 2.26 : Simulation de rotation temporelle de front d’onde dans le plan de Fourier d’'un FOPA constitué
d’un réseau de densité 75 traits/mm et d’une lentille de focale 750 mm. Les spectres sont centrés a 1800 nm.

A partir des discussions précédentes sur les distorsions spatio-temporelles, il est désormais
possible d’apporter des hypothéses aux déformations observées sur le signal amplifié par le
FOPA (cf figure [2.20). En raison de la rotation de front d’onde dans le plan de Fourier, les
vecteurs de propagation extrémes du signal sont rognés par les fronts montant et descendant
du profil temporel de la pompe, se traduisant par un rétrécissement du mode spatial dans
I'axe de dispersion du FOPA. Ainsi, plus la durée de pompage augmente, plus le profil spatial
amplifié est large en sortie de FOPA. Ce phénoméne n’est pas présent sur I'axe non dispersé,
d’ou une variation de I’ellipticité en fonction de la durée de la pompe.

Lorigine des modulations spatiales est quant a elle moins certaine. La figure montre le
mode transverse en sortie du FOPA apres amplification d’'une bande a 1900 nm par une pompe

de durée 1,15 ps.
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Figure 2.27 : a) Mode transverse en sortie de FOPA d’une bande spectrale centrée a 1900 nm amplifiée par
une pompe de durée 1,15 picoseconde. b) Projection sur I’axe de dispersion (X) avec le profil non amplifié
(bleu), le profil amplifié au centre du faisceau (noir) et le profil amplifié intégré (rouge). c) Projection sur
I’axe non dispersé (Y) avec le méme code couleur.
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Sur la figure [2.27] la coupe du profil spatial dans I'axe de dispersion (panneau b) révéle une
déformation importante avec une profondeur de modulation de I'ordre de 50% (courbe noire).
Labsence de modulation sur 'axe non dispersé laisse supposer l'intervention d’'un couplage
spatio-temporel entre la pompe et le signal lors de I'amplification. On précisera que I'observa-
tion du faisceau par carte de visualisation fluorescente a confirmeé que l'inclinaison des franges
était réelle.

Les modulations d’amplitude le long de I'axe dispersé pourraient s’expliquer par I'existence
de modulations sur la durée d’'impulsion de la pompe. Méme si 'absence de caractérisation
temporelle de la pompe interdit toute conclusion formelle a ce sujet, la figure témoigne
d’'une propagation non linéaire de la pompe lors de sa propagation dans I'air, avec des modula-
tions spectrales plus ou moins profondes selon la durée d’'impulsion. Il est possible que le profil
temporel soit également affecté, ce qui se traduirait par une déformation du profil spatial du si-
gnal a travers le couplage spatio-temporel dans le plan de Fourier. La distribution globalement
gaussienne du profil spatial de la pompe implique également une inhomogénéité spatiale de
ces non linéarités, qui pourraient étre a I'origine des franges observées sur le signal amplifié.
Des interférences par réflexion interne dans les lames demi-onde ou encore la lame séparatrice
seraient elles aussi susceptibles de nuire a ’homogénéité temporelle de la pompe a I'échelle
sub-picoseconde.
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Figure 2.28 : a) Spectres des deux faisceaux de pompe de durée 2 ps dans le plan de Fourier et b) spectre
d’une pompe de 2 ps (violet) et 1,15 ps (noir).

Pour la suite de ce chapitre, on considérera une durée d’impulsion de 1, 15 ps pour la pompe.
En sortie de FOPA, le faisceau signal, caractérisé a 6 mm de diametre (cf figure [2.20), subit
un rétrécissement spatial lors de I'amplification pour former un faisceau elliptique de dimension
4,0 mm sur 'axe dispersé et 4,5 mm sur 'axe non dispersé, soit un facteur de rétrécissement
de respectivement 0,67 et 0, 75. Sur 'axe non dispersé, on retrouve exactement le rétrécisse-
ment théorique 0, 74 calculé a partir d’'une taille de 7 mm (cf figure 2.19). Sur 'axe dispersé,
le rétrécissement théorique n’a pas été calculé mais le facteur de rétrécissement 0,67 semble
cohérent avec le rapport entre la durée de la pompe 1,15 ps et celle du signal 1,6 ps.

Apres le FOPA, les modulations spatiales du signal amplifié ont été filtrées par diffraction
en champ lointain, au détriment d’'une perte d’énergie de ~ 20% (mesurée dans une ouverture
délimitée par un diaphragme de 8 mm). La figure montre le mode transverse mesuré
apres 5 metres de propagation. Dans ce plan, destiné a accueillir le cristal de DFG, le faisceau
est toujours elliptigue mais les modulations ont disparu. La superposition des deux bandes
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spectrales S~ et St (panneaux g-i) aboutit & un faisceau de 4,2 mm x 4,6 mm pour une
énergie de 2 m.J répartie équitablement entre les deux impulsions.
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Figure 2.29 : a-c) Mode transverse en champ lointain du FOPA d’'une bande amplifiée a 1900 nm, d-f) d’'une
bande amplifiée a 1700 nm et g-i) des deux bandes superposées, avec X I’axe de dispersion du FOPA et Y
I’axe non disperseé.

La durée des impulsions en sortie de FOPA a été caractérisée par SHG-FROG. La fi-
gure montre les durées mesurées en fonction de la longueur d’onde amplifiée pour deux
campagnes expérimentales menées au laboratoire ALLS en Février 2020 (panneau a) en Oc-
tobre 2020 (panneau b). Lors de la premiere, des impulsions de 1 m.J ont été produites avec
une durée moyenne de ~ 60 fs pour la bande spectrale S~ et ~ 140fs pour la bande S*. La
phase résiduelle, principalement quadratique, a été compensée dans une fenétre de 25 mm
en silice pour atteindre respectivement ~ 40 fs et ~ 70 fs. Lors de la seconde campagne
expéerimentale, la présence de phase résiduelle cubique sur la source Ti:Sa a limité la durée
des impulsions a des valeurs comprises entre 60 fs et 120 fs sur 'ensemble de la bande spec-
trale, sans possibilité de compression. Dans les deux cas, des impulsions de quelques cycles
optiques dans l'infrarouge moyen ont pu étre générées par différence de fréquences (DFG).
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Figure 2.30 : Durée des impulsions en sortie de FOPA (noir) et aprés compression dans une fenétre en silice
d’épaisseur 25 mm (rouge). Les fenétres a) et b) correspondent a deux expériences menées sur le méme
montage expérimental mais avec une phase résiduelle différente sur la source Ti:Sa.

Malgré des spectres MIR légérement plus larges lors de la premiére expérience (et donc
des durées MIR potentiellement plus courtes), les travaux présentés dans la suite de ce cha-
pitre se baseront sur les résultats de la seconde campagne expérimentale pendant laquelle les
impulsions MIR on pu étre caractérisées temporellement et utilisées dans une application de
génération d’harmoniques d’ordres élevés (HHG).

Pour synthétiser les résultats obtenus jusqu’ici, des impulsions de 45 fs a 800 nm ont été
converties en couples d'impulsions d’'une centaine de femtosecondes a des longueurs d’onde
continlment accordables entre 1,5um et 2,0 um a travers un OPA commercial (Light Conver-
sion, TOPAS), une fibre a coeur creux remplie au Krypton et un amplificateur paramétrique
optique dans I'espace des fréquences (FOPA). Ces couples, destinés a générer des impul-
sions courtes dans l'infrarouge moyen par amplification paramétrique optique colinéaire (voir
prochaine section [2.2.6), ont été mis en forme dans le plan de Fourier du FOPA pour obtenir
des polarisations croisées et un délai relatif ajustable en préparation de I'étage de DFG. Dans
nos conditions expérimentales (pompe du FOPA réalisée a partir d’'un spectre large étiré tem-
porellement), des modulations ont été observées sur le profil spatial amplifié par le FOPA en
raison des couplages spatio-temporels dans le plan de Fourier, un probléme qui pourrait étre
limité en propageant la pompe dans un espace sous vide primaire ou encore en remplacant la
pompe par un laser picoseconde a spectre étroit (par exemple en transposant le concept a la
technologie Ytterbium). Les modulations spatiales ont été filtrées par diffraction en laissant le
faisceau se propager sur quelques meétres, au détriment d’'une perte de ~ 20% sur I'énergie.
Lefficacité de conversion entre la sortie du laser Ti:Sa et I'entrée de I'étage de DFG s’éléeve
a environ 5%, a laquelle il conviendra de rajouter I'efficacité de conversion vers linfrarouge
moyen (de I'ordre de 1%). Méme si I'efficacité pourrait étre améliorée avec I'implémentation de
distributions spatiales en échelon, ces chiffres illustrent parfaitement les limitations actuelles de
la génération d’impulsions intenses dans l'infrarouge moyen a partir de sources Titane:Saphir
et soulignent l'intérét des lasers a 2 um pour cette application.
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2.2.6 Synthése d’impulsions MIR par différence de fréquences

Apres le FOPA, les deux impulsions centrées de part et d’autre de 1750 nm sont envoyées
dans un cristal de Séléniure de Gallium (GaSe) pour générer des impulsions dans l'infrarouge
moyen par différence de fréquences (DFG, cf[1.2). Le GaSe est un cristal biréfringent uniaxe
coupé perpendiculairement a son axe optique. En configuration d’accord de phase type-/l, le
coefficient d’efficacité non lineéaire vaut D.ry = 54 pm/V et I'angle interne théorique 12° <
6; < 16° [78] pour notre gamme de longueurs d’'onde. La figure [2.31] montre la configuration
d’accord de phase réalisée pour I'expérience, la polarisation de la pompe est paralléle a I'axe
de dispersion du FOPA et le signal est réglé en polarisation croisée grace a la lame demi-onde
située dans le plan de Fourier du FOPA. En considérant un indice de réfraction ng,gse (1800 nm) =
2,75 [79], la relation de Descartes ci-dessous indique un angle d’incidence théorique 6, =
42° sur le GaSe. Expérimentalement, la rotation du cristal a été effectuée autour de I'axe de
polarisation du signal.

b= sin ™ (225 i) 2:39
awr
Signal
GaSe |mpulsions M
sortie du FO \ < —
o ldler
Pompe

Figure 2.31 : Accord de phase de type-ll dans un cristal de Séléniure de Gallium (GaSe) pour la génération
d’idler par différence de fréquences (DFG). Les fleches doubles représentent les polarisations du signal, de
la pompe et de I'idler dont la propagation est colinéaire a I’axe optique (en pointillés).

A 2 um, le seuil d’apparition de I'absorption multi-photons dans le GaSe est de 'ordre d’'une
centaine de GW/cm? [80]. Les travaux menés avec des sources femtosecondes a 800 nm et
des sources nanosecondes a 2 pum laissent supposer un seuil de dommage de l'ordre de
quelques centaines de GWW/cm?, essentiellement di & I'absorption multi-photons [81}; 82} [83};
84/, 185]. En tenant compte de l'inclinaison du cristal dans nos conditions expérimentales, le
mode spatial de dimension 4,2 x 4,6 mm est étendu par projection a 5,9 mm x 4,6 mm, soit
une surface éclairée de 0,85 cm?. D’aprés la caractérisation SHG-FROG du signal et de la
pompe, donnée sur la figure la puissance-créte des deux impulsions synchronisées en
entrée de GaSe est de I'ordre de 15 GWW. Rapporté a la surface du cristal éclairée, ce chiffre
permet d’estimer l'intensité-créte a ~ 20 GW/cm?, soit un ordre de grandeur en dessous du
seuil de dommage attendu pour le GaSe.
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Figure 2.32 : a) Spectre signal non amplifié (en noir) et amplifié (en bleu et rouge) dans le FOPA. b-c) Carac-
térisation temporelle SHG-FROG des impulsions amplifiées avec la phase en pointillés.

Lune des principales limitations de I'amplification paramétrique en régime femtoseconde
est la dispersion de vitesse de groupe, qui sépare temporellement les impulsions au cours
de la propagation. Dans un matériau d’indice de réfraction n()), la vitesse de groupe d’une
impulsion est reliée a la variation de I'indice du matériau a travers la relation suivante :
C &

n,  .0n

no = Aoz

(2.40)

avec cla vitesse de la lumiere dans le vide, n, I'indice de groupe, A, la longueur d’'onde centrale,
et ng I'indice de réfraction a la longueur d’'onde centrale.

Ici, 'indice du GaSe sera calculé a partir du calcul donné dans la référence [79] :

0,3788
22— 0,1232

7090, 7
22 — 2216, 3

n = \/10’ 6409 -+ (2.41)

A cause de la dispersion de vitesse de groupe, le recouvrement temporel entre pompe,
signal et idler ne peut étre assuré que sur une distance de propagation limitée. La figure [2.33
montre la variation de l'indice de réfraction (panneau a) et de la vitesse de groupe (panneau
b) dans l'infrarouge moyen. Pour faciliter la lecture de la figure, les plages d’accordabilité de
la pompe, du signal et de lidler ont été hachurées respectivement en bleu, vert et rouge. Le
panneau c de la figure [2.33|renseigne sur le retard de groupe accumulé par 0, 75 mm de propa-
gation dans GaSe, les croix noires indiquant les différentes combinaisons de longueurs d’onde
pompe/signal/idler réalisées expéerimentalement. Ces résultats montrent un retard de groupe
du méme ordre de grandeur que la durée des impulsions, soit une influence non négligeable
de la dispersion de vitesse de groupe dans notre étage de DFG. On mentionnera que la géné-
ration d’idler a haute longueur d’onde (> 10 um) semble moins pénalisée par la dispersion de
vitesse de groupe que celle ciblée vers la production d’idler a basses longueurs d’'onde.
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Figure 2.33 : a) Indice de réfraction et b) vitesse de groupe dans un cristal GaSe. Les hachures bleues,
vertes et rouges réferent respectivement aux longueurs d’onde de la pompe, du signal et de I'idler. c) Re-
tard de groupe introduit par 0,75 mm de propagation, avec les longueurs d’onde pompe/signal/idler expéri-
mentales repérées en croix noires.

La tolérance spectrale de I'accord de phase représente également une contrainte pour la
génération d’impulsions femtosecondes MIR. Laccord de phase ne pouvant pas étre obtenu
pour toutes les longueurs d’onde a la fois, 'amplification paramétrique sur de trop longues
distances engendre un phénomene de rétrécissement spectral et donc un allongement de la
durée d’impulsion. Expérimentalement, plusieurs épaisseurs de GaSe ont été testées pour
identifier le meilleur compromis entre I'efficacité de conversion et la largeur spectrale de l'idler.
La figure [2.34] présente les impulsions idler obtenues dans des cristaux d’épaisseurs 0, 75 mm,
1 mm et 1,5 mm pour un méme couple d’'impulsions pompe et signal centrées a respectivement
1625 nm et 1850 nm. Conformément aux attentes, la largeur spectrale de l'idler diminue avec
I'épaisseur du cristal. Parmi les cristaux testés, seul celui de 0, 75 mm permet de conserver la
bande-passante du signal et de la pompe. La longueur optimale de propagation pour I'efficacité
de conversion semble quant a elle se situer quelque part entre 0,75 mm et 1,0 mm, avec
des énergies équivalentes sur l'idler dans ces deux configurations. Au vu de ces résultats,
I'épaisseur de 0,75 mm a été conservée pour la suite des travaux.
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Figure 2.34 : a) Spectre idler généré par deux impulsions centrées a 1625 nm et 1850 nm pour différentes
épaisseurs de GaSe. b) Energie (en noir) et largeur spectrale (en rouge) de I'idler en fonction de I’épaisseur
du cristal.

Lun des avantages de cette source laser MIR réside dans son accordabilité en longueur
d’'onde. En approximation quasi-monochromatique, cette longueur d’onde est imposée lors de
la DFG par la conservation de I'énergie entre les photons de pompe consommeés et les photons
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signal et idler générés, a travers la relation suivante :

Eidler =

pompe Esignal

avec Ejdier /pompe/signat '€NErgie d’'un photon idler/pompe/signal.

(2.42)

Lénergie d’'un photon étant définie comme E = h w/27 (avec h la constante de Planck
et w la pulsation), 'équation impose une fréquence de lidler telle que :

Widler = Wpompe — Wsignal

(2.43)

Léquation[2.43]indique un lien de causalité direct entre la longueur d’'onde de l'idler et celles
du signal et de la pompe. Or dans notre architecture FOPA, il s’avére que ces derniéres sont
accordables entre 1,5 um et 2 um selon la position des deux faisceaux de pompe a 800 nm
dans le plan de Fourier. Grace a ce degré de liberté, l'idler est donc continiment accordable
sur une vaste plage de l'infrarouge moyen. Expérimentalement, des impulsions idler d’énergie
~ 20 p.J ont pu étre générées entre 5, 5 um et 13 um. La figure[2.35|montre les résultats de DFG
obtenus pour différentes configurations des pompes dans le FOPA. Lensemble des conditions
expérimentales ayant conduit a ces résultats sont regroupées dans un tableau récapitulatif. On
précisera que le signal et la pompe ont été caractérisés temporellement par SHG-FROG et

lidler par FROSt (cf annexe [C).

Longueur d'onde (um)

13.1 10.3 8.9 8.1 1.3 6.5 5.5
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©
2
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1520 70-13,8 0,7 2020 113 -16,8 0,6 5,5 22 117-6,4 32 0,17
1530 83-16,3 0,75 1990 108-16,3 0,75 | 6,5 23 78 -3,6 44 0,22
1550 70-13,5 0,9 1975 89— 13,5 1,0 7,3 26 2-4,6 3,3 0,19
1580 71-13,5 0,85 1930 76 — 11,8 0,95
1630 60—11,0 1,0 1890 65-10,3 1,1
1670 62-11,1 0,95 1880 71-11,3 1,05
1800 72-12,0 1,0 1970 113-17,2 0,9 | 13,1 11 70-1,6 6,7 0,26

Figure 2.35 : Accordabilité de la source dans I'infrarouge moyen avec (en haut) le spectre idler généré par
DFG pour différentes configurations du FOPA et (en bas) les propriétés de la pompe, du signal et de I'idler

associées a chacun des résultats.
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Au vu des seuls résultats ci-dessus, la conservation d’énergie pourrait sembler mal res-
pectée pour les hautes longueurs d’onde idler. A travers une collaboration avec l'institut ELI
(Extreme Light Infrastructure) en Hongrie, une simulation de DFG a été conduite pour appuyer
les observations expérimentales. Pour chacun des 7 spectres idler présentés ci-dessus, les
caractérisations SHG-FROG du signal et de la pompe ont été injectées dans le code de simu-
lation. Le mode spatial a quant a lui été considéré comme identique pour tous les faisceaux
incidents (cf panneau g de la figure 2.29). La figure montre les spectres idler retrouves
par la simulation (en rouge), avec une excellente correspondance entre les longueurs d’onde
centrales simulées et expérimentales (en noir). Lors de I'analyse des résultats, la transmission
d’un doublet de filtres interférentiels, utilisés pour séparer l'idler de la pompe et du signal, ainsi
que la réponse du monochromateur, se sont avérées non constantes au-dela de 12 um. Afin de
comparer la simulation de DFG avec le spectre idler expérimental réel, les résultats a hautes
longueurs d’onde (cf panneaux f et g) ont donc été corrigés par la transmission des filtres et
la réponse du monochromateur (cf annexe [B). Les pertes induites par ces filtres expliquent par
ailleurs le manque d’énergie observé a 13 um (cf figure [2.35). En effet, comme présenté dans
'annexe B, I'énergie réelle de lidler a 13 um en sortie de DFG n’est pas de 11 uJ mais de
20 uJ, soit I'équivalent des autres longueurs d’onde.
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Figure 2.36 : Spectres idler expérimentaux (en noir) et simulés (en rouge) pour différentes longueurs d’onde
d’émission de la source MIR. Les spectres f) et g) a hautes longueurs d’onde (en bleu) ont été corrigés par
la transmission des filtres et la sensibilité du monochromateur (cf annexe .

Lefficacité de conversion retrouvée par la simulation est d’environ 2%, un chiffre en accord
avec l'état de I'art dans le GaSe [86]; 87]. La simulation indique également un fort taux de
rétro-conversion de l'idler vers le signal et la pompe, entrainant une saturation de I'efficacité de
conversion en bout de cristal. Ce résultat confirme les observations expérimentales ou deux
cristaux GaSe d’épaisseurs 0,75 mm et 1,0 mm produisaient un idler d’énergie similaire (cf
figure [2.34). Dans nos conditions expérimentales, I'efficacité obtenue est plutét de 1%, une
valeur qui pourrait s’expliquer en partie par 'usure du cristal GaSe mais aussi par l'incertitude
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sur la qualité spatiale du signal et de la pompe (homogénéité de l'intensité, phase spatiale
et recouvrement des deux faisceaux). De fagcon générale, la simulation semble indiquer des
performances satisfaisantes pour I'étage de DFG.

Pour des raisons de tolérance spectrale, la caractérisation temporelle d'impulsions courtes
sur une vaste gamme de longueurs d’'onde (ici de 5 um a 13 um) peut s’avérer difficile en
utilisant des méthodes basées sur une interaction non linéaire en x(? ou en x® (SHG, THG,
réseau transitoire, rotation de polarisation). Basée sur le phénomene d’absorption transitoire,
la technique FROSt [88] (cf annexe [C) permet de s’affranchir des contraintes liées a la tolé-
rance spectrale a travers une mesure d’absorption linéaire du signal. La figure montre le
montage FROSt réalisé pour mesurer la durée des impulsions MIR. Aprés I'étage de DFG, les
impulsions idler sont séparées des résidus de signal et de pompe gréace a un filtre interférentiel
passe-haut a partir de 2500 nm (Spectrogon, LP 2500). Le signal, réfléchi par le filtre, traverse
une ligne a retard avant d’étre doublé a ~ 1 pm dans un cristal de BBO. Apreés filtrage du résidu
non converti a 2 pum par deux miroirs haute réflexion 920 — 1150 nm, les impulsions d’environ
100 pJ a 1 um sont finalement focalisées dans le cristal du FROSt par une lentille de focale
f = +200 mm afin de provoquer une absorption transitoire. Sur I'autre bras du montage, les
impulsions MIR sont focalisées dans le cristal par une parabole de focale RF'L = 50 mm et le
spectre de sortie est collecté dans un monochromateur (cf annexe [B). La mesure du spectre
pour différents délais entre I'idler et I'impulsion @ 1 um fournit un spectrogramme contenant
les propriétés temporelles de I'impulsion. On précisera que, pour respecter la plage de trans-
parence des cristaux, du Silicium a été utilisé pour \;g.- < 10 um et du Germanium pour
Nidier > 10 pm.

Parabole Monochromateur
Idler MIR LP 2500 LP 3500 REL=150mm oo
> S A\ Y 4 - L
residu signal 2 uym oy
Lignea délai | | T
BBO :
—  1Tpum
my —  2Zum
Lentille _ MIR
HR 920-1150 nm f=+200 mm Si I
ﬂ Q 0
u
% Parabole percée Parabole
RFL = 50 mm RFL = 50 mm

Figure 2.37 : Montage expérimental de caractérisation FROSt, avec LP 2500/3500 des filtres interférentiels
passe-haut 2500/3500 nm, HR 920-1150 des optiques réflectives entre 920 nm et 1150 nm et Si un cristal de
Silicium.

La figure montre les traces FROSt expérimentales des différents spectres idler pré-
sentés plus t6t dans cette section, ainsi que leurs reconstructions temporelles respectives ob-
tenues par un algorithme de ptychographie [88]. Les résultats rapportent des durées comprises
entre 45 fs a 117 fs, soit 1,3 & 6, 4 cycles optiques (cf tableau de la figure [2.35| pour le détail
des valeurs numériques).
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Figure 2.38 : i) Traces FROSt expérimentales et ii) reconstructions temporelles pour a-g) différentes lon-
gueurs d’onde d’émission de la source MIR. La phase temporelle est tracée en pointillés et le code couleur
fait référence a celui de la figure[2.35|

Dans ce régime de fonctionnement, la porteuse du champ électrique varie rapidement
par rapport a I'enveloppe temporelle de I'impulsion. La phase entre I'enveloppe et la por-
teuse (CEP) a donc une influence non négligeable sur l'allure du champ électrique et sur la
puissance-créte, deux parameétres déterminants pour I'interaction du laser avec la matiere. Lors
du processus d’amplification paramétrique optique et pour un accord de phase parfait, la phase
de lidler s’exprime en fonction des phases du signal et de la pompe par la relation [89] :

Pidler = Ppompe — Psignal — 77/2 (244)

Dans nos conditions expérimentales, la source Titane:Saphir n’est pas stabilisée en CEP
et subit en permanence des fluctuations de phase aléatoires. A I'intérieur du TOPAS, le signal
vers 1450 nm (issu d’'une génération de continuum) et la pompe a 800 nm sont toutefois identi-
quement affectés par ce déphasage. En injectant la fluctuation de phase dans I'équation [2.44]
il apparait dans I'équation[2.45|que la phase de l'idler & 1,75 um est théoriquement constante.
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Pidler (t) = [Sogc)))mpe + A@CEP(t)} - {(pgtignal + AQOCEP (t)} + 7T/2 = sz(gl)er (245)

avec @é%%pe, cpg(;;ml et wggl)ﬂ la phase & I'ordre 0 de la pompe, du signal et de l'idler, et Apcrp(t)
la fluctuation de phase de l'oscillateur Ti:Sa.

Un phénoméne identique est produit dans I'étage de DFG en sortie du FOPA. Ainsi, méme
dans I'hypothése d’'une source non stabilisée en CEP en entrée de fibre a coeur creux (par
exemple en utilisant le signal amplifié du TOPAS plutét que l'idler), la CEP de I'impulsion MIR
serait passivement stabilisée par compensation des fluctuations de phase du signal et de la
pompe. Cette propriété démontre une fois de plus l'intérét de cette architecture optique pour
les sources picosecondes de forte énergie (Ytterbium, Holmium) non stabilisées en CEP.

Outre la stabilisation passive de la CEP, I'architecture de la source apporte aussi un réglage
fin et reproductible de la CEP grace a la rotation de la lame a faces paralléles située dans le
plan de Fourier du FOPA. La phase de I'idler devient alors :

Gidier = ¢S pe + 0 () (2.46)

avec (0) 'angle de la fenétre transparente dans le plan de Fourier du FOPA.

Dans la pratique, la phase de I'idler est entachée d’un bruit lié aux perturbations de I'envi-
ronnement (flux d’air, vibrations, etc). Actuellement, I'interférométrie f-2f [90] est la méthode la
plus répandue pour quantifier les fluctuations de CEP tir a tir. Pour s’affranchir des contraintes
liées a 'accord de phase lors du doublage de fréquence, une méthode alternative basée sur
le processus de génération d’harmoniques d’'ordres élevés (HHG) en milieu solide a été dé-
veloppée par 'INRS en 2020 [91]. La HHG étant fortement dépendante de la CEP en régime
d’impulsions de quelques cycles optiques, le principe de la mesure consiste dans un premier
temps a mesurer par moyennage une référence de spectre HHG en fonction de la CEP puis a
comparer les spectres HHG tir a tir a cette référence afin de retrouver la fluctuation de CEP.
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Figure 2.39 : A gauche, montage expérimental de caractérisation de la CEP d’impulsions MIR par mesure
du spectre HHG dans un polycristal de ZnSe d’épaisseur 0,5 mm. A droite, spectre HHG (moyenné 100 fois)
en fonction de la CEP d’impulsions MIR centrées a 10 um.

La figure montre le montage expérimental réalisé pour la caractérisation en CEP de
la source MIR accordable. Les impulsions MIR sont d’abord focalisées dans un échantillon
polycristallin de Séléniure de Zinc (ZnSe) d’épaisseur 500 pm pour générer des harmoniques
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dans l'infrarouge proche. Ces harmoniques sont ensuite focalisées par une lentille de focale
f = 425 mm dans la fente d’entrée d’'un spectrométre commercial (Ocean Optics, NIR256-2.5).
En raison de la différence de longueur d’onde, la divergence des harmoniques est différente
de celle des impulsions MIR, si bien que I'utilisation d’une lentille de courte focale suffit a filtrer
une grande partie des composantes spectrales MIR a I'entrée du spectrométre.

Sous sa forme polycristalline, le ZnSe est isotrope a I'échelle macroscopique. Par consé-
quent, le processus de HHG est identique pour deux champs électriques en opposition de
phase, soit une périodicité de = radians sur le spectre HHG généré. Pour des impulsions de
I'ordre de 2 cycles optiques, le spectre HHG dans ZnSe se présente sous la forme de pics har-
moniques dont la longueur d’onde défile distinctement avec la CEP (cf figure [2.39). Dans ce
régime de fonctionnement, la corrélation d’'un spectre monocoup avec la référence moyennée
est particulierement efficace, ce qui permit en 2020 de valider le fonctionnement de la méthode
dans un cas favorable [91]. Lors de ces travaux, la fluctuation en CEP des impulsions MIR a
9,5 um avait été quantifiée a ~ 370 mrad RM S, avec un résultat indépendant du niveau de
CEP moyen (réglé par l'orientation de la fenétre dans le plan de Fourier).

La figure [2.40] montre une caractérisation réalisée dans des conditions moins favorables,
aux longueurs d’'onde extrémes d’émission de la source MIR accordable. Vers 6 um, la durée
d’impulsion atteint 5 a 6 cycles optiques et le centrage des pics harmoniques devient moins
sensible a la CEP (panneau a). Bien que trés faibles, les modulations s’avérent suffisantes
pour retrouver la CEP tir & tir par minimisation de I'erreur quadratique moyenne entre le spectre
monocoup et la référence moyennée (panneau b). Lhistogramme sur 8000 tirs (panneau c)
montre une fluctuation de la CEP de 364 mrad RM S, soit un résultat trés similaire a la premiere
expeérience réalisée a 9,5 um.
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Figure 2.40 : Caractérisation de la CEP a 6 m (en haut) et 13 pm (en bas) avec de gauche a droite le spectre
HHG moyenné 100 fois en fonction de la CEP en valeur relative, la valeur de CEP tir a tir et I’histogramme
de la CEP.
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Pour une émission a 13 um, la durée d’impulsion est proche du cycle optique et I'influence
de la CEP se traduit davantage par une variation d’intensité que par un défilement des pics har-
moniques (panneau d), il devient alors impossible de décorréler les contributions respectives
de la CEP et de I'énergie. En d’autres termes, la correction de l'instabilité en énergie du laser
par normalisation des spectres lors du calcul de corrélation détruit une partie de I'information
liée a la fluctuation de la CEP. Dans ces conditions, I'algorithme retourne une stabilité en CEP
de 80 mrad RM S, un chiffre qui semble grandement sous-estimé au regard des résultats ob-
tenus sur la méme source a 6 um et a 9,5 um. Cette impression est confortée par I'état de I'art
de la DFG intra-impulsion, avec notamment les travaux de Ishii en 2019 [92] qui rapportent une
stabilité en CEP de ~ 100 mrad RM S sur des impulsions a ~ 3 um, déja jugée comme excel-
lente. En I'état, la méthode de caractérisation par HHG permet donc de quantifier facilement et
avec une bonne répétabilité les fluctuations de CEP d’impulsions de quelques cycles optiques,
avec une limite d’utilisation estimée aux alentours de 1, 5 cycle optique. |l serait toutefois envi-
sageable de repousser ce seuil en couplant 'acquisition spectrale a une mesure d’énergie tir a
tir afin d’isoler plus efficacement la contribution de la CEP.

2.2.7 Discussions sur la source MIR accordable

Pour résumer les résultats de ce chapitre, une source laser intense de quelques cycles
optiques, accordable entre 5,5 um et 13 pum, a été développée a partir d’'une architecture in-
novante d’amplification paramétrique optique dans I'espace des fréquences. Les impulsions
de ~ 20 uJ ont été caractérisées temporellement par une technique développée a I'INRS en
2019, baptisée FROSt, qui permet I'obtention d’'un spectrogramme par une interaction linéaire
et sans accord de phase. La puissance-créte du laser, de 'ordre de 0, 2 GW, permet d’atteindre
aprés focalisation des intensités supérieures a 10 W/em?, soit suffisamment pour piloter des
processus de génération d’harmoniques d’ordres élevés (HHG) dans les semi-conducteurs. La
phase entre I'enveloppe et la porteuse du champ électrique (CEP) est passivement stabilisée
par le processus de DFG intra-impulsion et sa valeur est ajustable par le contréle du délai relatif
entre signal et pompe (de la DFG) dans le plan de Fourier du FOPA. Les fluctuations de CEP
ont été quantifiées a ~ 370 mrad RM S par une méthode de caractérisation inédite basée sur
la mesure du spectre HHG en milieu solide. Bien que la méthode de caractérisation par HHG
se soit révélée inadaptée aux impulsions trés courtes (de 'ordre de 1 cycle optique), la stabilité
en CEP de la source semble globalement indépendante du réglage de CEP et de la longueur
d’'onde d’émission.

Dans ces travaux, la source MIR a été réalisée a partir d’'un laser Titane:Saphir délivrant
des impulsions de 45 fs a 800 nm. Le signal étant élargi a une durée picoseconde dans le plan
de Fourier du FOPA par I'imagerie 4f, I'architecture FOPA se montrerait tout a fait adaptée
a l'utilisation d’'un laser de pompe picoseconde Ytterbium a 1 um, voire Holmium a 2 um. Le
savoir-faire de I'INRS sur la post-compression d’impulsions de plusieurs millijoules dans des
fibres a coeur creux permettrait également de réaliser le signal du FOPA a partir de ces mémes
sources et donc de bénéficier de la stabilisation passive de la CEP par DFG intra-impulsion.
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2.3 Expérience de génération d’harmoniques d’ordres élevés
2.3.1 Obijectif de I’expérience

Le processus d’émission lié a la génération d’harmoniques d’ordres élevés (HHG) se pro-
duit dans un intervalle de temps inférieur au cycle optique et peut se répéter tous les demi-
cycles optiques si I'intensité du champ électrique est suffisante (cf section [1.4). Les propriétés
des photons générés par HHG dépendent directement du champ électrique du laser, défini
comme :

(1) % 1(#) eap liwot + (1)] (2.47)

avec I(t) le profil d’intensité temporel, wy = 27c/ g la pulsation, X\ la longueur d’onde centrale
de I'impulsion et ¢(t) la phase temporelle.

Pour une durée d’'impulsion donnée, la longueur d’onde influence fortement l'allure du
champ électrique et sa sensibilité au parametre de phase entre I'enveloppe et la porteuse
du champ électrique (CEP). La figure [2.41]illustre la différence de champ électrique entre deux
impulsions centrées & 5 um et 15 wm pour une durée d’impulsion de 50 fs & mi-hauteur. A
5 um, I'allure du champ électrique et 'amplitude des oscillations sont peu affectées par la CEP.
A linverse, I'impulsion centrée & 15 um est fortement modifiée par la CEP.
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Figure 2.41 : Champ électrique de deux impulsions de 50 fs centrées aa) 5 um et b) 15 um pour des valeurs
de CEP de 0 radians (bleu) et = /2 radians (rouge).

Pour une impulsion longue en termes de cycles optiques, la HHG se manifeste comme une
émission périodique d’impulsions courtes et cohérentes tous les demi-cycles optiques. A partir
d’une source laser de fréquence fondamentale v, I'interférence entre les impulsions issues de
la HHG conduit a un spectre périodique, dont la période 2, est imposée par les propriétés
mathématiques de la transformation de Fourier.

Pour une impulsion fondamentale de quelques cycles optiques, le champ électrique du laser
ne peut plus étre considéré comme périodique et le spectre harmonique devient alors sensible
a la phase entre I'enveloppe et la porteuse du champ électrique (CEP). A notre connaissance,
la dépendance du processus de HHG avec la CEP a déja été étudiée pour des impulsions de
quelques cycles optiques [48], mais pas la transition entre le régime multi-cycles et mono-cycle.
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Lobjectif de cette section consiste a utiliser la source MIR intense développée dans ce chapitre
afin de piloter des processus de HHG en milieu solide par des impulsions de différentes durées
(en termes de cycles optiques) et d’'observer cette transition.

2.3.2 Résultats et discussions

A partir du montage expérimental de la figure [2.39] une expérience de HHG a été conduite
dans un échantillon de ZnSe polycristallin d’épaisseur 0,5 mm avec des longueurs d’onde fon-
damentales centrées a 6 um, 9 um, 12 um et 13,5 um, soit des durées d’impulsion comprises
entre environ 6 et 1, 5 cycles optiques d’aprés la caractérisation de la figure 2.35] Pour chacune
de ces configurations, un balayage de CEP a été effectué par déphasage de la pompe dans le
plan de Fourier du FOPA (cf section afin d’observer l'influence de la CEP sur le spectre
harmonique. La figure montre les spectres HHG récoltés entre 1000 nm et 2500 nm avec
un spectrometre Ocean Optics NIR256-2.5.
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Figure 2.42 : Evolution du spectre HHG en fonction de la CEP dans un polycristal de ZnSe d’épaisseur
0, 5 mm pour des longueurs d’onde fondamentales centrées a a) 6 um, b) 9 um, c) 12 um etd) 13,5 um.

Comme attendu, le spectre HHG est peu affecté par la CEP pour une impulsion longue
(panneau a) car le champ électrique lui-méme reste globalement identique (cf figure[2.47). Pour
des impulsions plus courtes (panneaux b), peu d’oscillations du champ électrique contribuent
a I'émission HHG et l'intensité-créte de chaque oscillation du champ varie beaucoup avec la
CEP. Dans la plage de détection du spectrométre, I'énergie totale du train d’impulsions HHG
reste globalement constante mais l'interférence entre les émissions successives donne lieu a
une dérive des pics harmoniques en fonction de la CEP du laser. En régime proche du cycle
optique (panneaux c et d), la dérive des harmoniques disparait progressivement pour laisser
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place a un régime binaire ou la CEP ne modifie plus le spectre HHG mais détermine I'énergie
totale du train d’impulsions.

Dans cette étude, réalisée a partir d’'une source Ti:Sa cadencée a 100 Hz, le signal har-
monigque en-dessous de 1000 nm était trop faible pour étre détecté par un spectrométre CCD
visible. Au-dela de 2500 nm, la durée d’acquisition des spectres par le monochromateur était
quant a elle trop longue pour permettre une mesure systématique des traces HHG lors des
campagnes expérimentales menées au laboratoire ALLS. La figure montre I'unique me-
sure réalisée entre 1,5 um et 6 um (panneau c¢) pour différentes valeurs de CEP d’'une impul-
sion fondamentale centrée a 12 um, avec un comportement des harmoniques similaire a celui
observé a plus basses longueurs d’onde (cf panneau c de la figure 2.42). Malgré la prédomi-
nance des harmoniques impaires a 4 um, 2,4 pm et 1,7 wm, on mentionnera la présence de
signal sur les harmoniques paires a 6 um (peu visible car en limite de la plage de détection),

3 um et 2 um.
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Figure 2.43 : Spectre fondamental a a) 7 um et b) 12 pm en fonction de la CEP et c) spectre HHG en fonction
de la CEP d’une impulsion fondamentale a 12 pym.

A 12 um, en régime d’impulsion tres courte en termes de cycles optiques, le spectre fon-
damental semble Iégérement affecté par le réglage de CEP (panneau b). Labsence de ce
phénoméne a plus basse longueur d’'onde vers 7 um (panneau a) ou encore 9,5 um (cf figure
1 de la référence [91]) permet toutefois d’affirmer que la dérive des harmoniques est liée a la
CEP plutét gu’a la fluctuation du spectre fondamental.

Pour finaliser cette étude sur la transition entre la HHG en régime multi-cycles et mono-
cycle, des simulations de HHG ciblées sur nos conditions expérimentales seraient nécessaires
afin de confirmer les observations expérimentales et d’apporter des éclaircissements sur les
phénoménes a I'oeuvre, notamment sur la contribution respective des processus inter-bande
et intra-bande ou encore la présence d’harmoniques paires dans les spectres HHG mesurés.
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3 SYNTHESE D’IMPULSIONS INTENSES DANS L'INFRAROUGE MOYEN
PAR DIFFERENCE DE FREQUENCES DANS LESPACE DES FRE-
QUENCES

3.1 Contexte

Proposé en 2014 par les équipes de I'INRS, le concept d’amplification paramétrique optique
dans I'espace des fréquences (FOPA) [40] permet 'amplification de larges bandes spectrales
pour la génération d’impulsions trés courtes de I'ordre de quelques cycles optiques. Dans le
chapitre[2] une source laser intense accordable entre 5, 5 um et 13 um a été développée a partir
d’une architecture FOPA et d'un étage d’amplification paramétrique optique (OPA) colinéaire
utilisé pour générer un idler par différence de fréquences (DFG). Ces impulsions de quelques
cycles optiques dans l'infrarouge moyen ont permis de piloter des processus de génération
d’harmoniques d’ordres élevés (HHG) dans des semi-conducteurs, dans un régime dominé
par le processus d’interaction intra-bande [44;93].

Lobjectif de ce chapitre consiste a fabriquer une source intense a plus basse longueur
d’onde, vers 3 um, la ou les harmoniques sont majoritairement inter-bande [44]. Avec un cycle
optique de 10 fs a 3 um, les sources microjoules de quelques cycles sont a notre connais-
sance peu nombreuses dans cette gamme spectrale [94]; 58};195]; 196); 197]. Ce chapitre met en
avant une variante de I'architecture FOPA dans laquelle le processus de DFG est effectué
dans le plan de Fourier (FDFG). Grace a une mise en forme spatio-temporelle de la pompe et
du signal par des imageries 2f, ce concept réduit significativement la limitation de tolérance
spectrale liée a I'accord de phase et permet théoriquement la génération d'impulsions MIR de
quelques dizaines de femtosecondes. A notre connaissance, il n’existe a ce jour qu’une seule
démonstration expérimentale de ce concept en 2016 avec la génération d'impulsions de 53 fs
a 3,5 um, soit environ 5 cycles optiques [98]. On mentionnera I'existence d’une seconde étude
théorique de 2017, basée sur une architecture optique similaire [99].

Ici, une approche originale de FDFG sera proposée avec une optimisation inédite de I'ac-
cord de phase d’un cristal de Niobate de Lithium (LiNbO3) a polarisation périodique constante.
Un dimensionnement sera présenté sur la base d’'une source Titane:Saphir, accompagné des
premiers résultats expérimentaux concernant la mise en forme spectrale du signal. Lexpé-
rience n'ayant pas pu étre achevée durant la thése, cette étude se conclura par une estimation
de l'idler attendu en sortie de FDFG.
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3.2 Description de la source MIR

3.2.1 Vue d’ensemble

Larchitecture optique est congue pour fonctionner avec un laser Titane:Saphir (Ti:Sa) déli-
vrant un spectre de largeur 30 nm a mi-hauteur centré a 800 nm avec une énergie de 6 m.J par
impulsion. La figure [3.1| montre le schéma global de la source, basée sur une DFG dans l'es-
pace des fréquences (FDFG, cf section[3.2.4). En sortie de chaine amplificatrice, le faisceau du
laser Ti:Sa est d’abord compressé a 45 fs dans un compresseur a réseaux avant d’étre réparti
sur deux voies par division d’amplitude. Une fraction de 4 m.J a 800 nm est injectée dans une
fibre & coeur creux remplie avec du protoxyde d’azote (N-O) pour produire des impulsions de
0,4 mJ centrées vers 1,1 um. Le reste de I'énergie a 800 nm est quant a lui réservé pour le
pompage du FDFG.

Compresseur FDFG

—— 800 nm
2md — 1,1 pm
Laser Ti:Sa - 45fs - H B — 29 um
100 Hz - Tk B
-
L | Her RN — MR
4 md 0,4 mJ 4

45 fs

Figure 3.1 : Architecture globale de la source MIR avec HCF une fibre a cceur creux remplie au protoxyde
d’azote et FDFG un étage de DFG dans I’espace des fréquences.

Apres la conversion de fréquence dans le plan de Fourier du FDFG, la pompe et le signal
non convertis sont extraits par un filtre interférentiel passe-haut 1500 nm et les composantes
spectrales de l'idler sont recombinées par une imagerie 2f pour obtenir des impulsions de
quelques cycles optiques vers 3 pm.

3.2.2 Accord de phase

Au centre du FDFG, I'amplification paramétrique optique est réalisée par quasi-accord de
phase [100] dans un cristal de Niobate de Lithium polarisé périodiquement (PPLN) d’ouverture
10,9 x 1,0 mm et d’épaisseur 0,5 mm. Grace a un coefficient de non linéarité relativement
élevé D sy ~ 15 pm/V [101] et une plage de transparence entre 0,4 pm et 5,5 um, ce matériau
s’adapte parfaitement a la génération d’impulsions courtes vers 3 um par DFG a partir d’'une
source Ti:Sa a 800 nm.

La figure[3.2 montre la courbe d’accord de phase d’'un PPLN de période 21, 2 um et d’épais-
seur 0,5 mm, calculée a partir du logiciel libore SPDCalc.org. Pour une longueur d’onde de
pompe donnée, I'épaisseur de la courbe traduit le fait que la tolérance spectrale de I'accord de
phase est limitée. Dans les architectures d’OPA classiques, I'exploitation des points d’inflexion
de la courbe d’accord de phase permet de maximiser la largeur spectrale convertie lors de 'am-
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plification paramétrique. Le concept de DC-OPA [39] (Dual-Chirped OFA) offre une approche
plus large-bande grace a une dispersion temporelle du signal et de la pompe, dimensionnée
pour maintenir un accord de phase optimal a chaque instant. Le FDFG repose sur un fonc-
tionnement analogue mais avec une dispersion des composantes spectrales dans le domaine
spatial. On précisera que, dans un FDFG, la durée d'impulsion est élargie a une valeur de
I'ordre de la picoseconde par distorsion spatio-temporelle dans les imageries 2f, réduisant la
puissance-créte tout en limitant les problémes liés a la dispersion de vitesse de groupe. Dans
les références [98] et [99], un PPLN a gradient de période (ou type "éventail") est utilisé pour
décaler la courbe d’accord de phase le long du plan de Fourier d’'un FDFG. Ici, une architecture
originale est proposée a partir d’un PPLN de période constante, ou les composantes spectrales
de la pompe et du signal sont dispersées pour épouser la courbe d’accord de phase en chaque
point du plan de Fourier.
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Figure 3.2 : Accord de phase dans un PPLN de période 21,2 um et d’épaisseur 0,5 mm a température
ambiante. Les données sont tirées du logiciel libre "SPDCalc.org".

Gréce a cette technique, il est possible de dépasser la limite de tolérance spectrale d’accord
de phase du matériau sans avoir recours a un cristal inhomogéne dans le plan transverse a la
propagation. En disposant d’'une pompe de largeur spectrale 50 nm a mi-hauteur, I'accord de
phase du PPLN permettrait théoriquement la génération de longueurs d’onde idler entre 1,5 um
et 4,5 um. Dans la pratique, en considérant le spectre expérimental mesuré sur la pompe Ti:Sa
du laboratoire ALLS (cf figure [2.28), I'idler attendu pour ces travaux est plutét compris entre
2,2 pm et 4,1 um et requiert un spectre signal entre 0,95 um et 1,27 pum (cf figure [3.2).

3.2.3 Mise en forme spectrale du signal

Apreés compression a une durée de 45 fs, le faisceau issu de la source Ti:Sa a 800 nm
est injecté dans une fibre a coeur creux de diamétre 0,5 mm et de longueur 2 m remplie avec
1 bar de protoxyde d’azote (N-O) afin d’y générer de nouvelles composantes spectrales par
propagation non linéaire. Les basses longueurs d’onde, inutiles a la DFG, sont retirées par
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un filtre interférentiel passe-haut 950 nm. La figure montre le spectre mesuré apres la
propagation dans la fibre et le filtrage spectral, avec une énergie par impulsion de 0,4 m.J.
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Figure 3.3 : a) Spectre signal aprés propagation dans la fibre a coeur creux remplie et filtrage des basses
longueurs d’onde par un filtre interférentiel passe-haut 950 nm, b) durée d’impulsion en limite de Fourier.

Pour compenser la dispersion liée a la propagation dans la fibre a cceur creux, les impul-
sions sont comprimées dans une fenétre de CaF, d’épaisseur 1 mm apres le filtre interférentiel.
Dans ces conditions, la caractérisation temporelle par SHG-FROG rapporte une durée d’'impul-
sion de 'ordre d’une dizaine de femtosecondes, soit I'équivalent de la limite de Fourier.

3.2.4 Architecture de DFG dans I’espace des fréquences

Le principe de la DFG dans I'espace des fréquences consiste a disperser spatialement une
pompe et un signal dans un méme plan de Fourier pour y générer un spectre idler par DFG. La
figure montre un schéma de I'architecture du FDFG, constituée de trois lignes d’imagerie
2f indépendantes dédiées a la mise en forme spatio-temporelle de la pompe, du signal et de
lidler.

Pompe

Réseau E‘_/z -

f = +450 mm

Miroir
316 traits/mm
PPLN f=+50 mm

Réseau Réseau

79 traits/mm E\ gl 31,6 traits/mm
LP 900 LP 1500

Signal Idler

Figure 3.4 : Architecture de DFG dans un plan de Fourier avec PPLN un cristal de Niobate de Lithium

polarisé périodiquement et LP 900/1500 des filtres interférentiels passe-haut a respectivement 900 nm et
1500 nm.

Chaque ligne 2 f est composée d’un réseau de diffraction et d’'une lentille sphérique conver-
gente, et les trois plans de Fourier sont confondus dans le plan du PPLN d’épaisseur 0,5 mm
et de période 21,2 pum. En amont du plan de Fourier, les faisceaux de pompe et de signal sont
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combinés a 'aide d’un filtre passe-haut 900 nm. En aval, aprés la DFG, l'idler est séparé de la
pompe et du signal non convertis par un filtre passe-haut 1500 nm.

La principale difficulté de cette architecture réside dans le dimensionnement de la disper-
sion des impulsions pour assurer a la fois I'accord de phase en chaque point du plan de Fou-
rier, le recouvrement spatio-temporel des faisceaux et une recombinaison efficace des compo-
santes spectrales de l'idler.

3.2.5 Dispersion et recombinaison des composantes spectrales

En approximation matricielle (cf section[2.1), la dispersion des composantes spectrales par
une imagerie 2f engendre une distribution linéaire des fréquences optiques dans le plan de
Fourier, soit :

viz) =1y +p (3.1)

avec v = ¢/ la fréquence, v la fréquence centrale, x la position relative dans I'axe de disper-
sion et 3 le coefficient de dispersion lin€aire.

En admettant une DFG régie par la loi de conservation d’énergie (cf équation 2.43), la
distribution des spectres de pompe, signal et idler dans le plan de Fourier s’exprime par :

Vpompe (.%‘) = V0 pompe + ,Bpompe
Vsignal(x) = Y0 signal + Bsignal (32)
Vidler(x = V0idler + Bidler
Vidler(x) = Vpompe(x) - Vsignal(x)
Soit :
Vidler (I) = [VOpompe + Bpompe] - [VO signal T 5signal] = Voidler + Bidier (33)
Et, par association :
ﬂidler = ﬁpompe - Bsignal (34)

D’aprés I'équation [3.4], une dispersion spatiale linéaire des fréquences optiques de la pompe
et du signal dans le PPLN engendre intrinséquement une distribution linéaire des fréquences
de l'idler a travers le processus de DFG. En d’autres termes, les composantes spectrales de
l'idler peuvent étre recombinées par une imagerie 2.

En considérant le dimensionnement présenté précédemment dans la figure le ta-
bleau fournit les propriétés spatio-temporelles attendues de la pompe, du signal et de
l'idler. Ces résultats sont calculés a partir d'une modélisation Kostenbauder (cf section [2.1)
dans I'approximation de distributions d’intensité gaussiennes. Les spectres et les diamétres
incidents (¢..) sont définis respectivement & mi-hauteur et a 1/¢2. Pour lidler, le diamétre de
sortie (¢q.¢) a été fixé en tant que paramétre d’entrée de la simulation pour obtenir un diamétre
dans le plan de Fourier (2w,) équivalent & celui du signal.
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Pompe Signal Idler
Spectre 775 — 805 nm 950 — 1270 nm 2200 — 4200 nm
Période réseau 316 traits/mm 79 traits/mm 31,6 traits/mm
Angle réseau +25,5°¢ —35° +24°
Focale lentille + 450 mm + 200 mm + 75 mm
Gext 8,0 mm 7,0 mm 7,5 mm
2w, 9,89 mm 9,87 mm 9,88 mm
2wy D7 um 40 pm 40 pm
2T 4,3 ps 1,47 ps 1,61 ps

Tableau 3.1 : Dimensionnement du FDFG avec ¢..: le diamétre en entrée/sortie, 2 w, et 2w, I’étalement
spatial a 1/e2 dans le plan de Fourier le long des axes respectivement dispersé et non dispersé et 2 7 la
durée d’impulsion au centre du plan de Fourier.

La différence de longueur d’onde entre le signal, la pompe et I'idler implique une forte
asymeétrie entre les couples réseau-lentille de chaque ligne d'imagerie 2f. Le dimensionnement
étant a la fois contraint par la valeur de dispersion et par la superposition spatio-temporelle des
impulsions, il est impossible de faire coincider parfaitement le profil spatial et la durée des trois
impulsions. Dans notre cas, les propriétés spatio-temporelles du signal et de l'idler ont été
€galisées autant que possible, et la pompe a été dimensionnée avec une taille et une durée
légerement supérieures a celles des autres impulsions afin de tenir compte du rétrécissement
par le gain lié a la nature non uniforme des distributions d’intensité expérimentales.

3.2.6 Estimation du spectre idler

Dans nos conditions expérimentales, l'intensité de la pompe est limitée par le seuil de dom-
mage du Niobate de Lithium, de I'ordre de 470 m./cm? en régime picoseconde [102]. En
considérant une extension spatiale elliptique de 9,89 mm x 0,057 mm dans le plan de Fourier,
I'énergie de la pompe est donc limitée a environ 2 mJ. Bien que lintensité du signal ne soit
qu’un ordre de grandeur en-dessous de celle de la pompe, I'estimation du spectre idler généré
par DFG sera réalisée dans I'approximation du gain paramétrique a petit signal, ou l'intensité
du signal amplifié est proportionnelle au produit des spectres de pompe et de signal. Un photon
idler étant généré pour chaque photon signal amplifié, I'intensité de l'idler en chaque point du
plan de Fourier est alors donnée par :

{Iidler(x) 0.8 Ipompe(x) X Isignal(m) (3 5)

Widler(l‘) = Wpompe(x) - wsignal(fE)

avec x la position le long de I'axe dispersé dans le plan de Fourier et w = 27¢/\ la pulsation.

A partir de ce systéme d’équations, la figure montre une estimation de I'idler (en noir)
généré par DFG dans le PPLN. Lintensité de l'idler dans le plan de Fourier (panneau a) est
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calculée via la premiére équation du systéme a partir des spectres expérimentaux de
pompe (en bleu) et de signal (en rouge), dispersés dans le plan du PPLN par leurs image-
ries 2f respectives (panneau b). Le spectre idler (panneau c) est quant a lui reconstruit par
conversion de I'axe spatial en axe fréquentiel grace a la seconde équation du systeme 3.5
En supposant une recombinaison parfaite des composantes spectrales en sortie de FDFG et
une compensation de la dispersion induite par la propagation dans le PPLN (—200 fs? pour
0,5 mm de LINbO3 [103]), la limite de Fourier (panneau d) indique une durée théorique de
23 fs a mi-hauteur, soit 2, 5 cycles optiques pour un idler centré vers 2,7 um.
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Figure 3.5 : Simulation de DFG dans I'espace des fréquences avec a-b) la distribution des spectres de
pompe (bleu), signal (rouge) et idler (noir) dans le PPLN, c) le spectre de I'idler et d) la durée d’impulsion
de l'idler en limite de Fourier.

Dans cette estimation, I'accord de phase est considéré constant pour toutes les longueurs
d’'onde. On précisera toutefois que, d’aprés la courbe d’accord de phase du PPLN (cf fi-
gure [3.2), une chute de l'efficacité de conversion est attendue expérimentalement pour les
longueurs d’onde au-dela de 4 um, avec potentiellement une réduction du spectre idler dans
les basses fréquences. Malgré cette considération, I'étude démontre pleinement le potentiel
des architectures optiques FDFG pour la génération d’'impulsions de quelques cycles optiques
vers 3 um a partir d’'un PPLN de période constante.

3.3 Discussions

Dans ce chapitre, une architecture optique de DFG dans I'espace des fréquences (FDFG)
a été présentée pour générer des impulsions intenses a 2,7 um. Ces travaux montrent la
possibilité de dépasser la limitation spectrale d’accord de phase d’'un PPLN a période fixe
en dispersant spatialement les composantes spectrales de la pompe et du signal impliquées
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dans le processus de DFG, a I'instar du fonctionnement d’'un DC-OPA [39] dans le domaine
temporel. La linéarité de la dispersion spatiale de l'idler a été démontrée, justifiant la possibilité
d’'une recombinaison de I'impulsion par une imagerie 2f.

A partir d’'une source Titane:Saphir a 800 nm, les premiers résultats expérimentaux concer-
nant la production des impulsions de pompe et de signal ont permis de dimensionner un mon-
tage de FDFG et de formuler une prévision théorique de 23 fs pour la durée d’'impulsion de
lidler, soit 2,5 cycles optiques. Bien que I'expérience n’ait pas pu étre menée a terme avant la
fin de la thése, I'étude montre la possibilité de générer sur un seul étage d’amplification paramé-
trique des impulsions trés courtes, sans ajout d’'un module non linéaire de post-compression.
Ici limitée par la largeur spectrale de la pompe (30 nm), la conversion dans le Niobate de Li-
thium pourrait supporter une pompe 50 nm et produire un spectre idler presque deux fois plus
large.

Contrairement aux travaux réalisés sur le FOPA dans le chapitre |2} la focalisation du fais-
ceau dans le plan de Fourier du FDFG permet d’atteindre des intensités élevées avec seule-
ment quelques centaines de microjoules. Un fonctionnement a trés haute énergie avec des
faisceaux non focalisés sur I'axe non dispersé n’est cependant pas envisageable en raison
des contraintes liées a la fabrication des PPLN. Comme pour le FOPA, I'élargissement tem-
porel a I'échelle picoseconde dans le plan de Fourier par distorsion spatio-temporelle souléve
la question de la compatibilité du FDFG avec les technologies Ytterbium ou Erbium. Pour un
PPLN a période constante, la courbe d’accord de phase n’est pas favorable a I'utilisation d’'une
architecture FDFG avec ce type de lasers. En revanche, un PPLN a pas variable apporterait
suffisamment de flexibilité pour implémenter un FDFG avec des pompes Ytterbium ou Erbium
et générer des impulsions idler de quelques cycles optiques vers 3 um [98;99].
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4 DEVELOPPEMENT DE MILIEUX AMPLIFICATEURS A BASE DE
CERAMIQUES DOPEES AUX IONS HOLMIUM

4.1 Contexte

Depuis une vingtaine d’année, les sources laser a 2 um suscitent un intérét croissant dans
de nombreux domaines tels que la télédétection par laser, le contr6le a distance de la qualité
de I'air, la chirurgie, ou encore la conversion de fréquences pour la génération d'impulsions
intenses dans l'infrarouge moyen [104; [105; (106}, [107] qui constitue la thématique principale
de cette thése. A travers un projet nommé MISTRAL, 'université de Bordeaux s’est engagée a
développer les connaissances, les composants et les technologies nécessaires a la fabrication
d’'une source laser de puissance-créte supérieure a 1 TW a 2 pm. Lune des composantes de
ce projet concerne le développement de céramiques dopées a I’Holmium pour une utilisation
en tant que milieu amplificateur laser.

Lattractivité des céramiques pour les lasers provient essentiellement de leur méthode de
fabrication, plus rapide et moins coliteuse que la croissance monocristalline [108];[109; (110],
un avantage d’autant plus significatif que la dimension du milieu amplificateur est grande. Des
travaux sur des compositions chimiques Yb:YAG ont également montré que l'efficacité des
céramiques pouvaient surpasser celles des monocristaux a dopage tres élevé [111], révélant
un avantage potentiel pour les géométries de type Thin-Disk [112];[113].

Longtemps limitées par la diffusion liée a leur structure désordonnée, les céramiques at-
teignent aujourd’hui des performances similaires aux monocristaux, avec des premiéeres réali-
sations de lasers efficaces dans l'infrarouge proche au cours des années 2000 [114;[115;116]
puis dans l'infrarouge moyen a partir de 2010 [117}; [118]. Au lancement du projet MISTRAL
en 2017, peu de travaux rapportaient la fabrication de céramiques transparentes dopées a
I'Holmium [117; [118}; (119} [120; 121]; 122]. Dans ce contexte, une collaboration a été ouverte
avec I'Institut de Recherche sur les Céramiques (IRCer) de I'Université de Limoges pour dé-
velopper un savoir-faire en France sur la production de ces nouveaux milieux amplificateurs.
Pour le projet, la fabrication des céramiques dopées a I'Holmium a été confiée a I'lRCer, tandis
que leur caractérisation et leur implémentation dans des lasers a 2 um a été prise en charge
par les laboratoires CELIA (Centre Lasers Intenses et Applications), LP2N (Laboratoire Photo-
nique, Numeérique et Nanosciences) et ICMCB (Institut de Chimie de la Matiere Condensée de
Bordeaux) de I'Université de Bordeaux.

Ce chapitre sera dédié dans un premier temps a la réalisation de sources lasers accor-
dables dédiées au pompage et a la mesure du gain dans des matériaux dopés a I’'Holmium
puis, dans un second temps, a la caractérisation optique des céramiques fabriquées par I'IR-
Cer.
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4.2 Réalisation de sources accordables continues dans les plages d’absorption
et d’émission de I’'Holmium

4.2.1 Spectroscopie de I'ion Holmium

Lion Holmium posséde une importante levée de dégénérescence par effet Stark de son
niveau fondamental Iz entre 0 cm ! et 535 cm~! et une séparation plus modeste de son niveau
excité I, entre 5228 cm ™! et 5455 cm ™! [123]. En considérant un niveau I7 unique et en décom-
posant le niveau Iz en deux sous-niveaux (0 cm~! et ~ 500 cm™1), le cycle d’émission de I'Hol-
mium est assimilable a un systéeme quasi-3 niveaux, comme représenté sur la figure Sur
ce schéma, I'’émission de I'Holmium vers 2,1 um (en rouge) est issue de la transition radiative
entre I, et le sous-niveau de Iz & 500 cm~!. Le pompage (en bleu) du sous-niveau fondamental
de Ig vers I7 peut quand a lui s’effectuer de différentes facons. Les diodes AlGaln et AsSb per-
mettent par exemple un pompage optique sur une bande étroite centrée entre 1,9 um et 2,3 um
selon le modéle de la diode [124]. Le manque de maturité de cette technologie limite cependant
son utilisation avec un prix d’achat trés élevé pour une durée de vie courte (< 1000/h). Une
autre méthode, aujourd’hui la plus répandue, consiste a utiliser un laser Thulium dont la lon-
gueur d’onde d’émission coincide avec I'absorption de 'Holmium. D’abord expérimenté avec
des lasers en espace libre Tm:YAG [125] ou encore Tm:YLF [126], le pompage monomode
(spatial) de I’'Holmium s’est ensuite généralisé aux sources Thulium fibrées [127] dont la ma-
turité permet aujourd’hui de produire industriellement des faisceaux de plusieurs centaines de
Watts en régime continu avec un profil spatial limité par la diffraction (7'E Myy).
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Figure 4.1 : Niveaux d’énergie de I'ion Holmium avec en bleu et en rouge les transitions radiatives respec-
tivement de pompage et d’émission. Les valeurs numériques sont issues de la référence [128].

Le développement de nouveaux milieux amplificateurs repose en grande partie sur la ca-
pacité a caractériser efficacement leurs propriétés optiques. Ce projet de recherche n’étant
pas ciblé sur une composition chimique unique, le protocole de caractérisation requiert une
certaine flexibilité en longueur d’onde pour s’adapter a la spectroscopie unique de chaque ma-
tériau. Comme le montre la figure [4.2] 'Holmium posséde plusieurs bandes d’absorption entre
1850 nm et 2000 nm et d’émission entre 2000 nm et 2150 nm, dont le centrage peut varier selon
la matrice contenant les ions actifs [129; [122]. Afin de pouvoir mesurer les propriétés optiques
de I'Holmium quelle que soit la composition chimique, deux sources accordables ont été dé-
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veloppées dans les bandes d’absorption (~ 1,9 — 2,0 um) et d’émission (~ 2,0 — 2,1 um) de
I'Holmium. Le choix s’est porté sur les technologies fibrées en raison de leur qualité spatiale
élevée et de la tolérance spectrale sur la longueur d’'onde d’émission.
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Figure 4.2 : a) Absorption et b) émission spontanée de I'ion Holmium dans des matrices YAG (lignes conti-
nues) et LUAG (lignes discontinues). Les données sont extraites de la référence [122].

A notre connaissance, il n'existait au lancement du projet (et encore aujourd’hui) aucune
solution commerciale capable de générer du rayonnement continu largement accordable vers
2 um et seules quelques travaux rapportaient des réalisations a haute puissance dans ce
domaine [130};[131};[132;133]. Pour satisfaire les besoins du projet, deux sources lasers accor-
dables ont donc été développées au sein des laboratoires CELIA et LP2N a Bordeaux.

4.2.2 Laser de pompe a fibres dopées Thulium

Cette section contient une description compléete du laser a fibres développé pour le pom-
page des céramiques dopées a I'Holmium. Larchitecture optique, présentée dans une version
simplifiée sur la figure se compose d’une cavité accordable suivie de 2 étages linéaires
d’amplification. Les milieux amplificateurs sont des fibres a double gaine dont le cceur est dopé
au Thulium. A lintérieur de ces fibres, le signal et la pompe sont guidés respectivement dans
le coeur et la gaine interne. Loscillateur et le premier étage amplificateur sont construits a
partir de fibres de diamétre coeur/gaine 10/130 um et le dernier étage contient une fibre am-
plificatrice 25/400 pm. Un isolateur optique centré a 1950 nm protége le début de la chaine
laser des retours d’émission spontanée amplifiée (ASE) [134;[135] en provenance de I'étage
haute-puissance.

25W 16 W 100 W
793 nm 793 nm 793 nm
l l Isolateur fibré 1950 nm l
Oscillateur Amplificateur | —— Amplificateur -
> - —P - —— 1,9-2,0um
accordable | 55 Tm 10130 |\ — 3w Tm 25/400 | 45y

Figure 4.3 : Architecture du laser accordable a base de fibres dopées au Thulium.
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Aprés une bréve introduction sur la spectroscopie de 'ion Thulium, les prochaines sections
décriront successivement chaque étage de la chaine laser.

4.2.2.1 Spectroscopie de I'ion Thulium

Le Thulium est un ion capable d’émettre des photons a des longueurs d’onde Iégérement
inférieures a 2 um, souvent utilisé dans des fibres optiques en silice. Comme indiqué sur le
diagramme d’énergie de la figure I'émission provient de la transition radiative (en rouge)
entre les niveaux Fy et Hg. Sans ajout de co-dopant, I'inversion de population du Thulium peut
étre réalisée de deux manieres. La premiére consiste a réaliser un pompage optique de la
transition Hs — F, avec un laser Erbium centré vers ~ 1,6 pwm, une méthode qui permet
entre autres de confiner la pompe dans le coeur des fibres amplificatrices pour travailler a
haute intensité et ainsi générer efficacement des spectres a basses longueurs d’onde [136].
La seconde se déroule en deux temps avec le pompage optique de la transition Hgs — Hy
par des diodes a 790 nm (en bleu) suivi de la relaxation croisée [137);[138] Hy + Hg — 2 Fy
(RC, en pointillés noir) entre un ion excité dans le niveau d’énergie H, et un ion dans le niveau
fondamental Hg. En tenant compte de la possibilité de coupler plusieurs modules de pompe
commerciaux d’une centaine de Watts dans la gaine interne d’une fibre a double gaine, cette
méthode se montre particulierement adaptée a la réalisation de sources laser a tres haute
puissance vers 1,95 pm [139;140;[41]. Le graphe a droite de la figure [4.4]montre un exemple
de spectre d’émission spontanée amplifiée (ASE) mesuré en sortie d’une fibre commerciale
Nufern PM-TDF-10P/130-HE pompée par une diode a 793 nm.
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Figure 4.4 : A gauche, diagramme d’énergie de I'ion Thulium avec la transition de pompage (en bleu),
la relaxation croisée RC (en pointillés noirs) et la transition d’émission vers 1900 nm (en rouge). A droite,
spectre d’émission spontanée amplifiée mesuré sur une fibre Nufern PM-TDF-10P/130-HE pompée a 793 nm.

Lors du processus de relaxation croisée, deux ions Thulium sont excités dans le niveau
F, a partir d’'un seul photon de pompe. Ainsi, I'efficacité théorique d’un laser Thulium pompé
a 790 nm varie entre environ 40% et 80% selon la contribution de la relaxation croisée [141]. On
notera que la probabilité d’'occurence de la relaxation croisée influe directement sur la quantité
de chaleur générée dans le matériau par les autres voies de désexcitation (non radiatives) et
que cet équilibre dépend en grande partie de la composition chimique du milieu amplificateur.
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Dans les fibres dopées au Thulium, le temps de vie du niveau H, varie, par exemple, de 350 us
pour 0, 5% de dopage (peu de relaxation croisée) a 35 us pour 2% de dopage (relaxation croisée
importante) [142] et la maturité technologique de ces fibres permet aujourd’hui d’atteindre des
efficacités proche de la limite théorique avec des références commerciales. Au vu de ces infor-
mations, le pompage par diodes a 793 nm s’est avéré mieux adapté que le pompage a 1,6 um
pour I'objectif du projet consistant a fabriquer une source accordable de plusieurs dizaines de
Watts vers 1,9 um.

4.2.2.2 Développement d’un filtre accordable

Les fibres dopées au Thulium présentent un spectre de fluorescence trés large, jusqu’a plu-
sieurs centaines de nanometres. Pour réaliser un oscillateur accordable quasi-continu (spectre
étroit mais pas monomode longitudinal), le spectre de gain de la fibre amplificatrice doit étre
convolué par un élément de filtrage a l'intérieur de la cavité. A notre connaissance, il n’existe
aucun dispositif commercial capable de filtrer un spectre de quelques centaines de picométres
avec une accordabilité supérieure a 100 nm dans l'infrarouge moyen. La figure [4.5 présente la
solution technique développée durant la these pour réaliser un composant répondant a ces cri-
teres. Il s’agit d’'un montage linéaire en espace libre composé d’'un réseau de diffraction de den-
sité 900 traits/mm orienté a 'angle de Littrow et d’'une lentille asphérique de focale f = 11 mm
assurant le couplage entre la partie fibrée et I'espace libre. La fibre est une PM2000, donnée
pour un diameétre de mode (MFD) de 8 um a 1950 nm.
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Figure 4.5 : Fonctionnement du filtre accordable a) a I’aller avec une propagation colinéaire pour chaque
longueur d’onde et b) au retour avec une dispersion angulaire des composantes spectrales suite a la dif-
fraction par le réseau.

Pour rappel, I'angle de Littrow correspond a l'orientation du réseau pour laquelle I'angle
diffracté est égal a 'angle d’incidence. La loi de diffraction des réseaux permet alors d’établir :

.1 (m Ao
= 4.1
01, = sin ( 5 4 ) (4.1)

avec m 'ordre de diffraction, )¢ la longueur d’'onde incidente et d le pas du réseau.
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D’aprés cette relation, pour un réseau donné I'angle de Littrow dépend uniquement de la
longueur d’onde incidente. En d’autres termes, dans le montage expérimental présenté pré-
cédemment, la condition de Littrow ne peut étre remplie que par une seule longueur d’onde
parmi toutes les composantes spectrales colinéaires issues de la fibre optique. Lors du retour
vers la fibre, un filtrage spatial s’effectue grace a la dispersion angulaire induite par le réseau,
si bien que seule la composante spectrale a Littrow se retrouve couplée dans le guide. Ex-
périmentalement, la rotation du réseau permet de modifier 'angle 6;, et donc de contréler la
longueur d’onde centrale du filtre, avec une tolérance qui dépend de I'imagerie optique (den-
sité du réseau, MFD de la fibre et distance focale de la lentille). La figure montre I'angle
de Littrow (panneau a) calculé entre 1850 nm et 2050 nm pour un réseau de 900 traits/mm,
avec une dépendance presque linéaire entre I'angle du réseau et la longueur d’'onde sur I'en-
semble de la plage. Les panneaux b (plan large) et ¢ (zoom) informent quant a eux sur la
tolérance spectrale du filtre via une simulation Kostenbauder (cf section de la dispersion
des composantes spectrales au foyer de la lentille, ot se trouve la terminaison de la fibre. A cet
emplacement de I'imagerie, les résultats montrent que le MFD (8 um) contient une bande spec-
trale de largeur AX = 0,4 nm, laissant supposer une bande passante de I'ordre de quelques
centaines de picométres pour un aller-retour dans le filtre (la fonction de transfert exacte sera
calculée un peu plus loin dans cette section). On précisera que, pour des soucis de lisibilité,
le spectre incident a été volontairement limité a une bande de 11 nm dans la simulation. Le
résultat est cependant rigoureusement identique pour un spectre plus large.
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Figure 4.6 : a) Angle de Littrow en fonction de la longueur d’onde incidente pour un réseau de 900 traits/mm,
b) simulation de dispersion spatiale dans le plan focal de la lentille pour un faisceau incident de largeur
11 nm a mi-hauteur centré a 1950 nm et c) agrandissement de la figure précédente autour de la longueur
d’onde centrale a 1950 nm.

La collimation a été réalisée a I'aide d’'un module commercial (Thorlabs, PAF2P-11D) d’ou-
verture 4,4 mm, soit un diamétre Iégérement étroit par rapport au diametre du faisceau. En
approximation gaussienne, ce dernier est estimé a 3,4 mm en considérant un MFD de 8 um et
une propagation sur 11 mm (la distance entre la fibre et la lentille). La diffraction du faisceau
par 'ouverture de la lentille dégrade potentiellement la qualité de la tache focale lors de la ré-
injection dans la fibre. La figure montre une simulation FFT-BPM (Fast Fourier Transform
Beam propagation Method [143], cf annexe D) de la propagation aprés un aller-retour dans le
filtre en tenant compte de la diffraction. La distance entre la lentille et le réseau a été fixée a
10 em pour correspondre aux conditions expérimentales. Dans le plan de la lentille, la simu-
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lation prédit une perte d’énergie de 1,3% aprés un aller-retour dans le diaphragme, avec une
Iégére modulation du profil spatial au cours de la propagation (en rouge sur le panneau b).
Malgré ces modulations, dans le plan focal (panneau a) la focalisation au retour (rouge) est
cependant proche d’un profil gaussien de diamétre 9,1 mm a 1/e2, soit 14% plus large que le
faisceau initial (bleu).
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Figure 4.7 : Mode spatial aller (bleu) et retour (rouge) dans le filtre accordable a) en extrémité de fibre
optique et b) dans le plan de la lentille. Louverture de la lentille est indiquée en pointillés noirs.

La fonction de transfert du filtre peut étre déterminée a partir de la valeur de dispersion
spatiale et du MFD. En considérant des profils gaussiens et en négligeant la différence d’angle
d’incidence entre les différentes longueurs d’onde, l'efficacité de couplage dans une fibre mo-
nomode a gradient d’indice est donnée par :

w2 w2 X 2
o= (42122)2 exp <_2(A)> (4.2)

w%+w§

avec w la moitié du MFD, w- la moitié du diamétre du faisceau injecté et Az le décalage radial
du faisceau par rapport a I'axe optique.

Expérimentalement, la fibre est clivée avec un angle de 8° mais ce paramétre, commun a
toutes les longueurs d’'onde, sera ignoré dans le calcul de la réponse chromatique du filtre. En
s’appuyant sur I'équation la figure [4.8|compare le couplage d’un faisceau parfait (diamétre
égal au MFD) avec celui du faisceau dégradé par diffraction (diametre 9,1 um). Lefficacité de
l'injection ne semble pas tres affectée par I'élargissement du mode spatial (panneau a), avec
un taux de couplage n = 98% pour un faisceau de diamétre 9,1 um a la longueur d’'onde cen-
trale 1950 nm. En revanche, la sélectivité radiale du couplage est Iégérement dégradée par les
défauts du faisceau (panneau b). En considérant une dispersion spatiale de 50 nm/mm (cf fi-
gure4.6), la conversion de I'axe radial en longueur d’onde (panneau c) aboutit a une sélectivité
spectrale de 0, 32 nm a mi-hauteur pour le faisceau parfait et 0, 36 nm pour le faisceau attendu
expérimentalement, une valeur tout a fait compatible avec notre application de pompage de
milieux ampilficateurs dopés a I’Holmium.
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Figure 4.8 : Efficacité de réinjection dans la fibre de sortie du filtre accordable en fonction a) du diamétre
du faisceau, b) du décalage radial du faisceau et c) de la longueur d’onde en valeur relative par rapport a
1950 nm.

Le filtre spectral présenté dans cette section a ensuite été implémenté dans des cavités
laser pour fabriquer des sources accordables vers 2 yum.

4.2.2.3 Reéalisation d’un oscillateur accordable Thulium

Le premier étage du laser de pompe pour le banc de test des céramiques Holmium est
un oscillateur Thulium continu accordable basé sur une cavité linéaire (un milieu amplifica-
teur encadré par deux éléments réflectifs). La figure présente I'architecture optique de la
source. Le miroir fond de cavité est un filtre accordable utilisé en réflexion (cf section précé-
dente) et le coupleur de sortie est réalisé par association d’'un coupleur fibré 30%/70% et d’'un
rétro-réflecteur large bande fibré. Les voies principales du coupleur sont reliées a I'axe de la
cavité et les deux voies secondaires constituent chacune une sortie laser. Dans la pratique,
une seule des deux sorties a été exploitée. La fibre amplificatrice est un modele a double gaine
avec un cceur dopé au Thulium (Nufern PM-TDF-10P/130-HE), de longueur 1 m. Le signal
vers 1,95 um est guidé en propagation monomode avec maintien de polarisation dans le cceur
de diamétre 10 um et la pompe a 793 nm est quant a elle guidée de fagcon multimode dans
la premiere gaine de diameétre 130 um. Le pompage est réalisé par une diode laser de 2,5 W
centrée a 793 nm, couplée dans une fibre multimode a simple gaine de diamétre 105 um. Le
signal et la pompe sont injectés dans une fibre a double gaine de méme géométrie que la fibre
amplificatrice a I'aide d’'un coupleur 2 + 1 — 1. La pompe non absorbée est extraite apres la
fibre amplificatrice par dénudage de la seconde gaine et application d’'un polymére a indice
élevé (Norland, NOA 61).

Filtre accordable Tm 10/130 LD 793nm Sortie LASER

e @43—’
e e e e e e e e e s MS Combineur Coupleur Miroir

Figure 4.9 : Architecture optique de I'oscillateur accordable avec MS un extracteur des modes de gaine,
TM 10/130 une fibre dopée au Thulium a double gaine et LD une diode de pompe a 793 nm.
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Les performances de cet oscillateur sont regroupées sur la figure Le systéeme délivre
une puissance de quelques dizaines de milliwatts en régime continu (panneau a) avec un
contraste > 50 dB de 1880 nm a 2020 nm (panneau c¢) et un maximum de 65 dB au point
de fonctionnement optimal vers 1950 nm (panneau b). Lutilisation du laser a été limitée a
cette gamme spectrale pour éviter les risques d’endommagement liés I'émission spontanée
amplifiée (ASE) dans les deux étages d’amplification. Le contraste est quant a lui défini comme

le rapport entre la densité spectrale du pic d’émission laser et le bruit de fond lié a 'ASE.
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Figure 4.10 : Caractérisation de I'oscillateur Thulium avec a) I’'accordabilité spectrale, b) I'efficacité laser a
1900 nm (bleu) et 1940 nm (vert), c) le spectre a 1950 nm, d) la largeur spectrale a mi-hauteur en fonction
de la longueur d’onde d’émission, e) le contraste a 1950 nm et f) le contraste en fonction de la longueur
d’onde d’émission.

Bien que les puissances en jeu soient tres différentes, la finesse de l'oscillateur s’avere
légérement meilleure et a priori plus stable que la réalisation de Yin [133] avec une largeur
spectrale a mi-hauteur de 0,10 — 0, 13 nm (panneau d) contre 0,2 — 0,3 nm [133]. Des essais,
réalisés avec un filtre deux fois moins sélectif, ont révélé une plus grande sensibilité du laser
aux fluctuations thermiques avec des dérives et des sauts de longueur d’'onde d’émission sur
des échelles de temps de l'ordre de la seconde. Dans notre cas, ces instabilités ont pu étre
corrigées par l'utilisation d’un filtre & bande-passante étroite (0,36 nm contre 3 nm dans I'ex-
périence de Yin). Lefficacité optique de I'oscillateur est quant a elle plutét faible (cf. panneau b
de la figure avec un rapport de ~ 3 % entre la pompe injectée et la puissance délivrée
en sortie de cavité (panneau d). Ce résultat s’explique en partie par la perte introduite par le
coupleur 30/70 % lors du retour dans la cavité, aprés réflexion sur le miroir large bande. Bien
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qu’elle permettrait de doubler I'efficacité du laser, la combinaison des deux sorties 30 % du
coupleur n'a pas été implémentée pour éviter tout risque de battement de modes. Loscillateur
étant destiné a étre amplifié a plusieurs dizaines de Watts, les efforts ont plutdt été concentrés
sur I'accordabilité ainsi que la stabilité spectrale de la source.

4.2.2.4 Fabrication d’amplificateurs linéaires a fibres dopées au Thulium

En sortie d’oscillateur, le faisceau de quelques dizaines de milliwatts est amplifié successi-
vement dans deux amplificateurs linéaires a fibres dopées au Thulium. La figure[4.11]montre le
schéma du premier étage amplificateur avec une architecture de pompage contra-propagative.
La fibore amplificatrice, identique a celle de l'oscillateur (Nufern PM-TDF-10P/130-HE), me-
sure 2 m de longueur et son pompage est assuré par une diode de 16 W centrée a 793 nm,
couplée dans une fibre multimode de diameétre 105 um. Le couplage et I'extraction de la pompe
dans la fibre amplificatrice sont réalisés de la méme fagon que pour l'oscillateur a travers un
combineur 2 + 1 — 1 et un dénudage de la gaine en sortie de fibre amplificatrice.

LD 793 nm

Tm 10/130

MS Combineur

Figure 4.11 : Architecture du premier étage amplificateur avec MS un extracteur des modes de gaine, TM
10/130 une fibre dopée au Thulium a double gaine et LD une diode de pompe fibrée a 793 nm.

Lexpérience n'ayant pas montré de sensibilité particuliere de I'oscillateur a I'égard des re-
tours d’ASE de I'amplificateur, I'isolateur optique initialement présent entre ces deux étages a
été retiré. Il est probable que le filtrage introduit par le réseau dans l'oscillateur protege suffi-
samment ce dernier des perturbations liées a I’ASE, malgré un passage dans la fibre amplifica-
trice (cf figure [4.9). On notera d’ailleurs qu'’il serait théoriquement possible d’isoler totalement
l'oscillateur de 'ASE en déplagant le coupleur entre le filtre accordable et la fibre amplificatrice
et en orientant les retours directement vers le réseau. Cette configuration n’a pas été testée
expérimentalement mais ne présenterait que des avantages pour I'oscillateur.

En conservant la méme démarche que dans la section précédente, la figure réca-
pitule les performances du premier étage amplificateur. Tout d’abord, ces résultats montrent
une conservation plutét fidéle de la largeur de la plage d’accordabilité, avec un décalage de
seulement 10 nm vers les hautes longueurs d’'onde apres une amplification d’environ 13 dB.
Une nouvelle fois, I'efficacité laser semble inférieure aux attentes, avec ~ 10 % de puissance
amplifiée par rapport a la puissance totale de pompage. Le faisceau de pompe étant extrait
de la fibre par dénudage de la seconde gaine et application d’'un polymére d’indice élevé, la
puissance de pompe absorbée et donc I'efficacité optique ne sont pas connues. Le spectre am-
plifié est Iégerement élargi par rapport a l'oscillateur avec une valeur moyenne de 0,19 nm a
mi-hauteur, un chiffre qui reste parfaitement adapté a I'application de pompage de céramiques
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dopées a I'Holmium. Le niveau d’ASE reste quant a lui satisfaisant apres ce premier étage
d’amplification avec un contraste > 40 dB entre 1900 nm et 2040 nm.
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Figure 4.12 : Caractérisation du premier étage d’amplification Thulium avec a) I’'accordabilité spectrale, b)
I'efficacité laser 1950 nm, c) le spectre a 1950 nm, d) la largeur spectrale a mi-hauteur en fonction de la
longueur d’onde amplifiée, e) le contraste a 1950 nm et f) le contraste en fonction de la longueur d’onde
amplifiée

Le second étage amplificateur, présenté sur la figure [4.13|repose sur une fibre double gaine
a grande surface modale dopée au Thulium (Nufern PLMA-TDF-25P/400-HE) de longueur 5 m.
Un pompage co-propagatif est réalisé par deux diodes délivrant chacune 50 W a 793 nm, cou-
plées dans des fibres multimodes de diamétre 105 um. Les deux faisceaux de pompe sont
injectés dans I'amplificateur par un combineur commercial (DK Photonics, PMPSC-21-F) qui
assure également 'adaptation modale du signal a 1,95 um entre la fibre incidente de géomé-
trie 10/130 pm et la fibre de sortie 25/400 pm. Pour limiter les retours de faisceau en sortie de
fibre amplificatrice, cette derniére est clivée a un angle de 6°. Apres amplification, le faisceau
est collimaté a I'aide de deux lentilles sphériques en CaF, de focales f = +50 mm et la pompe
est séparée du signal a l'aide d’'un miroir dichroique haute réflexion a 2 pum et haute trans-
mission a 793 nm. En entrée d’amplificateur, un isolateur optique commercial (Advanced Fiber
Ressources, HPMI-1950) protége les étages situés en amont d’éventuels retours de faisceau
(émission spontanée amplifiée contra-propagative, réflexions parasites) avec une isolation spé-
cifiée par le constructeur a 35 dB pour une longueur d’onde 1950 + 50 nm.
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Figure 4.13 : Architecture optique du troisiéme étage amplificateur avec MS un extracteur des modes de
gaine, TM 25/400 une fibre dopée au Thulium a double gaine et LD des diodes de pompe a 793 nm.

Les performances de ce second étage amplificateur sont rassemblées sur la figure
Malgré une spécification de I'isolateur optique a 1950 nm, on notera que I'efficacité du compo-
sant semble plutdt centrée vers 2000 nm avec une transmission extrémement faible en-dessous
de 1900 nm, ce qui n’est pas idéal pour notre application (panneau a). Malgré cet inconvénient,
une puissance de 44 W a 49 W a pu étre obtenue sur une gamme de longueur d’'onde allant
de 1920 nm a 2010 nm (panneau b) avec une largeur spectrale a mi-hauteur de ~ 0,2 nm et un

contraste > 30 dB (le contraste n’a pas pu étre déterminé avec précision a cause d’'un manque
de dynamique sur la mesure).
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Figure 4.14 : Performances du deuxiéme étage amplificateur avec a) la transmission de I’isolateur, b) I’ac-

cordabilité spectrale, c) I'efficacité a 1940 nm et d) le mode spatial mesuré a 1,5 meétre de la sortie laser a la
longueur d’onde 1932,5 nm.

Contrairement a ce que laisserait suggérer la courbe d’accordabilité, I'ASE croit trés rapide-
ment hors de la plage de fonctionnement présentée et des pics d’émission laser commencent
a apparaitre a des longueurs d’onde indésirables. A titre d’exemple, un début d’oscillation laser
parasite a été observé dés 1910 nm et 2020 nm, avec des endommagements constatés sur le
combineur de pompe. Lextension de la plage d’accordabilité jusqu’a 1900 nm, utile pour son-
der le pic d’absorption de I'Holmium vers 1908 nm, s’est toutefois montrée possible en pompant
I'amplificateur a la moitié de sa puissance nominale (50 W de pompe pour ~ 20 W amplifiés en
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sortie de fibre). Actuellement, le mode spatial du laser (panneau d) n’a pas encore été optimisé
pour des raisons de priorité. Malgré une ellipticité imparfaite, le faisceau de 2,4 mm x 2,1 mm
en champ proche s’est révélé efficace pour pomper des céramiques dopées a I’Holmium et
réaliser des cavités laser. A terme, une reprise du clivage et le remplacement de l'imagerie de
collimation sont prévus pour améliorer la qualité spatiale du faisceau.

A linverse des premiers étages basés sur des fibres 10/130 wm, l'efficacité d’amplification
dans la fibre 25/400 pm est ici trés satisfaisante avec une conversion de ~ 50% de la puissance
de pompe en signal (panneau ¢ de la figure ci-dessus). Malgré une intensité de pompe équi-
valente et une puissance d’utilisation 10 fois supérieure, le modéle de fibre a large mode s’est
révélé beaucoup moins sensible aux effets thermiques que celui utilisé dans l'oscillateur et le
premier étage amplificateur, méme avant l'installation du dispositif de dissipation thermique.
A titre informatif, la température de la fibre de I'étage haute puissance a été régulée avec des
feuilles de graphite autocollantes d’épaisseur 70 pm (Panasonic 1000 W/m.K) fixées sur une
plaque refroidie par eau a 18°C.

En résumé, un laser continu d’environ 45 W accordable entre 1920 nm et 2010 nm a été
fabriqué pour pomper des matériaux dopés a 'Holmium. Une extension de la plage d’émission
du laser dans les basses longueurs d’'onde est prévue pour accéder a un important pic d’ab-
sorption de 'Holmium vers 1908 nm. Plusieurs solutions sont dores et déja envisagées pour
atteindre cet objectif. Tout d’abord, la méthode de dissipation thermique de la fibre 25/400 pum
sera dupliquée sur les fibres de 'oscillateur et du premier étage amplificateur pour augmenter
la puissance de pompage tout en limitant I'impact des effets thermiques nuisibles au gain et a
la stabilité. Laugmentation de l'inversion de population dans le premier étage amplificateur per-
mettra alors de décaler le spectre de gain vers les basses longueurs d’onde tout en augmentant
la saturation dans le second étage amplificateur. Un raccourcissement de la fibre 25/400 um
est également prévu pour augmenter l'inversion de population moyenne et améliorer le gain
a 1,9 um. Grace a ces quelques modifications, 'augmentation de la puissance injectée dans le
dernier étage amplificateur devrait permettre de repousser le seuil d’apparition des effets laser
parasites et d’étendre la plage d’accordabilité. Le remplacement de l'isolateur par un compo-
sant plus efficace et optimisé a plus basse longueur d’onde serait également bénéfique.

4.2.3 Laser d’injection a fibres co-dopées Thulium-Holmium

La mesure du gain dans un milieu amplificateur dopé a I’Holmium nécessite un laser d’in-
jection accordable dans la plage d’émission de l'ion Holmium entre 2,0 um et 2,1 um. Dans
une matrice cristalline (monocristal ou céramique), les pics d’émission sont étroits et leurs
longueurs d’onde centrales peuvent varier d’'un matériau a I'autre, avec par exemple une émis-
sion & 2,050 pm pour 'Ho:YLF et 2,09 wm pour 'Ho:YAG. A notre connaissance, la limite
d’émission des lasers accordables a fibres dopées au Thulium se situe aux alentours de
2,070 — 2,090 um [144};[145], soit une valeur un peu basse pour envisager I'utilisation de cette
technologie pour notre application de mesure de gain dans I’'Holmium.
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Basée sur un phénomene de transfert d’énergie entre les ions Thulium et Holmium, la tech-
nologie des fibres en silice co-dopées Thulium-Holmium offre une solution simple et efficace
pour émettre a la longueur d’onde de I'Holmium tout en bénéficiant des avantages du pompage
de l'ion Thulium. Concernant la méthode de pompage, la littérature sur les sources Tm-Ho ac-
cordables atteste de I'efficacité aussi bien du pompage par diodes [146}; (147}, [148] que par
laser Erbium [149]. Dans notre cas, le pompage par diode a été privilégié pour capitaliser les
techniques le savoir-faire et le matériel acquis lors du développement du laser Thulium.

La figure [4.15 montre le diagramme d’énergie d’un matériau co-dopé Thulium-Holmium,
avec une émission de I’Holmium vers 2,1 um (en rouge) et un pompage du Thulium a 790 nm
(en bleu). Le processus de pompage du Thulium est identique a celui présenté dans la section
précédente, avec la promotion de deux ions Thulium vers le niveau Fy a partir d’'un seul photon
de pompe par absorption Hs — H, et relaxation croisée Hy + Hg — 2 F4. Dans une fibre
co-dopée Thulium-Holmium, la composition chimique est optimisée pour privilégier le transfert
d’énergie résonant Fy(Tm) — I7(Ho) devant la transition radiative F,(T'm) — Hg(T'm), ce qui
permet de réaliser une inversion de population efficace de I'Holmium. Une fois le niveau I
de I'Holmium peuplé, I'émission vers 2,1 um est finalement générée par la transition radiative

I; — Ig.
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Figure 4.15 : Diagramme d’énergie d’un milieu amplificateur co-dopé Thulium-Holmium avec la transition
de pompage (bleu), la relaxation croisée du Thulium (RC, pointillés noirs), le transfert d’énergie résonant
Thulium-Holmium (ET, pointillés noirs) et I’émission radiative vers 2100 nm (rouge).

La profonde similitude entre les technologies Thulium et Thulium-Holmium (méme proces-
sus de pompage et longueurs d’onde d’émission proches) permet de développer des sources
lasers avec des architectures optiques quasiment identiques pour ces deux matériaux. En
remplagant le milieu amplificateur de l'oscillateur accordable Thulium présenté dans la sec-
tion par une fibre co-dopée Thulium-Holmium, la cavité a pu étre reproduite pour fa-
briquer un oscillateur accordable dans la bande d’émission de I'Holmium. La figure pré-
sente le schéma de cet oscillateur constitué d’une fibre a double gaine de géométrie 6/130 um
(iXblue Photonics, IXF-2CF-TmHo-PM-6-130-0.021), pompée par une diode laser de 6 W a
793 nm couplée dans une fibre multimode de diametre 105 um.
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Figure 4.16 : Architecture optique de I'oscillateur TmHo avec MS un extracteur des modes de gaine, TmHo
6/130 une fibre co-dopée Thulium-Holmium a double gaine et LD une diode de pompe a 793 nm.

Malgré une premiére réalisation plutét ancienne en 1994 [146], les démonstrations de
sources accordables Tm-Ho sont, a notre connaissance, peu nombreuses dans la littérature.
Certains travaux rapportent une difficulté a stabiliser le régime continu sur une large bande
spectrale [147}; [150], potentiellement problématique pour ce type d’application. Nous verrons
dans cette section que 'augmentation de l'inversion de population du Thulium, en jouant sur
l'intensité du pompage ou encore la longueur de la fibre amplificatrice, permet de réduire l'in-
fluence de ce phénoméne mais impose indirectement un compromis majeur sur la plage d’ac-
cordabilité.

En considérant un modéle laser simpliste formé d’un niveau fondamental N; et un niveau
excité No, il apparait que le gain G dépend non seulement des sections efficaces d’absorp-
tion o, et d’émission o, mais aussi de I'inversion de population AN = N, — N; par la relation
de proportionnalité suivante :

G(A) o< Naoe(A) = N1oa(A) (4.3)

Dans le cas d’'un milieu co-dopé Thulium-Holmium, le degré de complexité du probléme
augmente mais le principe reste comparable. La figure montre le décalage du spectre
d’ASE observé sur une fibre Tm-Ho lors de 'augmentation de la puissance de pompage et
donc de l'inversion de population. Ces mesures ont été effectuées en sortie d’une fibre de lon-
gueur 5 m dont la seconde extrémité a été connectée a un miroir large bande pour renvoyer la
totalité de 'ASE dans le milieu a gain. Le pompage est orienté dans la direction de l'instrument
de mesure et la pompe non absorbée est extraite juste avant la sortie de la fibre par dénudage
de la gaine externe et application d’'un polymére d’indice élevé (Norland, NOA 61).
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Figure 4.17 : Emission spontanée amplifiée d’'une fibre Tm-Ho 6/130 de 5 meétres en fonction de la puissance
de pompage a 793 nm.
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Ces résultats témoignent de la tendance du gain a dériver vers les basses longueurs d’onde
a mesure que linversion de population augmente. Pour émettre en bord de bande d’ASE
a 2,1 um et ainsi pouvoir sonder la plage de gain d’'une céramique dopée a I'Holmium, le
dimensionnement de l'oscillateur doit donc favoriser une inversion de population basse, par
exemple en travaillant a faible intensité de pompage ou en utilisant une grande longueur de
milieu amplificateur. Ce constat entre cependant en contradiction avec la problématique d’in-
stabilité décrite par Hemming [147] qui préconise une haute valeur d’inversion de population.
La fabrication d’'un oscillateur Tm-Ho accordable a 2,1 um n’est donc pas aussi simple que
celle d'un laser Thulium et nécessite une attention particuliére sur I'optimisation de I'inversion
de population pour assurer une émission continue et stable dans la plage de fonctionnement
souhaitée.

La figure[4.18|présente les performances de l'oscillateur pour différentes longueurs de fibre
amplificatrice. A la vue de ces seules données, la longueur de 3 m pourrait sembler idéale :
I'objectif d’accordabilité est rempli (panneau a) et I'efficacité laser a 2050 nm est optimale (pan-
neau b). Au-dela de cette longueur 'augmentation du seuil laser témoigne d’'une réabsorption
trop importante du signal par le Thulium et I'Holmium. En dessous, le gain s’effondre car la fibre
est trop courte. Malheureusement, pour une fibre amplificatrice de 3 m I'’émission de la cavité
n’est pas continue et se présente sous la forme d'impulsions de durée ~ 1 us a un taux de ré-
pétition ~ 100 kH z, un comportement trés similaire aux observations de Hemming [150; [147]
sur sa source Tm-Ho pompée par un laser Erbium.
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Figure 4.18 : a) Accordabilité de I'oscillateur Tm-Ho pour un pompage a 3,9 Watts et b) efficacité a 2050 nm
pour différentes longueurs de fibre amplificatrice.

Expérimentalement, le compromis entre régime continu et accordabilité a toutefois pu étre
atteint en raccourcissant la fibore amplificatrice a 2 metres et en augmentant la puissance de
pompe a 5,5 W. La figure [4.79 montre les résultats obtenus dans cette configuration, avec un
fonctionnement continu et stable entre 1950 nm et 2100 nm pour un contraste compris entre
40 dB et 50 dB sur 'ensemble de cette plage.
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Figure 4.19 : Caractérisation de I'oscillateur Tm-Ho avec a) I’accordabilité, b) I'efficacité a 2050 nm, c-d) le
spectre a 2050 nm et e-f) le spectre a 1908 nm.

Le régime continu n’a pas pu étre obtenu pour les longueurs d’'onde inférieures a 1950 nm,
un seuil qui semble correspondre a la rupture de pente sur la courbe d’accordabilité (panneau
a de la figure [4.19). Malgré un spectre fortement modulé (panneaux c a f) dans ce régime,
le contraste reste supérieur a 40 dB et la largeur a mi-hauteur de I'enveloppe spectrale est
conservée. La puissance moyenne est également stable avec une variation < 1% RM S mesu-
rée sur une durée de 60 s. Bien que l'origine de ce processus n’ait pas fait I'objet de recherches
approfondies durant la these, on relevera toutefois une forte sensibilité du phénoméne aux fluc-
tuations thermiques du milieu amplificateur, qui se manifeste par un lent défilement des mo-
dulations sur une échelle de temps de I'ordre de plusieurs secondes. On précisera aussi que
les mesures spectrales ont été limitées a une fenétre étroite et soumises a un balayage rapide
de I'analyseur de spectre pour conserver une résolution maximale (0,1 nm) sans risque de
moyennage des fluctuations.

En résumé, un laser continu accordable fibré de puissance > 50 mW entre 1950 nm
et 2100 nm a pu étre développé pour sonder la plage d’émission dans des matériaux dopés
a I'Holmium. Ces travaux ont mis en évidence la relation complexe entre les ions Thulium et
Holmium dans les fibres co-dopées, avec la manifestation d’un régime stable mais impulsionnel
dans certaines conditions de gain et d’inversion de population. A notre connaissance, aucune
description compléte de ce phénomene n’est proposée dans la littérature, motivant potentielle-
ment des études plus approfondies sur le sujet.
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4.3 Etude de céramiques dopées aux ions Holmium
4.3.1 Etat de I'art

Contrairement aux monocristaux, les céramiques se présentent a I'échelle microscopique
sous la forme d’'un agglomérat désordonné d’une multitude de structures élémentaires appe-
Iées grains. Ces grains, de géométrie et d’orientation variables, se forment par cristallisation
rapide de la phase liquide lors du processus de fabrication. Lune des principales difficultés pour
produire ces matériaux consiste a controler cette cristallisation pour réaliser un assemblage
compact et homogéne, a l'instar de celui présenté sur la figure [4.20} tirée de la référence [121].
Il s’agit d’'une céramique Holmium:YAG, en tout point représentative de I'état de 'art dans le
domaine des céramiques dopées a I'Holmium. Lobservation de la structure au microscope a
balayage électronique révele une distribution relativement homogéne de la taille des grains,
une épaisseur réguliére pour les joints et une absence totale d’inclusion ou de défaut de cris-
tallisation.

Figure 4.20 : Tirée de la référence [121] : Structure d’une céramique Ho:YAG imagée par un microscope a
balayage électronique.

La nature irréguliére des céramiques a échelle microscopique provoque intrinseéquement
un phénomeéne de diffusion pour les longueurs d’'onde de méme ordre de grandeur que la
dimension des grains, se traduisant par une réduction de la transparence du matériau. Afin
d’établir un point de comparaison pour les travaux qui seront présentés dans ce chapitre, no-
tons que Wang [121] rapporte une transmission de 82% pour ses échantillons de céramiques
d’épaisseur 2 mm, valeur a laquelle nous prendrons soin de retirer les réflexions de Fresnel
des interfaces d’entrée et de sortie, données par les relations [4.4] [4.5] et [4.6]

nicos(6;) — nycos(6;)

nicos(6;) + nicos(6;) (4.4)

"=

_ njcos(6;) — nycos(6;)

= n;cos(0;) + ncos(6y)

(4.5)
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Ttotal = % (7”|| + 71) (4.6)

avec r| et r la réflectivité des polarisations respectivement parallele (p) et perpendiculaire (s),
n; et n; les indices de réfraction respectifs vu par les faisceaux incident et transmis, 6; 'angle
d’incidence et 6, 'angle du faisceau transmis.

En assimilant l'indice de réfraction a celui du YAG pur (1,80 a 2 um [151]), chaque face
engendre, a incidence normale, une réflexion de 8, 16%, soit une transmission théorique idéale
de 84,3% pour un échantillon totalement transparent. Ce chiffre permet d’estimer les pertes
internes des céramiques présentées par Wang [121] a 2, 3%. En considérant ces pertes comme
linéaires, le coefficient d’atténuation est alors donné par I'’équation suivante :

In(T)

; (4.7)

o =

avec T la transmission interne de I'échantillon et L son épaisseur.

Lapplication du calcul ci-dessus aux échantillons de Wang aboutit a un excellent coeffi-
cient d’atténuation a ~ 0,05 em~!. Au lancement du projet de thése en 2018, peu de travaux
rapportaient des performances similaires pour des céramiques dopées a I'Holmium [117};[118;
119; [152]; [122; [153]. Afin de développer ce savoir-faire en France, l'institut de Recherche sur
les Céramiques (IRCer) de I'Université de Limoges s’est engagé avec I'Université de Bordeaux
dans le développement de céramiques Holmium de qualité laser a travers le projet MISTRAL.
La suite de ce chapitre sera dédiée a I'implémentation de ces matériaux dans des amplifica-
teurs et des cavités laser, ainsi qu’a la caractérisation de propriétés optiqgues comme le gain,
les pertes, les durées de vie radiatives, ou encore les sections efficaces d’émission et d’ab-
sorption, nécessaires au développement de modélisations numériques d’amplification.

4.3.2 Caractérisation optique de céramiques dopées a ’lHolmium

La quantification de la transparence et lidentification des éventuelles sources d’opacité
sont des taches indispensables au développement de nouveaux matériaux laser. La suite de
ce chapitre sera dédiée a la caractérisation des céramiques fabriquées par I'lRCer dans le
cadre du projet MISTRAL. Le processus de fabrication ne sera pas abordé dans ce manuscrit
mais les détails sont cependant disponibles dans la thése de Lucas Viers [154].

4.3.2.1 Transparence des céramiques Holmium

Comme mentionné dans l'introduction de ce chapitre (cf[4.1), les pertes par diffusion consti-
tuent 'inconvénient majeur des céramiques par rapport aux monocristaux pour les applications
laser. Le phénomeéne tire son origine de la structure microscopique de la céramique, a sa-
voir une agglomération désordonnée de micro-cristaux (nommés grains). La figure [4.21], tirée
de la référence [155], illustre la diffusion de Mie induite par réfractions successives a chaque
interface entre deux grains. Dans une céramique Ho:YAG, la dimension des grains étant du
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méme ordre de grandeur que la longueur d’'onde d’utilisation (2 um), la diffusion n’est pas un
parameétre négligeable.

NIANE
v/

Figure 4.21 : Tirée de la référence [155]. lllustration de la diffusion de Mie dans une céramique dont la
dimension des grains est comparable a la longueur d’onde.

Bien gqu’elle ne soit pas parfaitement représentative du comportement réel a 2 um, I'obser-
vation d’une céramique en lumiére visible offre un apergu qualitatif de la diffusion. La figure[4.22]
montre deux photographies réalisées sur une céramique Ho:YAG dopée a 1% fabriquée par
'IRCer en 2019. Léchantillon est éclairé par un laser HeNe (Thorlabs, HNL210) délivrant une
puissance continue de 20 mW a 632,8 nm dans un diametre d’environ 1 mm. Sur 'image de
gauche, la diffusion émise dans une direction transverse a la propagation est collectée sur un
flanc de I'échantillon. A droite, le mode transverse du laser est imagé sur un écran blanc aprés
propagation dans la céramique. Pour éviter la saturation du détecteur, I'énergie au centre du
faisceau est filtrée par un trou circulaire dans I'écran.

Figure 4.22 : Diffusion transverse (a gauche) et dans I’axe de propagation (a droite) d’'un faisceau laser
HeNe a 632,8 nm dans une céramique Ho:YAG.

A titre comparatif, la diffusion d’'un monocristal commercial de méme composition chimique
s’est révélée trop faible pour étre détectée par le capteur. Cette premiére observation trahit la
présence d’'une diffusion importante dans les céramiques de I'lRCer. Lun des enjeux de ce
chapitre sera donc de quantifier la diffusion puis, grace a des mesures de gain, de définir le
seuil de diffusion a atteindre pour obtenir un milieu amplificateur efficace.

La caractérisation de la diffusion d’'une optique n’est cependant pas triviale, méme a faible
intensité (sans pertes non linéaires). Quand un faisceau laser traverse une optique, il subit des
pertes linéaires par réflexion aux interfaces, puis par diffusion et absorption dans le volume.
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Apres propagation dans le matériau, la puissance de sortie s’exprime par la relation suivante :
Psortie = Pentrée (1 - Rl)(l - RQ) ei(udﬁua)[l (48)

avec P..;-¢ la puissance incidente, P+ la puissance de sortie, R; et R, les coefficients
de réflexion sur les faces d’entrée et de sortie, 14 le coefficient de diffusion, u, le coefficient
d’absorption et L I'épaisseur du milieu.

Dans notre cas ou les échantillons sont de géométrie parallélépipédique, la caractérisation
de la diffusion par intégration du rayonnement tout autour du matériau n’a pas été retenue
a cause du biais de mesure introduit par les faces non polies et les arétes des céramiques.
Dans I'équation ci-dessus, les paramétres de diffusion et d’absorption ne peuvent toutefois pas
étre décorrélés par une simple mesure de transmission. La caractérisation de céramiques non
dopées pourrait aider en ce sens mais ne serait pas représentative d’un milieu amplificateur
car le dopage joue un réle non négligeable dans la diffusion d’un polycristal (modification de
l'indice de réfraction, influence sur la formation de défauts). Les pertes par réflexions peuvent
toutefois étre écartées du probléme par application d’un traitement optique haute transmission
sur les faces actives des céramiques, ramenant I'équation [4.8|a une forme simplifiée :

Psortie = Pentrée e—(,ud""/la)L (49)

Des mesures d’absorption réalisées par I'Institut de Chimie de la Matiere Condensée de
Bordeaux (ICMCB) ont montré que le rapport de forme de la courbe d’absorption des céra-
miques Ho:YAG entre 1830 nm et 1950 nm était indépendant du taux de dopage (cf figure
dans la prochaine section [4.3.2.2). En supposant la continuité de cette tendance au-dela
de 2 um, une méthode a été développée par le LP2N pour caractériser la diffusion en me-
surant la transmission a deux longueurs d’'onde différentes A\; = 2050 nm et Ao = 2090 nm
reliés par un coefficient de proportionnalité constant 5 = 1,(A1)/1q(A2). Pour une valeur de 3
donnée, le probleme se traduit alors par un systéme de 3 équations a 3 inconnues g, fia(A1)
et pq(A2) :

PSOTtw()‘l) = entrée()\l) e~ lmatua(M)lL

Psortie<)\2) = entrée()\Q) 67[“d+/‘a(>‘2)]lf (41 0)
Ma()\l)

B =
Na()‘Q)

En isolant iy dans la seconde équation et en le substituant dans la premiere équation par
cette valeur, le systeme présente alors la solution analytique suivante :

ln(Psortie/Pentrée))\g - ln(Psortie/Pentrée)/\l

pa(A2) = L(B—1)
1 = —pa(A2) = In(Psortie/ Pentrée) rs /L (4.11)
5 — :ua(>\1)

:ua()\2)
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En fixant le coefficient 5 a sa valeur théorique 0, 34 [122], la méthode permet de quantifier
I'absorption et la diffusion d’'un matériau par une simple mesure de transmission répétée a deux
longueurs d’onde différentes. La figure montre les résultats obtenus sur des céramiques
Ho:YAG dopées a 1%, 2%, 4%, 6% et 10% (fabriquées par I'lRCer) ainsi qu’un monocristal
Ho:YAG dopé a 1% (produit commercial). Lépaisseur de chaque milieu amplificateur est ri-
goureusement identique (2,5 mm) et les réflexions aux interfaces ont été supprimées par un
traitement optique haute transmission entre 1,9 um et 2,1 um. La source accordable Thulium-
Holmium développée dans la section[4.2.3]a été mise a contribution pour générer des faisceaux
centrés a 2050 nm et 2090 nm. La barre d’erreur noire sur la figure correspond a la résolution
analytique du systéme d’équations en tenant compte d’une incertitude de +2, 5% sur les valeurs
de transmission, représentative des conditions expérimentales. Les points rouges et bleus ont
quant a eux été obtenus par une méthode alternative dans laquelle le coefficient 5 n’est plus
fixe mais ou les parametres ji4, 11,(2050nm) et u,(2090nm) sont ajustés pour minimiser une
fonction d’erreur définie comme le rapport entre la transmission décrite par I'équation [4.9] et la
transmission mesurée expérimentalement. Cette seconde méthode semble en accord avec les
résultats de la premiére : les points ne sortent pas des barres d’erreur et le coefficient 5 varie
entre 0, 33 et 0, 36 selon I'échantillon analysé.
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Figure 4.23 : a-b) Coefficient d’absorption a 2090 nm et 2050 nm dans des matériaux Ho:YAG a différents
niveaux de dopage. La plage de confiance (barre noire) est calculée pour une incertitude de +2, 5% sur les
mesures de transmission.

Malgré un manque de précision imputable au protocole expérimental, la méthode de ca-
ractérisation semble fonctionner au regard de la diffusion nulle mesurée dans le monocris-
tal et de la similitude entre I'absorption du monocristal et de la céramique de méme do-
page. Comme le laissaient supposer les premiéres observations en lumiére visible, ces nou-
veaux résultats confirment la présence d’une diffusion importante dans les céramiques avec
une valeur moyenne de l'ordre de 0,3 ¢m ™!, soit presque un ordre de grandeur de plus que
I'état de I'art. Pour conserver une échelle lisible sur les graphes, les résultats de I'échantillon
dopé a 6% ont été retirés de la figure. Bien qu’inexploitables en I'état, les valeurs numériques
sont tout de méme données a titre indicatif avec pg = 1,0 em™!, 11,(2050nm) = 1,05 cm ™1
et 11,(2090nm) = 3,1 em~!. Une réflexion parasite liée a un défaut sur le traitement optique
pourrait expliquer cette surestimation des pertes linéaires.

On notera que I'absorption des céramiques ne semble plus augmenter linéairement avec le
dopage quand la concentration d’'ions Holmium dépasse 2%. S’il est avéré, ce constat pourrait
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signifier un début de ségrégation des dopants lors du processus de fabrication, un phénoméne
déja observé dans les céramiques dopées a I'Ytterbium avec des conséquences néfastes sur
les performances optiques [156;157].

Concernant le protocole expérimental, la caractérisation d’'une absorption faible dans des
optiques fines pose un probléme de niveau de bruit. Dans nos conditions expérimentales, la
propagation est trop courte et les pertes mesurées sur les échantillons faiblement dopés sont
seulement 5 a 10 fois supérieures aux fluctuations de puissance de la source. La caracté-
risation d’échantillons plus épais (typiqguement 1 c¢m) et la mise en place d’'une mesure de
puissance différentielle sont prévues pour améliorer la précision de la mesure de transmission
a l'avenir. A terme, il serait également possible d’automatiser le processus avec un balayage
spectral motorisé de la source laser et un traitement numérique plus élaboré des résultats
pour mettre a profit la redondance des informations et ainsi accroitre encore la précision de la
mesure.

En I'état, ces premiéres données apportent déja des informations précieuses sur les céra-
miques fabriquées par I'lRCer. Tout d’abord, aprés extraction du parameétre de diffusion la céra-
mique dopée a 1% présente une absorption similaire a celle du monocristal de méme dopage.
Ensuite, les performances optiques semblent se dégrader au-dela d’'un certain seuil de dopage
qu’il sera nécessaire d’établir. Enfin, la quantification de la diffusion permet d’identifier immé-
diatement ce parametre comme un axe d’amélioration prioritaire. D’ici la fin de 'année 2022,
'IRCer devrait étre en mesure de produire des céramiques de diffusion similaire a I'état de l'art.

4.3.2.2 Spectroscopie des céramiques Holmium

Dans le cadre du projet MISTRAL, I'Institut de Chimie de la Matiere Condensée de Bor-
deaux (ICMCB) a pris en charge la caractérisation des propriétés spectroscopiques des céra-
miques, a savoir I'absorption, 'émission et le temps de fluorescence. Dans un contexte incluant
le développement de compositions chimiques innovantes comme les sesquioxydes dopées a
I'Holmium, ces travaux forment un pallier préliminaire indispensable pour identifier avec pré-
cision les longueurs d’onde optimales pour le pompage et I'émission laser. La quantification
de parametres tels que les sections efficaces d’absorption et d’émission, ou encore le temps
de fluorescence de la transition 17 — Is de I'Holmium, présente également un intérét pour le
dimensionnement de cavités et d’'amplificateurs laser en permettant la réalisation de modéles
numériques de gain.

Les céramiques Ho:YAG présentées dans la section précédente sont actuellement en cours
de caractérisation par I'lCMCB, ainsi que des échantillons Ho:Lu,O3 dopés a 1%. Par consé-
quent, cette étude sera bornée a I'analyse des premiers échantillons Ho:YAG fabriqués par
l'IRCer, dopés a 1%, 2%, 4% et 10% et d’épaisseurs respectives 1 mm, 0,75 mm, 0,3 mm
et 0, 35 mm. La figure[4.24]montre I'absorption de ces matériaux entre 1830 nm et 1950 nm. Les
données brutes, acquises avec un spectrophotométre commercial (Agilent, VARIAN CARY 500),
ont été rapportées a I'épaisseur des échantillons pour obtenir des données comparables.
Contrairement aux estimations précédentes, I'évolution de I'absorption avec la concentration
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d’'ions Holmium semble ici linéaire entre 1% a 4% de dopage. En raison d’'une suspicion d’er-
reur de calibration du niveau de bruit pour la céramique dopée a 10%, cette derniére ne sera
pas considérée dans I'analyse. Le centrage des pics d’absorption semble quant a lui invariant
avec le dopage.

Absorption (u.a.)

1840 1860 1880 1900 1920 1940
Longueur d'onde (nm)

Figure 4.24 : Absorption de céramiques YAG dopées a 1%, 2%, 4% et 10% d’ions Holmium.

Les mesures en cours a 'lCMCB, sur des céramiques de géométries identiques et aux
faces traitées contre les réflexions, offriront une quantification plus rigoureuse de I'absorption
avec un meilleur échantillonnage en termes de dopage ainsi qu’une référence monocristalline.
Le coefficient d’absorption de chaque matériau sera ensuite utilisé pour calculer la section
efficace d’absorption a partir de I'’équation suivante :

In(10) a(X)
A\ = — 7~ 77 412
Ua( ) NHO ( )
avec \ la longueur d’'onde, « le coefficient d’absorption et Vo le nombre d’'ions Holmium par
unité de volume.

Pour la caractérisation de I'émission, les céramiques ont été excitées a un haut niveau
d’énergie par une lampe au Xénon de puissance 450 W et la fluorescence entre 1700 nm
et 2300 nm a été collectée dans un spectrometre commercial (Horiba Jobin-Yvon, Fluorolog3).
A partir de l'intensité d’émission spontanée, la section efficace d’émission o, a ensuite été
calculée par I'équation de Flchtbauer-Ladenburg [158] :

AL IV

T 8men? [I(N)dA (4.13)

Te(A)

avec ) la longueur d’onde, ¢ la vitesse de la lumiére dans le vide, n ~ 1, 8 l'indice de réfraction
et I I'intensité d’émission spontanée.

Les résultats de ce protocole sont présentés sur la figure Dans les conditions ex-
périmentales de I'époque, la résolution spectrale du montage était insuffisante pour résoudre
les pics d’émission de I'Holmium, expliquant I'allure trés lisse de la courbe. Les valeurs numé-
riques étaient également surprenantes avec une surface efficace d’émission de 2 x 107 em !
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a 2090 nm pour la céramique dopée a 1%, soit environ dix fois plus que les données réfé-
rencées dans la littérature pour les céramiques Ho:YAG [159]; [121]. En raison de la suspicion
d’'une erreur de calibration lors de la mesure, le graphique est donc présenté en valeurs rela-
tives plutot qu'absolues. Avec cette méthode basée sur I'’hypothese de la proportionnalité entre
I’émission spontanée et la section efficace d’émission stimulée, il est intéressant de constater
que la section efficace ne semble pas augmenter linéairement avec le dopage mais a plutét
tendance a saturer a partir de ~ 4% de concentration d’ions actifs, un seuil qui s’accorderait
avec la dégradation du gain observée sur les céramiques par le laboratoire LP2N (cf prochaine

section (4.3.2.3).

1.2 10 % /*“\
4% /2

Surface efficace d'émission (u.a.)

1700 1800 1900 2000 2100 2200 2300
Longueur d'onde (nm)

Figure 4.25 : Surface efficace d’émission de céramiques YAG dopées a 1%, 2%, 4% et 10% d’ions Holmium,
obtenues a partir de la distribution d’émission spontanée par I’équation de Fiichtbauer-Ladenburg.

Dans la littérature, le temps de vie d’une céramique Ho:YAG dopée a 1% est donné pour
8,17 ms a 2088 nm [121]. A notre connaissance, il n’existe pas d’analyse approfondie du temps
de vie lié & la transition I7; — I3 en fonction de la concentration d’ions Holmium dans des céra-
miques. Méme pour les monocristaux, ce sujet semble encore a I'étude avec une contribution
trés récente en 2021 sur des monocristaux Ho:YAG dopés de 0,34% a 1,98% [160Q]. Pour cette
raison, il est prévu d’inclure la caractérisation du temps de vie dans des céramiques Ho:YAG
et Ho:Lu,O3 a différentes concentrations d’ions actifs dans la suite du projet avec I'lCMCB.

4.3.2.3 Caractérisation du gain des céramiques Holmium

Dans un laser, le r6le d’'une céramique dopée a I'Holmium se résume a générer du gain
par émission stimulée sans nuire a la qualité du faisceau. La thermique constitue I'une des
premiéeres sources de dégradation des performances optiques avec I'apparition d’effets indési-
rables (lentille thermique, dépolarisation induite, réduction de l'intensité de fluorescence, baisse
de conductivité thermique [156])). Des travaux menés sur des céramiques Yb:YAG montrent
méme une corrélation entre le pourcentage de dopage et la conductivité thermique [156], avec
une perte de ~ 20% entre une matrice YAG pure ou dopée a 4%. La thermique, intrinséque au
défaut quantique, est donc un parametre a ne pas négliger lors du développement de nouveaux
matériaux.
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Pour I'ion Holmium, la chaleur est produite d’'une part par relaxation non radiative entre les
sous-niveaux Stark des niveaux I; et Is mais aussi par de nombreuses relaxations non radia-
tives depuis des niveaux d’énergie élevés. La figure montre le diagramme d’énergie de
I'Holmium avec les cascades successives conduisant a la fluorescence rouge caractéristique
de I'Holmium, photographiée sur 'image de gauche.
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Figure 4.26 : A gauche, fluorescence rouge d’une céramique Ho:YAG pompée a 1940 nm. A droite, dia-
gramme d’énergie de I’'Holmium tiré de la référence [161] avec la transition de pompage (vert), les transferts
d’énergie croisés (TE, bleu), les transitions non radiatives (noir) et les transitions radiatives vers 650 nm
(rouge).

D’aprés le diagramme d’énergie de la figure la fluorescence rouge observée lors du
pompage a 1940 nm traduit le fait qu'une fraction de la population du niveau I7 se retrouve
impliqguée de multiples transferts d’énergie croisés (TE1, TEZ2 et Te3 sur la figure). Au cours
de ces cycles, les transferts non radiatifs I — Is et F5 — F, contribuent a la production
de chaleur dans le matériau. Comme dans le cas de la relaxation croisée du Thulium, les
rapports de branchement entre les difféerentes transitions de I'Holmium dépendent en partie de
la proximité des ions. En d’autres termes, la charge thermique dans une céramique Holmium
est susceptible d’augmenter de fagon non linéaire avec la concentration d’ions actifs.

Outre la dégradation des performances optiques, 'accumulation de chaleur dans les milieux
amplificateurs présente aussi un risque de dommage a cause de la dilatation locale du maté-
riau au niveau de la zone de pompage. La figure montre une fissure apparue dans une
céramique Ho:YAG dopée a 8% non refroidie et pompée a une puissance de 38 W a 1940 nm.
Pour ce méme échantillon, des effets de lentille thermique importants ont été observés a partir
de 2 W de puissance de pompe, soulignant 'importance de la régulation thermique dans ces
matériaux.
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Figure 4.27 : Apparition d’une fracture dans une céramique Ho:YAG dopée a 8% pour un pompage a 38
Watts a 1940 nm.

Les travaux de cette section portent sur la caractérisation du gain de céramiques Ho:YAG
dopées a 1%, 2%, 4% et 6%, d’ouverture carrée 5 mm x 5 mm et d’épaisseur 2,5 mm. Deux
monocristaux commerciaux Ho:YAG dopés a 1% d’ouverture circulaire ¢ 5 mm et d’épais-
seurs 2,5 mm et 5 mm ont également été intégrés a I'étude en guise de référence. Pour assu-
rer une dissipation thermique efficace, les échantillons ont été montés dans des boites a eau
en cuivre fabriquées sur mesure et refroidies par une eau a 18°C'. Le contact thermique entre
les céramiques et les montures a été réalisé par une interface en graphite d’épaisseur 100 pm,
comprimée a 25% par tolérancement mécanique. La figure présente le montage utilisé
pour la caractérisation du gain en simple passage.

Isolateur

Pompe accordable
«—— 1890 - 2020 nm
20 W

Miroir

Lentille
f=+200 mm
Laser accordable
1950 - 2120 nm ——»
=50 mW
Lentille HR 1950 HR 1950 P
f=+150 mm HT 2050 HT 2050

Figure 4.28 : Montage de caractérisation du gain en simple passage dans des matériaux dopés a I’'Holmium,
avec MA le milieu amplificateur, P des diagnostics de puissance, et HR/HT les optiques de couplage de la
pompe et du signal.

La sortie fibrée du laser d’injection (cf section est collimatée a une taille théorique
de 2,1 mm par une lentille asphérique de distance focale effective EFL = +11 mm puis
focalisée a 0,2 mm dans le plan des céramiques Holmium par une lentille sphérique de fo-
cale f = +150 mm. Le laser de pompe (cf section est quant a lui focalisé a 0,25 mm
avec une lentille sphérique de focale f = +200 mm. Au niveau du cristal amplificateur, la
pompe et le signal sont couplés puis séparés par des polariseurs a couches minces totalement
réflectifs pour la pompe en-dessous de 2 um (indépendamment de I'état de polarisation) et
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transmissifs pour la polarisation "p" du signal au-dela de 2 pm. On précisera que le laser de
pompe est ici bridé a 20 W pour ne pas dépasser le seuil de dommage de l'isolateur optique.

Dans un premier temps, la céramique Ho:YAG dopée a 1% a été comparée a un monocristal
de méme composition chimique. Pour ces deux matériaux, la figure [4.29/montre I'absorption de
la pompe a 1934, 4 nm et le gain brut a 2090 nm. La notion de gain brut, qui englobe I'ensemble
des phénoménes d’amplification et de pertes, sera notée Gain dans la suite de cette étude et
définie comme le rapport entre les puissances d’entrée et de sortie.

. Psorti
Gain = S (4.14)
entrée
0.71 a) 124 b)
g[}.ﬁ— I‘l:: . _.--"".
\g 0_5— [ [ 4 g H " .
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Figure 4.29 : a) Pompe absorbée a 1939,4 nm et b) gain brut a 2090 nm dans un monocristal (noir) et une
céramique (rouge) Ho:YAG dopés a 1%.

Pour tenir compte de la diffusion importante dans la céramique (cf section[4.3.2.7)), la valeur
de pompe absorbée a été corrigée par le coefficient de diffusion caractérisé précédemment
(cf figure [4.23). Malgré un manque de précision imputable a la faible épaisseur des cristaux,
I'absorption des deux matériaux s’avére trés similaire avec peut-étre une légére supériorité du
monocristal a faible puissance de pompage. A cause de la diffusion, le gain de la céramique
est en revanche trés inférieur a celui du monocristal, a tel point que I'amplification suffit a peine
a compenser les pertes a la puissance de pompe maximale.

Lorsque la diffusion est trés différente d’'un échantillon a l'autre, la mesure du gain brut
ne permet pas a elle-seule de comparer I'efficacité d’amplification des différentes compositions
chimiques. Un protocole a donc été développé pour isoler la contribution de I'émission stimulée
en s’appuyant sur la caractérisation préalable de la diffusion (cf section(4.3.2.1).

Dans un régime de fonctionnement ou le signal est trés faible devant la puissance de la
pompe, le gain adopte une expression exponentielle. Pour une inversion de population don-
née, l'introduction d’un coefficient G, représentatif du gain par émission stimulée dans I'équa-
tion [4.9 aboutit a I'expression [4.15) pour la transmission.
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[(.u‘d‘i‘/la)_Ges]L (415)

Psortie = Pentrée €~

avec uq4 le coefficient de diffusion, u, le coefficient d’absorption a 2090 nm et L I'épaisseur de
la céramique.

Lintérét étant ici porté sur la quantification relative du gain entre céramique et monocris-
tal plutét que sur une valeur absolue, le probléme sera simplifié en considérant I'absorption
a 2090 nm indépendante du niveau d’inversion de population. Dans ces conditions, le terme p,
de I'équation ci-dessus ne dépend plus du pompage et le coefficient d’émission stimulée de-

vient alors :
ln(Pentrée/PSOTtie)

L

Ges = + ld + Ha (41 6)

La figure montre le coefficient d’émission stimulée obtenu en fixant nq et u, par les
valeurs caractérisées précédemment sur la figure [4.23| (g = 0 em™!, g = 0,3 em™! pour le
monocristal et pg = 0,35 em™!, p, = 0,35 em ™! pour la céramique).
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Figure 4.30 : Coefficient d’émission stimulée dans un monocristal (en rouge) et une céramique (en noir)
Ho:YAG dopés a 1%.

Malgré une absorption équivalente des photons de pompe pour les deux matériaux, la
céramique génere moins d’émission stimulée que le monocristal. En d’autres termes, pour un
taux de pompage Is — I7 similaire, le rapport de branchement de la transition radiative I; — I
est plus faible dans la céramique que dans le monocristal, se traduisant par une réduction
du gain de 0,25 em~! & 15 W. Une distribution inhomogéne des dopants dans la céramique
pourrait étre a 'origine de ce phénoméne, notamment au niveau des interfaces entre les grains,
favorisant les transitions croisées par des sur-concentrations locales d’ions Holmium.

En résumé, bien que la diffusion soit actuellement la limitation majeure des céramiques de
I'IRCer, il ne s’'agit pas du seul axe d’amélioration. A terme, I'optimisation de 'homogénéité
lors de la cristallisation sera un parametre a considérer pour produire des matériaux de qualité
comparable a des monocristaux.

En reprenant le méme protocole expérimental, une seconde étude a été menée pour étudier
cette fois-ci 'impact du dopage sur le gain de céramiques dopées a 1%, 2%, 4% et 6%. La
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figure montre I'absorption de la pompe a 1939,4 nm et le gain a 2090 nm obtenus pour
chacune de ces céramiques ainsi que pour le monocristal dopé a 1%. Les coefficients de
diffusion des céramiques 1/2/4/6% ont été fixés respectivement a 0,35/0,25/0,35/1,0 em ™!
d’aprés les résultats de la figure Malgré une absorption croissante de la pompe avec le
dopage des céramiques, ces résultats montrent une dégradation du gain a 4% de dopage et
une absence totale de gain sur la céramique dopée a 6%. Cette derniere ayant montré des
résultats numériques aberrants a la fois sur les pertes et le gain, elle ne sera pas prise en
compte dans la suite de I'analyse. Il est probable qu’un probléme soit survenu au cours de la
fabrication de cet échantillon.
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_ 3079 . céramique 1% L L e N ‘
E o5 céramique 2% . 104 . - Lo s ag 40t
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'é‘ 1.5+ ' B Los 3 b s céramique 1%
@ Lt + céramique 2%
=2 a 0.6 1 ; .
g L0+ PR . s ceramique 4%
2 S . A a * “ . R
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Figure 4.31 : a) Pompe absorbée a 1939,4 nm et b) gain a 2090 nm dans des céramiques Ho:YAG dopées a
différentes concentrations d’ions actifs.

Comme précédemment, la contribution de I'’émission stimulée a été isolée en posant dans
I'équation une absorption 0,35/0,7/1,0 em~! pour les céramiques dopées a 1/2/4%
d’apres les résultats de la figure[4.23] La comparaison du coefficient d’émission stimulée sur la
figure[4.32témoigne d’une évolution linéaire de I'’émission stimulée avec le dopage jusqu’a une
concentration de 2% d’ions Holmium. Au-dela de cette valeur, le processus d’émission stimulée
semble perdre rapidement en efficacité, avec des performances moins bonnes a 4% qu’a 2%
de dopage. Il serait intéressant de reproduire cette mesure sur des monocristaux fortement
dopés pour vérifier si le comportement est similaire ou non.
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Figure 4.32 : Coefficient d’émission stimulée dans des céramiques Ho:YAG dopées avec différentes concen-
trations d’ions actifs.

Pour identifier le taux de dopage optimal d’une céramique Ho:YAG, il est nécessaire de
tenir compte de la réabsorption du signal, qui varie selon la concentration d’'ions actifs. La
figure reprend les résultats précédents a la puissance de pompe maximale (panneau a)
en y réintégrant le coefficient d’absorption a 2090 nm (panneau b).
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Figure 4.33 : a) Coefficient d’émission stimulée et b) gain net attendu en I’'absence de diffusion a 2090 nm
dans des céramiques Ho:YAG dopées avec différentes concentrations d’ions actifs.

Ces données, isolées de linfluence de la diffusion, permettent d’estimer la concentration
idéale d’ions Holmium a une valeur égale ou légérement supérieure a 2%. En négligeant la
dispersion, les performances de la céramique dopée a 2% atteignent presque celles du mo-
nocristal dopé a 1%, laissant envisager la possibilité pour I'lRCer de développer des milieux
amplificateurs céramiques aussi efficaces que les monocristaux dans un avenir proche.

En conclusion de cette étude, un protocole expérimental complet a été élaboré afin de
caractériser le gain de milieux amplificateurs dopés a I'Holmium et ouvrir la voie au déve-
loppement de céramiques basées sur de nouvelles compositions chimiques. Le manque de
précision sur les premiéres mesures, réalisées sur des cristaux d’épaisseur 2,5 mm, a mis
en évidence le besoin d'utiliser des échantillons plus longs et/ou de modifier la méthode de
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mesure de la transmission (mesure différentielle, intégration, détecteur mieux résolu). Les cé-
ramiques Ho:YAG fabriquées par I'lRCer ont montré une capacité satisfaisante a absorber les
photons de pompe et a générer du gain par émission stimulée, avec un optimum d’efficacité
pour un dopage aux alentours de 2%. Une prochaine série de mesures permettra d’affiner ce
résultat avec un échantillonnage plus fin du dopage entre 2% et 4%. La diffusion élevée, de
I'ordre de 0,35 cm ™!, représente aujourd’hui la principale limitation aux céramiques produites
par I'IRCer. Nous verrons malgré tout dans la prochaine section que la céramique dopée a 2%
posséde déja suffisamment de gain pour générer un effet laser dans une cavité. La fabrica-
tion de nouveaux échantillons avec une diffusion plus proche de I'état de I'art devrait permettre
d’atteindre des performances comparables a des monocristaux avec les céramiques de I'IRCer.

4.3.2.4 Performances des céramiques Holmium en cavité laser

La caractérisation des céramiques Ho:YAG dans la section précédente a montré la pré-
sence d’un gain supérieur a 1 pour I'échantillon dopé a 2%. Ce dernier a donc été implémenté
dans une cavité laser pour tester ses performances et les comparer a celles d’'un monocristal
Ho:YAG dopé a 1%. La figure présente le schéma du montage expérimental avec une ca-
vité linéaire continue réalisée entre deux miroirs sphériques de rayon de courbure R = 300 mm
séparés d’'une distance L = 595 mm. Le couplage de la pompe et du signal est réalisé avec
des polariseurs, comme expliqué dans la section précédente. La sortie laser est quant a elle
délivrée par la réflexion de 'un des deux polariseurs, avec un rapport de couplage ajustable
par 'orientation d’'une lame de phase quart d’onde (\/4).

Concernant le protocole expérimental, la cavité a été pré-alignée en deux étapes. Tout
d’abord, un laser HeNe de 20 mW a 632,8 nm a été aligné sur I'axe de la cavité, matérialisé
par deux diaphragmes de part et d’autre de la cavité. Un troisiéme iris a été ajouté a 'emplace-
ment du milieu amplificateur pour apporter un point de repere supplémentaire. Les deux miroirs
sphériques (partiellement réflectifs a 632, 8 nm) ont ensuite été mis en place et alignés dans
'axe de cavité en centrant les réflexions successives du laser HeNe dans les diaphragmes.
Dans un second temps, aprés extinction du laser HeNe et installation des polariseurs, le fais-
ceau de pompe a été aligné a son tour sur I'axe de la cavité. Les longueurs d’onde inférieures
a 2,0 um étant totalement réfléchies par le second polariseur, I'émission du laser de pompe a
été décalée a 2020 nm lors de cette étape et sa polarisation tournée de 90° par une lame demi-
onde entre les deux polariseurs afin d’obtenir une transmission du faisceau dans la cavité. Une
fois le pré-alignement terminé, la lame demi-onde a été retirée puis le milieu amplificateur et la
lame quart d’onde ont été mis en place dans la cavité. Ce protocole s’est révélé efficace pour
obtenir un effet laser de fagon rapide et reproductible avec les deux monocristaux commer-
ciaux Ho:YAG dopés a 1%, de longueurs 2,5 mm et 5 mm. En revanche, I'implémentation des
céramiques a mis en évidence un défaut de parallélisme qui n’avait pas été détecté jusqu’ici.
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Figure 4.34 : Cavité laser bi-concave avec MA le milieu amplificateur, P des diagnostics de puissance,
A/4 une lame de phase quart d’onde et HR/HT les optiques de couplage de la pompe et du signal.

Lutilisation d’'une céramique a faces non paralléles provoque une déviation du faisceau la-
ser et désaligne ainsi I'axe de la cavité. Expérimentalement, ce défaut s’est montré trop impor-
tant pour pouvoir étre compensé par les miroirs de la cavité. La figure [4.35] montre le montage
expérimental réalisé pour quantifier le parallélisme des céramiques. A incidence normale sur
la face avant, la déviation angulaire de la réflexion sur la face arriere a été mesurée avec un
laser HeNe a 632, 8 nm.

632.8 nm

o

Ecran Ho:YAG

Figure 4.35 : Mesure du défaut de parallélisme d’une céramique Ho:YAG a partir de la réflexion d’un laser
HeNe a 632,8 nm.

A incidence normale, le faisceau n’est pas réfracté par la premiére interface et arrive donc
sur la face arriéere de I'échantillon avec un angle d’incidence i; = —6. Langle réfléchi par la
seconde face vaut io = —i; = 6. Au retour, I'angle d’incidence sur la premiéere face est égal
a i3 = ip — i1 = 20 et 'angle réfracté i, s’écrit alors :

iy = sin~ ' [n sin(26)] (4.17)

avec n = 1, 8295 I'indice de réfraction de la céramique a 632, 8 nm, ici approximé a l'indice d’'un
monocristal YAG non dopé [151].
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A I'extérieur de la céramique, le faisceau se propage dans I'air, 'angle i, est alors relié aux
distances D, et D, par la relation :

Dy —§
o= tant (2220 (4.18)
avec § = e tan(20) le décalage du faisceau entre I'aller et le retour dans le plan de la face
avant.

Expérimentalement, le méme défaut de parallélisme a été observé sur chaque céramique,
avec un décalage D> ~ 10 mm mesuré a une distance D; = 200 mm. La figure m montre
une résolution graphique sur la plage angulaire 6 € [—45°; 45°] du systeme formé par les équa-
tions et Lintersection unique des deux courbes révele un angle de 0,8 entre les
faces avant et arriere de la céramique, soit presque 300 fois plus que le parallélisme stan-
dard des optiques commerciales (+0, 003°). Ces résultats expliquent la difficulté rencontrée sur
I'alignement de la cavité avec les céramiques, sans toutefois s’avérer critique dans le proces-
sus de développement des céramiques par I'lRCer. A I'avenir, la sous-traitance de I'étape de
surfagage par un industriel devrait suffire a résoudre ce probléme.
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Figure 4.36 : Résolution graphique du systéme formé par les équations et[4.18]

Pour compenser le défaut de parallélisme, le milieu amplificateur de la cavité a été réalisé
avec une paire de céramiques orientées comme sur la figure [4.37] Le choix s’est porté sur les
céramiques les plus efficaces en termes de gain, a savoir les échantillons dopés a 2% et 1%.
Dans ces conditions un effet laser a pu étre obtenu, permettant de comparer les performances
des céramiques en cavité laser par rapport a des monocristaux commerciaux.
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Figure 4.37 : A gauche, faisceau dévié par une céramique a faces non paralléles. A droite, compensation
du défaut avec une deuxiéme céramique d’orientation opposée.
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Pour préserver la longueur de cavité d’'une configuration a l'autre, le milieu amplificateur
céramique d’épaisseur 2 x 2,5 mm a été comparé a un monocristal Ho:YAG d’épaisseur 5 mm
dopé a 1%. La figure [4.38] montre le gain en simple passage de ces deux milieux pour un
pompage a 1939,5 nm. Cet écart de performances, dont les causes ont été analysées dans
la section précédente [4.3.2.3] laissent présager une trés nette supériorité du monocristal par
rapport au doublet de céramiques pour un fonctionnement en cavité laser.

1.64 & monocristal 1% (5mm)
4+ céramiques 2% (2,5mm) + 1% (2,5mm)
1.4 L. s
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Figure 4.38 : Gain a 2090 nm dans un monocristal Ho:YAG dopé a 1% (noir) et un doublet de céramiques
Ho:YAG dopées a 2% et 1% (rouge).

Les performances des deux milieux amplificateurs en cavité laser sont présentés dans la
figure [4.39] La longueur de cavité optimale (595 mm) est identique pour les deux matériaux
et la lame quart d’'onde est orientée a 8° pour le monocristal et 6° pour les céramiques, une
différence qui s’explique par la différence d’efficacité entre les deux milieux amplificateurs.
Conformément aux attentes, le monocristal se révele environ 10 fois plus efficace que le dou-
blet de céramiques (panneau b) malgré une absorption similaire de la pompe a 1939,5 nm
(panneau a).
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Figure 4.39 : a) Pompe absorbée, b) efficacité et c) stabilité d’'une cavité laser pour un monocristal (en
noir) et un doublet de céramiques dopées a ’Holmium (en rouge). d) Mode spatial a 40 cm du laser pour le
doublet de céramiques.
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Cette premiére réalisation avec les céramiques de I'lRCer livre toutefois un constat extré-
mement satisfaisant concernant la qualité de faisceau (panneau d) et la stabilité a long terme,
comparables a celles du monocristal. Avec un temps de stabilisation au démarrage d’une quin-
zaine de minutes et une excellente stabilité sur des durées de plusieurs heures, les céramiques
de I'lRCer ont démontré leur robustesse par rapport aux effets thermiques. En I'état, le manque
de saturation du gain avec les céramiques rend la cavité extrémement sensible au désaligne-
ment, expliquant les fluctuations a court terme observées sur le panneau c de la figure.

Pour terminer cette étude, le spectre d’émission a été mesuré en sortie de cavité. La fi-
gure (panneau a) témoigne d’une différence entre 'émission du monocristal et de la céra-
mique. Lors d’'un pompage a 1939, 4 nm, le doublet de céramiques émet une bande spectrale
de largeur ~ 0,15 nm centrée a 2091,0 nm, alors que I'’émission du monocristal est consti-
tuée de deux bandes plus étroites de ~ 0,1 nm centrées a 2091,3 nm et 2097,15 nm. Les
deux matériaux ayant des efficacités tres différentes, il est fort probable que le décalage du pic
d’émission vers 2090 nm soit lié a un écart de niveau d’inversion de population.
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Figure 4.40 : a) Spectre d’émission d’un monocristal (noir) et d’'un doublet de céramiques (rouge) dans
une cavité laser pompée a 1939,4 nm. b) Puissance d’émission de la cavité selon la longueur d’onde de
pompage.

La présence d’une seconde raie vers 2097 nm est un phénoméne déja observé dans les mi-
lieux Ho:YAG [162], dont 'occurence dépend elle-aussi du niveau d’inversion de population. Le
panneau b de la figure [4.40|fournit une liste non exhaustive des puissances obtenues en sortie
de cavité pour différentes longueurs d’onde de pompage entre 1920 nm et 1990 nm. Pour cha-
cun des milieux amplificateurs, la longueur d’onde de pompage la plus efficace est 1939, 4 nm.
En résumé, il est possible d’affirmer que les propriétés spectroscopiques des céramiques de
I'IRCer sont identiques a celles du monocristal.
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En conclusion de ce chapitre, une premiére étape a pu étre franchie au cours de la thése
avec la démonstration d’un effet laser a partir de céramiques Ho:YAG fabriquées par I'IRCer.
Dans ces matériaux, les mesures ont mis en évidence une concentration optimale d’ions ac-
tifs aux alentours de 2%, seuil a partir duquel le taux d’émission stimulée n’augmente plus
linéairement avec le dopage, entrainant un déclin rapide des performances d’amplification.
Des mesures ultérieures permettront d’affiner ces résultats avec 'amélioration du protocole ex-
périmental et la fabrication de matériaux a des dopages mieux échantillonnés entre 2% et 4%.
La réduction de la diffusion dans les céramiques de I'IRCer devrait permettre a court terme
de réduire I'écart de performances observé entre les céramiques et les monocristaux et de
produire des résultats comparables & I'état de I'art. A plus long terme, la jugulation des tran-
sitions croisées par la maitrise des sur-concentrations d’ions Holmium ou encore I'ajout de
co-dopants pourrait constituer une avancée dans la réalisation de dopages plus élevés sans
destruction du gain. Au final, le savoir-faire et les outils développés jusqu’a présent ont posé
des bases sereines pour le développement de nouvelles compositions chimiques ou encore la
fonctionnalisation des céramiques (gradients de dopages, co-dopages).
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CONCLUSION

Historiquement, les applications de génération d’harmoniques d’ordres élevés (HHG) ont
été développées a partir de lasers Titane:saphir (Ti:Sa) a 800 nm, capables de générer des
impulsions a la fois ultra-courtes et énergétiques. Lénergie des photons générés par le proces-
sus de HHG étant régie par une loi d’échelle en I)? (avec I I'intensité du laser et \ sa longueur
d’'onde), les scientifiques ont longtemps travaillé pour augmenter l'intensité des lasers Ti:Sa.
Au fil des années, ces sources sont cependant devenues si intenses que les fronts montants
des impulsions suffisent a ioniser trés fortement les gaz. En I'absence d’atomes intacts a io-
niser, la partie centrale de I'impulsion n’est alors plus en mesure de contribuer au processus
de HHG, si bien qu’aujourd’hui 'augmentation de lintensité des lasers Ti:Sa ne permet plus
d’augmenter I'énergie des harmoniques. Pour surmonter cette limitation, la communauté atto-
seconde se tourne depuis quelques années vers le développement de lasers intenses a plus
haute longueur d’onde, dans l'infrarouge moyen (MIR). Les avancées technologiques sur ces
sources profitent également a d’autres domaines d’applications comme la spectroscopie mo-
Iéculaire avec par exemple la détection de composés chimiques dans I'atmosphére et dans les
tissus biologiques. Durant cette thése, deux approches ont été étudiées pour générer du rayon-
nement intense dans l'infrarouge moyen. La premiére repose sur la conversion paramétrique
d’'une source Titane:saphir térawatt centrée vers 800 nm et la seconde sur le développement
de milieux amplificateurs dopés a I’'Holmium pour le pompage d’amplificateurs paramétriques
optiques (OPA) par des lasers a 2 um.

Dans un premier temps, une source cohérente de 20 u.J pour une durée de quelques cycles
optiques, stable en CEP (phase entre I'enveloppe et la porteuse du champ électrique) et ac-
cordable entre 5,5 um et 13 um, a été développée a partir d’'une architecture d’amplification
paramétrique optique dans I'espace des fréquences (FOPA) et d’'un étage de génération d’id-
ler par différence de fréquences (DFG). Avec une longueur d’onde environ 10 fois supérieure
a celle d’'un laser Ti:Sa, la loi d’échelle en I)\? (dans les gaz) montre I'intérét de ce type de
source pour accélérer fortement des électrons méme a faible intensité (et donc avec un taux
d’ionisation raisonnable). Grace a la modélisation de chaque étage de la chaine laser (pro-
pagation linéaire, propagation Kerr, distorsions spatio-temporelles, amplification paramétrique
optique), 'ensemble des résultats expérimentaux ont pu étre confrontés a une analyse théo-
rique afin d’assurer la compréhension et la maitrise des différents phénoménes physiques a
I'oeuvre dans cette architecture optique. A I'aide de la technique FROSY, la durée d’impulsion
a pu étre caractérisée sur l'intégralité de la plage d’accordabilité a partir d’'un unique montage
expérimental, démontrant d’une part l'intérét de cette méthode de caractérisation et révélant
d’autre part des durées de l'ordre de 1,3 a 6,4 cycles optiques pour la source MIR (selon la
longueur d’'onde d’émission). Pour quantifier la stabilité de la CEP, une méthode de caractéri-
sations innovante, basée sur la HHG en milieu solide, a été élaborée puis testée a différentes
longueurs d’onde fondamentales. Une fluctuation de CEP d’environ 360 mrad a ainsi été me-
surée a 6 um et 10 um. La méthode s’est toutefois révélée inadaptée pour mesurer la CEP
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a 13 um a cause de la nature des harmoniques générées par des impulsions trés courtes
(typiquement inférieures a 2 cycles optiques). Une expérience de HHG en régime de généra-
tion intra-bande a ensuite été menée dans un cristal de séléniure de zinc en faisant varier la
longueur d’onde de la source MIR afin d’étudier la transition progressive entre le pilotage du
processus de HHG par des impulsions fondamentales multi-cycles et mono-cycle. En guise
de perspective, la poursuite de ces travaux par la caractérisation FROSt des spectres har-
moniques serait intéressante pour évaluer le profil temporel des trains d’'impulsions HHG en
fonction, d’'une part, de la CEP et, d’autre part, du nombre de cycles optiques de I'impulsion
fondamentale. Typiquement, 'observation de la dérive du délai d’émission des impulsions HHG
en fonction de la CEP de I'impulsion fondamentale, accompagnée d’'une modélisation théorique
de la HHG intra-bande, pourrait constituer la thématique de recherche d’'une future thése (ou
d’un travail post-doctoral) a mi-chemin entre le développement de sources laser MIR intenses
et les applications de génération d’harmoniques d’ordres élevés dans les semi-conducteurs.

Dans un second temps, une architecture optique innovante de DFG dans I'espace des fré-
quences a été développée au cours de la thése. Dans cette étude, un dimensionnement de
DFG dans I'espace des fréquences (FDFG) a été proposé sur la base d’'une source Ti:Sa et
d’'un cristal de niobate de lithium a polarisation périodique constante. La réalisation expérimen-
tale n’a pas pu étre achevée durant la thése mais, a partir des premiers résultats expérimentaux
concernant la mise en forme spectrale du signal dans une fibre a coeur creux, la théorie laisse
espérer la production d’impulsions idler de 23 fs centrées vers 2,7 um, soit environ 2,5 cycles
optiques. Bien que le signal et la pompe soient issus de la méme source, la stabilisation pas-
sive de la CEP pour les impulsions MIR n’est pas certaine dans cette architecture et des études
complémentaires seront nécessaires pour évaluer la phase non-linéaire acquise par le signal
dans la fibre a coeur creux. La finalisation de ces travaux expérimentaux, voire la transposition
de l'architecture pour un laser de pompe Ytterbium ou Erbium, s’associerait parfaitement a la
thématique du FOPA MIR (cf paragraphe précédent) pour un projet de recherche universitaire.
Pour aller plus loin, la source a 2, 7 um pourrait méme étre utilisée dans le cadre d’expériences
de HHG en milieu solide.

Dans la derniere partie de cette thése, une étude de développement de nouveaux matériaux
a été menée sur des céramiques transparentes dopées a I’Holmium dédiées aux applications
laser a 2 um, comme par exemple le pompage d’OPA pour la génération d'impulsions MIR de
plusieurs millijoules. Dans le cadre du développement d’'un de ces lasers de pompe, un banc
de mesure a été développé pour sonder entre 1,9 um et 2,1 um les propriétés optiques de
matériaux dopés a I’'Holmium. A ce titre, deux sources laser accordables ont été fabriquées, la
premiére a base de fibres dopées au Thulium et la seconde avec une fibre co-dopée Thulium-
Holmium. La diffusion, un paramétre crucial pour les performances des milieux amplificateurs
mais difficile a quantifier dans des cristaux laser, a été caractérisée en élaborant une méthode
originale basée sur des mesures de transmission. Apres une caractérisation optique approfon-
die, des céramiques Ho:YAG, produites par le laboratoire IRCer (Université de Limoges), ont
ensuite été implémentés dans des cavités laser pour aboutir a 'observation, a notre connais-
sance, du premier effet laser dans des céramiques Holmium de fabrication frangaise. Malgré
des performances inférieures aux céramiques réalisées par d’autres laboratoires a l'internatio-
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nal, ces travaux ont toutefois permis de franchir un pas vers la fabrication de sources a 2 um
a base de milieux amplificateurs céramiques. Non présenté dans ce manuscrit, un amplifica-
teur linéaire constitué de deux barreaux Ho:YLF a été dimensionné puis fabriqué dans le but
d’amplifier des impulsions picosecondes d’'une dizaine de millijoules a un taux de répétition
kilohertz. Dans la continuité de cette thése, l'injection de cet amplificateur par un laser micro-
joule accordable vers 2 um (en cours de développement dans le cadre d’'une autre thése au
laboratoire LP2N) pourrait faire I'objet d’'un sujet de recherche post-doctoral visant le pompage
d’OPA par des sources a 2 um afin de générer des impulsions intenses MIR. A titre d’exemple,
une DFG pourrait étre envisagée entre les impulsions femtosecondes issues d’un oscillateur
Erbium a 1,55 um et des impulsions millijoules picosecondes a 2 um (obtenues par décalage
solitonique de l'oscillateur Erbium puis amplification a dérive de fréquences dans des maté-
riaux dopés a I'Holmium) pour produire des impulsions picosecondes de quelques microjoules
centrées vers 6 — 7 um. Une autre thématique consisterait & augmenter la puissance-créte de
la pompe a 2 um, soit par post-compression dans une cellule de Herriot, soit par élargisse-
ment de la bande de gain des milieux amplificateurs Holmium a travers le développement de
céramiques sesquioxydes transparentes dopées a I’'Holmium en collaboration avec I'lRCer.

En résumé, les travaux de cette thése ont contribué, d’'une part, a améliorer I'état de l'art
des sources MIR intenses a travers deux architectures d’amplification paramétrique optique
dans I'espace des fréquences et, d’autre part, a explorer de nouvelles méthodes de génération
d’'impulsions dans l'infrarouge moyen via le développement de sources laser a bases de céra-
miques dopées a I'Holmium, qui remplaceront peut-étre un jour les traditionnels Titane:saphir
pour le pompage d’'OPA MIR. Les résultats obtenus ont ouvert la voie a de nombreuses thé-
matiques de recherche, aussi bien dans le développement de sources laser intenses MIR que
dans la génération d’harmoniques d’ordres élevés dans les solides.
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A FORMULES DE CHANGEMENT DE DOMAINE ET EXPRESSION
DES PROPRIETES SPATIO-TEMPORELLES DANS LE FORMA-
LISME DE KOSTENBAUDER

A.1 Changement de domaine

Dans le formalisme de Kostenbauder, une impulsion gaussienne est pleinement définie par
son paramétre complexe @, le plus souvent initialisé dans le domaine spatio-temporel (z,t)
par :

__.1 Qz:c ta -
9= 1)‘0 [ —th Qtt ]

~ . 1 ~ .
; Quz = _Zi_ﬁ ; Qu = —if+

R (A1)

1
(a271)?
avec )\ la longueur d’onde centrale, R le rayon de courbure du front d’onde, 2w le diameétre
spatial a 1/¢2, 3 le chirp temporel, 27 la largeur temporelle a mi-hauteur et a = 0,5./2/In(2)
le facteur de conversion entre pleine largeur & mi-hauteur et demie largeur a 1/e? d’'une gaus-
sienne.

Lexpression du paramétre complexe dans le domaine des fréquences spatiales et/ou des
fréquences optiques est accessible par les formules de changement de domaine suivantes [55] :

A Q?ct { ch:t
Qxx+ ~ T 5 A
R(z,w) = [ Haz gm ] = i 0 ?“ 21Q“ (A.2)
5 Qtt 4Qtt
st =7 [@ 5 P =g [R] (A3)

A.2 Expression des propriétés spatio-temporelles basiques

A partir du paramétre complexe, les équations ci-dessous permettent de remonter aux pro-
priétés physiques de Iimpulsion telles que la dimension spatiale (demie largeur a 1/¢?),

Wiocal(V = 10) = ! ; Walobal = ’ = @2 = (A.4)
RE| (QF)? + QF, QF
la durée d’impulsion (pleine largeur a mi-hauteur),
1 1 1 )R
27-local(l' = xO) = - 5 27, lobal =— — ’ = — = (A5)
a ‘@ﬁ’ ! a\ [(QF)? + QF, Qf

103



ou encore la largeur spectrale (pleine largeur a mi-hauteur exprimée en fréquence),

RR
(RE,)? + RE RE,

Al/local(x = xO) = thp.a (A.6)

) AVglobal = thp.« '
R,

avec a = 0,5,/2/In(2) le facteur de conversion entre pleine largeur a mi-hauteur et demie
largeur a 1/e? d’'une gaussienne, tpb = 2In(2)/x le produit temps-fréquence d’une distribution
gaussienne et C* la partie réelle du nombre complexe C.
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B CORRECTION DES RESULTATS DE DFG EN FONCTION DE LA
REPONSE DU MONOCHROMATEUR ET DE LA TRANSMISSION
DES FILTRES

Cette annexe décrit le monochromateur utilisé pour mesurer les spectres MIR dans le cha-
pitre |2| et détaille les opérations réalisées pour corriger les résultats expérimentaux de DFG
dans les panneaux f et g de la figure

B.1 Réponse du monochromateur

Le monochromateur MIR contient un détecteur en Tellurure de Mercure-Cadmium (HgCdTe)
commercial (InfraRed Associates, FTIR-22) refroidi a I'azote liquide. Pour couvrir une gamme
spectrale de 3 um a 20 wm, le monochromateur dispose de deux réseaux de diffraction au
choix, chacun utilisé a l'ordre 1. Entre 5 um et 20 um, la diffraction est réalisée par un réseau de
75 traits/mm (Newport, 53-*-950R) et, entre 3 um et 5 um, par un réseau de 300 traits/mm
(Newport, 53-*-736R). La figure montre la réponse du monochromateur entre 5 pum et
20 um. La caractérisation entre 3 um et 5 um n’a pas été possible car I'efficacité du second
réseau est inconnue.

1.00 4 ---- réseau -~
---- détecteur /
!
@ 0751 global
=
% ‘\
& 0.50 1 ! .
[ [
i ]
1 -
0254 ---- e .
]
‘J
0.00 T e’ T T T T T

25 50 75 100 125 150 175 20.0 22.5
Longueur d'onde (pum)

Figure B.1 : Réponse du monochromateur (en noir) entre 5 um et 20 um avec l'efficacité du réseau 75
traits/mm (en rouge) et du détecteur HgCdTe (en bleu).

Dans nos conditions expérimentales et avec un échantillonnage spectral de 'ordre de la
dizaine de nanomeétres, la largeur des fentes du monochromateur n’a pas montré d’impact sur
les résultats des mesures.

B.2 Transmission des filtres LP2500 et LP3500 et correction des spectres MIR

Aprés 'amplification paramétrique optique dans le cristal GaSe, l'idler est séparé de la
pompe et du signal par des filtres interférentiels passe-haut (Spectrogon, LP2500 et LP3500).
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La figure [B.2l montre la transmission de ces filtres (panneau a) et les spectres idler expérimen-
taux corrigés par la réponse du monochromateur et la transmission des filtres (panneaux b et

C).
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Figure B.2 : a) Transmission des filtres interférentiels (en vert) et sensibilité du monochromateur (en noir)
et b-c) spectres idler expérimentaux (en noir), simulés (en rouge) et corrigés (en bleu) par la réponse du
monochromateur et des filtres.

En se basant sur les 7 spectres de la figure du chapitre[2] la figure montre la perte

d’énergie subie par les impulsions MIR lors de la traversée des filtres interférentiels en fonction
de la longueur d’'onde idler générée. D’aprés ces résultats, I'énergie des impulsions idler est
équivalente dans chacun des cas et le manque d’énergie mesuré expérimentalement a 13 um
est directement imputable a la chute de transmission des filtres dans les hautes longueurs

d’onde.
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Figure B.3 : a) Transmission du doublet de filtres interférentiels LP2500 et LP3500 en fonction de la longueur
d’onde centrale de I'idler et b) énergie de I'idler aprés (en rouge, mesurée) et avant (en bleu, calculée) les
filtres.
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C CARACTERISATION TEMPORELLE FROST

Le FROSt [88] est une technique pompe-sonde résolue en fréquence développée en 2019
pour la caractérisation temporelle d’'impulsions femtosecondes. Comme présenté sur la fi-
gure la photo-excitation d’'un semi-conducteur par une impulsion d’'une centaine de femto-
secondes engendre un phénoméne d’absorption transitoire dans le matériau, avec un temps de
montée caractéristique de quelques centaines de femtosecondes. En envoyant une impulsion
sonde dans le matériau a différents délais = par rapport a la pompe, il est possible de recons-
truire une trace définie comme la convolution du spectre de la sonde par la transmission S(t—7)
du matériau.

Photoexlcited S(t-1,)
sampile S atT
3 = 1

L T
P
Initial

spectrum 1(t-T,)

_—?‘_"
2

Output
5(t-1,) spectrum

\/‘lz\\atfz

Figure C.1 : Tirée de la référence [88] : Principe de fonctionnement du FROSt avec Is la source de photoex-
citation, P(t) 'impulsion sonde et S la réponse de transmission du matériau.

La déconvolution de la trace FROSt par un algorithme de ptychographie (cf annexe 6.6 de
la référence [88]) permet de reconstruire aussi bien le profil temporel de I'impulsion (amplitude
et phase) que la réponse d’absorption du matériau. Lintérét principal de la technique FROSt
réside dans le caractére linéaire de la mesure, s’affranchissant des contraintes de tolérance
spectrale rencontrées habituellement dans les architectures de caractérisation (SHG, THG,
réseau transitoire, etc). De plus, la méthode s’avere efficace méme pour la caractérisation de
faisceaux de faible énergie car seule la pompe nécessite une intensité élevée pour déclencher
le processus d’absorption transitoire.
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D SIMULATION DE PROPAGATION SPATIALE PAR FFT-BPM

Le modéle de FFT-BPM (Fast Fourier Transform Beam Propagation Method) [143] permet le
traitement numérique de la propagation d’'une onde monochromatique de distribution d’intensité
spatiale arbitraire a travers un systéme optique linéaire. Pour simplifier les notations, la théorie
sera ici décrite selon une seule dimension spatiale transverse mais le principe se transpose
aisément a deux dimensions.

Considérons une onde se propageant le long d’'un axe z et caractérisée le long d’'un axe x
par son champ électrique :
E(z, 20) = \/I(z) €@ (D.1)

avec zy la position d’origine sur I'axe z, I(x) la distribution d’intensité et ¢(x) la phase spatiale.

Le passage de 'onde dans un élément optique de transmission T'(z) (en intensité) et de
distance focale f (pour une optique sphérique) modifie le champ selon I'équation suivante :

E@rtic = E@henee |/ T(@) ey i (5 ) o (D.2)

avec k = 27/ le nombre d’'onde.

La propagation de I'onde sur une distance d s’obtient en convertissant le champ électrique
dans I'espace des fréquences spatiales u par transformation de Fourier :

E(u, z9) = TF [E(x, 20)] (D.3)
puis en lui appliquant un opérateur de translation § défini par :

2r2d ~ ~ -
el >] ; E(u,zo +d) = E(u, 29) d(u, d) (D.4)

6(u,d) = exp lz (/{:nd +

avec n l'indice du milieu.

Litération successive des équations[D.2]et[D.4]permet de modéliser la propagation de 'onde
dans chaque élément d’un systéme optique. Enfin, la distribution d’intensité s’obtient en repas-
sant dans I'espace réel avec :

Et,zo+d) =TF ' [Ew,z0+d)| 5 I(w,20+d) = |E@, 20+ d) (D.5)

La courbure de front d’'onde par des interfaces non sphériques ne sera pas abordée ici.

109






LISTE DES FIGURES

Figure 1.1 : Milieux amplificateurs utilisés pour générer des impulsions femtosecondes
par émission stimulée dans l'infrarouge proche et I'infrarouge moyen. ..........ccccoeoeiviinnccens il

Figure 1.2: A gauche, amplification d’un signal et génération d’un idler par amplification

paramétrique optique. A droite, diagramme d’énergie des photons de pompe, signal et
[0 ST

Figure 1.3 : a) Imagerie 4f avec f la distance focale des optiques convergentes, b)
évolution de la durée d’impulsion au cours de la propagation avec I lintensité et t le
LT 1] 01O 4]

Figure 1.4 : Modélisation du champ électrique (bleu) et du taux d’ionisation (rouge) pro-
duits par des impulsions de a) 300 fs et b,c) 30 fs centrées @ 10 . ..ccoeeevercccnircccnnccne

Figure 1.5 : a) Champ électrique, b) position et c) énergie cinétique de I'électron apres
ionisation par effet tunnel a différents déphasages par rapport au champ électrique. ............ &

Figure 2.1 : Simulation de propagation d’un faisceau gaussien dans l'air en résolution
analytique (lignes noires) et avec le formalisme de Kostenbauder (carrés noirs). ................... {4

Figure 2.2 : Tracé de rayons avec le formalisme de Kostenbauder dans un étireur a
réseaux, pour des impulsions incidentes de a) 20 fs et ¢) 3,0 fs. Les images b) et d)
correspondent aux grossissements respectifs de a) et ¢) sur le second réseau......................

Figure 2.3 : Simulation d’étirement dans un compresseur a réseaux en résolution ana-
lytique (ligne noire) et avec le formalisme Kostenbauder (Carrés Noirs). .......cccccveerreeenereecens 16}

Figure 2.4 : Simulation de propagation d’une impulsion centrée a 1800 nm et de largeur
spectrale 450 nm dans une ligne 4f, avec R1/R2 des réseaux 75 traits/mm et M1/M2 des
miroirs sphériques de foCales 750 MM ..o {7

Figure 2.5 : Etat de I'art des sources lasers femtosecondes d’énergie supérieure a 1
microjoule dans l'infrarouge moyen. Les lignes font référence aux sources accordables. ..... [{8l

Figure 2.6 : Architecture de la source MIR avec un laser Titane:Saphir (Ti:Sa), un am-
plificateur paramétrique optique industriel TOPAS, une fibre & coeur creux (HCF), un am-
plificateur paramétrique optique dans I'espace des fréquences (FOPA) et un étage d’am-
plification paramétrique optique utilisé pour générer un idler par différence de fréquences
(] ) OSSR 19

Figure 2.7 : Mise en forme du signal avant injection dans le FOPA. Le laser Ti:Sa est
converti a 1,8 um, filtré spatialement, élargi spectralement dans une fibre a coeur creux
remplie au Krypton, puis collimaté a un diamétre de 7 Mm. ........cccorrrreceierennnreeee e 20!

Figure 2.8 : a) Spectre de la source Titane:Saphir avant conversion dans le TOPAS et
b) élargissement spectral dans la fibre a coeur creux remplie avec 1,7 bar de Krypton. ........ 211

Figure 2.9 : Simulation de propagation Kerr optique dans une fibre a cceur creux remplie
au Krypton dans le domaine a) spectral et b) temporel. ...,

Figure 2.10 : Simulation de propagation Kerr optique dans la fibre & coeur creux avec
une variation a) de I'énergie injectée et b) de la pression de Krypton dans la fibre. Le
spectre expérimental €St INAIQUE N NOIN.....c.coieieie e 24



Figure 2.11 : a) Schéma de collimation du faisceau en sortie de fibre a coeur creux,
b) dimensionnement des paramétres et ¢) simulation de propagation jusqu’a I'entrée du

O OSSR

Figure 2.12: Architecture optique de I'amplificateur paramétrique optique dans I'espace
des fréquences (FOPA) avec R; et R, les réseaux d’entrée et sortie, L, et L, des
lentilles cylindriques, S+ et S- les moitiés hautes et basses longueurs d’onde du spectre
incident, C; et C5 des cristaux non linéaires en BBO, W une paire de fenétres en silice

et A/2 une 1ame demi-ONde. ... s

Figure 2.13 : En haut, dispersion angulaire induite par une fenétre W1 a incidence non
nulle dans le plan de Fourier. En bas, compensation du défaut avec une deuxiéme fenétre

W d’0rentation OPPOSEE. .....covruiuirieieiirieere ettt sb et nb e

Figure 2.14 : Mise en forme de la pompe du FOPA avec Ti:Sa le laser source, DO une
ligne a retard fixe, D1 et D2 des lignes a retard réglables, A/2 des lames de phase

demi-onde, et S une lame séparatrice 50/50. ..o

Figure 2.15 : a) Simulation de propagation du faisceau de pompe a 800 nm entre la
sortie du compresseur et le plan de Fourier du FOPA et b) gros plan au niveau de I'afocal

FA00/-226 MM <ottt r et s et s e e e st e s e e e s e s e e e s e e e e a e ea e e e aeea e e eseebe e eseene e eseanenennen 28]

Figure 2.16 : Mise en forme des deux pompes (en violet) et du signal (dégradé rouge
vers bleu) dans le plan de Fourier du FOPA pour I'amplification paramétrique optique de
deux bandes spectrales (en rouge et en bleu), avec C1/C2 des cristaux BBO, W1 /W2

des fenétres en silice et A/2 une lame de phase demi-onde. ..........cccveerneenncienneneneeens

Figure 2.17 :  Simulation de gain paramétrique en régime petit signal dans le FOPA avec
a) la répartition d’intensité spatiale du signal (noir) et des deux pompes (violet) et b) le

spectre du signal incident (noir) et le spectre amplifié (rouge et bleu). .......cccooveervnecrenecnnne

Figure 2.18 : A gauche, spectres incidents (en noir) et amplifiés (en bleu et rouge) dans
le FOPA pour différentes positions des faisceaux de pompe. A droite, largeur a mi-hauteur

des bandes spectrales amplifiEes. ..o 3]

Figure 2.19 : a) Profils de pompe (violet), signal (noir) et signal amplifié (rouge) théo-
riques dans le plan de Fourier sur I'axe non dispersé du FOPA et b) dimension du faisceau
amplifié en fonction de la taille de la pompe pour un signal de 7 mm de diamétre. Le point

de fonctionnement théorique (carré noir) correspond a une pompe de 8 mMm.......cccccceereeneneee

Figure 2.20 : a) Mode transverse d’un signal non amplifié en sortie de FOPA et intégra-
tion du profil sur b) 'axe dispersé et ¢) I'axe non dispersé. d) Amplification d’'un signal
centré a 1900 nm en fonction de la durée d’'impulsion de la pompe et e-i) profil spatial du

signal amplifié en sortie de FOPA en fonction de la durée de la pompe. ......cccccvvevenniccnenene. 32

Figure 2.21 : Inclinaison du front d’impulsion par un réseau avec a) un faisceau inci-
dent (gris) a front d’impulsion non incliné (rouge) et l'inclinaison du front d’impulsion en

considération b) quasi-monochromatique et c) polychromatique..........ccoceeeerreierreccrreccnenee.

Figure 2.22 : lllustration du phénomene de rotation de front d’onde lors de la focalisation

d’un faisceau a front d'impulSion INCHNE. ..o

Figure 2.23 : Simulation de distorsion spatiotemporelle aprés diffraction par un réseau
75 traits/mm et propagation sur une distance 750 mm. Les spectres sont centrés a 1800

1111

Figure 2.24 : Rotation de front d’'onde d’'une impulsion bréve dans le plan de Fourier

d’'un FOPA. Les ellipses colorées symbolisent les fronts d'impulsion. ........cccccceeveerenrccrnnne

112

.34

. 34

. 139



Figure 2.25 : Simulation du front d’'impulsion dans le plan de Fourier d’'un FOPA consti-
tué d’un réseau de densité 75 traits/mm et d’une lentille de focale 750 mm. Les spectres

SONE CENTIES A 1800 MM, oottt e et e et e e et eeeseeeeeaneeeeanneesanneeeeanneesanneesanneenennneeeaneenanneeen

Figure 2.26 : Simulation de rotation temporelle de front d’'onde dans le plan de Fou-
rier d'un FOPA constitué d’'un réseau de densité 75 traits/mm et d’une lentille de focale

750 mm. Les spectres sont centrés & 1800 NM. ..o

Figure 2.27 : a) Mode transverse en sortie de FOPA d’une bande spectrale centrée a
1900 nm amplifiée par une pompe de durée 1,15 picoseconde. b) Projection sur I'axe de
dispersion (X) avec le profil non amplifié (bleu), le profil amplifié au centre du faisceau
(noir) et le profil amplifié intégré (rouge). c) Projection sur I'axe non dispersé (Y) avec le

IMEIME COUE COUIBUL. .ottt e e e et e e e e e et e e e e e e e neeeeesaaaeeeeeeeaaneeeeseaaneeeeesaannnneesesannnees

Figure 2.28 : a) Spectres des deux faisceaux de pompe de durée 2 ps dans le plan de

Fourier et b) spectre d’'une pompe de 2 ps (violet) et 1,15 PS (NOIM)...cccoeeeeerrceneirereereene

Figure 2.29 : a-c) Mode transverse en champ lointain du FOPA d’une bande amplifiée
a 1900 nm, d-f) d’'une bande amplifiée a 1700 nm et g-i) des deux bandes superposées,

avec X I'axe de dispersion du FOPA et Y I'axe non diSPersé...........coveerrererereeieneneenenesesesennns

Figure 2.30 : Durée des impulsions en sortie de FOPA (noir) et aprés compression dans
une fenétre en silice d’épaisseur 25 mm (rouge). Les fenétres a) et b) correspondent a
deux expériences menées sur le méme montage expérimental mais avec une phase

résiduelle diffErente SUI 18 SOUICE TiiSa. ..o ee e e e e e e e eeeeeeeaeeeesaeeesaneeeeans

Figure 2.31 : Accord de phase de type-Il dans un cristal de Séléniure de Gallium (GaSe)
pour la génération d’idler par différence de fréquences (DFG). Les fleches doubles re-
présentent les polarisations du signal, de la pompe et de l'idler dont la propagation est

colinéaire a I'axe optique (N POINTIHIES). .ceoirieirie s

Figure 2.32 : a) Spectre signal non amplifié (en noir) et amplifié (en bleu et rouge) dans
le FOPA. b-c) Caractérisation temporelle SHG-FROG des impulsions amplifiées avec la

PhASE €N POINTIIES. ...ttt

Figure 2.33 : a) Indice de réfraction et b) vitesse de groupe dans un cristal GaSe. Les
hachures bleues, vertes et rouges référent respectivement aux longueurs d’onde de la
pompe, du signal et de l'idler. ¢) Retard de groupe introduit par 0,75 mm de propagation,

avec les longueurs d’onde pompe/signal/idler expérimentales repérées en croix noires. .....

Figure 2.34 : a) Spectre idler généré par deux impulsions centrées a 1625 nm et 1850
nm pour différentes épaisseurs de GaSe. b) Energie (en noir) et largeur spectrale (en

rouge) de l'idler en fonction de I'épaisseur du Cristal. ........cccceeeeeriecieceeceecesee e

Figure 2.35 : Accordabilité de la source dans l'infrarouge moyen avec (en haut) le
spectre idler généré par DFG pour différentes configurations du FOPA et (en bas) les

propriétés de la pompe, du signal et de l'idler associées a chacun des résultats...................

Figure 2.36 : Spectres idler expérimentaux (en noir) et simulés (en rouge) pour diffé-
rentes longueurs d’onde d’émission de la source MIR. Les spectres f) et g) a hautes
longueurs d’onde (en bleu) ont été corrigés par la transmission des filtres et la sensibilité

du monochromateur (cf annexe . .................................................................................................

Figure 2.37 : Montage expérimental de caractérisation FROSt, avec LP 2500/3500 des
filtres interférentiels passe-haut 2500/3500 nm, HR 920-1150 des optiques réflectives

entre 920 nm et 1150 nm et Si un cristal de SilliCIUM. ....eeeeeeeeee e e e
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Figure 2.38 : i) Traces FROSt expérimentales et ii) reconstructions temporelles pour a-
g) différentes longueurs d’onde d’émission de la source MIR. La phase temporelle est
tracée en pointillés et le code couleur fait référence a celui de la figure2.35] .......coocccccveee 45

Figure 2.39 : A gauche, montage expérimental de caractérisation de la CEP d'impul-
sions MIR par mesure du spectre HHG dans un polycristal de ZnSe d’épaisseur 0,5 mm.
A droite, spectre HHG (moyenné 100 fois) en fonction de la CEP d’impulsions MIR cen-
1O = N L 72 7 RS 47

Figure 2.40 : Caractérisation de la CEP a 6 um (en haut) et 13 um (en bas) avec
de gauche a droite le spectre HHG moyenné 100 fois en fonction de la CEP en valeur
relative, la valeur de CEP tir a tir et I'histogramme de |a CEP. ... 48|

Figure 2.41 : Champ électrique de deux impulsions de 50 fs centrées a a) 5 um et b)
15 pm pour des valeurs de CEP de 0 radians (bleu) et 7 /2 radians (rouge). .......cccceeveuenens 50

Figure 2.42 : Evolution du spectre HHG en fonction de la CEP dans un polycristal
de ZnSe d’épaisseur 0, 5 mm pour des longueurs d’'onde fondamentales centrées a a)
6 um, b) 9 um, C) 12 pmm €1d) 13,5 L1 e

Figure 2.43 : Spectre fondamental a a) 7 um et b) 12 um en fonction de la CEP et ¢)
spectre HHG en fonction de la CEP d’'une impulsion fondamentale & 12 pm. .......cceueuenneeee.

Figure 3.1 : Architecture globale de la source MIR avec HCF une fibre a coeur creux
remplie au protoxyde d’azote et FDFG un étage de DFG dans I'espace des fréquences...... 54

Figure 3.2: Accord de phase dans un PPLN de période 21, 2 um et d’épaisseur 0,5 mm
a température ambiante. Les données sont tirées du logiciel libre "SPDCalc.org".................. 55

Figure 3.3 : a) Spectre signal aprés propagation dans la fibre a coeur creux remplie et
filtrage des basses longueurs d’onde par un filtre interférentiel passe-haut 950 nm, b)
durée d'impulsion en lIMite de FOUNET. ..o s 56l

Figure 3.4 : Architecture de DFG dans un plan de Fourier avec PPLN un cristal de Nio-
bate de Lithium polarisé périodiquement et LP 900/1500 des filtres interférentiels passe-
haut a respectivement 900 NM €t 1500 NM. ..o o6}

Figure 3.5 : Simulation de DFG dans I'espace des fréquences avec a-b) la distribution
des spectres de pompe (bleu), signal (rouge) et idler (noir) dans le PPLN, c) le spectre
de l'idler et d) la durée d’impulsion de l'idler en limite de FOUrier.........cocoeirenrccenncereeee 59

Figure 4.1 : Niveaux d’énergie de I'ion Holmium avec en bleu et en rouge les transitions
radiatives respectivement de pompage et d’émission. Les valeurs numériques sont issues
AE 12 FEFEIENCE [128]. . ettt 62]

Figure 4.2 : a) Absorption et b) émission spontanée de I'ion Holmium dans des matrices
YAG (lignes continues) et LUAG (lignes discontinues). Les données sont extraites de la
L= (=T 0= ToT= B 272 PRSP RSR 63|

Figure 4.3 : Architecture du laser accordable a base de fibres dopées au Thulium. ............ 63

Figure 4.4 : A gauche, diagramme d’énergie de I'ion Thulium avec la transition de pom-
page (en bleu), la relaxation croisée RC (en pointillés noirs) et la transition d’émission
vers 1900 nm (en rouge). A droite, spectre d’émission spontanée amplifiée mesuré sur
une fibre Nufern PM-TDF-10P/130-HE pompée @ 793 NM. ... 64
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Figure 4.5 : Fonctionnement du filtre accordable a) a I'aller avec une propagation coli-
néaire pour chaque longueur d’onde et b) au retour avec une dispersion angulaire des
composantes spectrales suite a la diffraction par le réseau. ... 65

Figure 4.6 : a) Angle de Littrow en fonction de la longueur d’onde incidente pour un
réseau de 900 traits/mm, b) simulation de dispersion spatiale dans le plan focal de la
lentille pour un faisceau incident de largeur 11 nm a mi-hauteur centré a 1950 nm et c)
agrandissement de la figure précédente autour de la longueur d’onde centrale a 1950 nm.. [66

Figure 4.7 : Mode spatial aller (bleu) et retour (rouge) dans le filtre accordable a) en
extrémité de fibre optique et b) dans le plan de la lentille. Louverture de la lentille est
iINAIQUEE €N POINLIHIES NOIIS. ..ottt 67

Figure 4.8 : Efficacité de réinjection dans la fibre de sortie du filtre accordable en fonc-
tion a) du diamétre du faisceau, b) du décalage radial du faisceau et c) de la longueur
d’'onde en valeur relative par rapport @ 1950 NM. ..o 68

Figure 4.9 : Architecture optique de l'oscillateur accordable avec MS un extracteur des
modes de gaine, TM 10/130 une fibre dopée au Thulium a double gaine et LD une diode
Lo LR ool aaT o= WA K I o] o OSSR 68

Figure 4.10: Caractérisation de 'oscillateur Thulium avec a) I'accordabilité spectrale, b)
I'efficacité laser a 1900 nm (bleu) et 1940 nm (vert), c) le spectre a 1950 nm, d) la largeur
spectrale a mi-hauteur en fonction de la longueur d’'onde d’émission, €) le contraste a
1950 nm et f) le contraste en fonction de la longueur d’'onde d’émission. ..........cccccveeererreeene 69

Figure 4.11 : Architecture du premier étage amplificateur avec MS un extracteur des
modes de gaine, TM 10/130 une fibre dopée au Thulium a double gaine et LD une diode
de POMPE fIDFEE @ 79T MM 70

Figure 4.12 : Caractérisation du premier étage d’amplification Thulium avec a) I'accor-
dabilité spectrale, b) I'efficacité laser 1950 nm, c) le spectre a 1950 nm, d) la largeur
spectrale a mi-hauteur en fonction de la longueur d’onde amplifiée, e) le contraste a 1950
nm et f) le contraste en fonction de la longueur d’onde amplifi€e.........coeverrrennriinneienrineens [71]

Figure 4.13 : Architecture optique du troisieme étage amplificateur avec MS un extrac-
teur des modes de gaine, TM 25/400 une fibre dopée au Thulium a double gaine et LD
des diodes de POMPE A 793 MM ....vcuiieieiieeere ettt se e b se s se s e e e eansesnns [72]

Figure 4.14 : Performances du deuxieme étage amplificateur avec a) la transmission
de lisolateur, b) I'accordabilité spectrale, c) I'efficacité a 1940 nm et d) le mode spatial
mesuré a 1,5 métre de la sortie laser a la longueur d’'onde 1932,5 NM......ccccevveeerecreneccenene [72]

Figure 4.15: Diagramme d’énergie d’'un milieu amplificateur co-dopé Thulium-Holmium
avec la transition de pompage (bleu), la relaxation croisée du Thulium (RC, pointillés
noirs), le transfert d’énergie résonant Thulium-Holmium (ET, pointillés noirs) et 'émission
radiative vers 2100 NM (FOUJE). .oueurueerereeererteererieesesteesesseesesseesssseessssesessesessssssenessesensssesensssessnees [74]

Figure 4.16 : Architecture optique de l'oscillateur TmHo avec MS un extracteur des
modes de gaine, TmHo 6/130 une fibre co-dopée Thulium-Holmium a double gaine et
LD une diode de POMPE @ 793 NIM. ..ottt sae e es

Figure 4.17 : Emission spontanée amplifiée d’'une fibre Tm-Ho 6/130 de 5 métres en
fonction de la puissance de pompage @ 793 NM. ... [75]

Figure 4.18 : a) Accordabilité de I'oscillateur Tm-Ho pour un pompage a 3,9 Watts et b)
efficacité a 2050 nm pour différentes longueurs de fibre amplificatrice. ..........ccccoveevrnecennnne. 76
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Figure 4.19 : Caractérisation de l'oscillateur Tm-Ho avec a) I'accordabilité, b) I'efficacité

a 2050 nm, c-d) le spectre a 2050 nm et e-f) le spectre @ 1908 NM........coeererririrecnereeenns [771
Figure 4.20 : Tirée de la référence [121] : Structure d’'une céramique Ho:YAG imagée
par un microscope a balayage €leCtroNIQUE. ..o 78]
Figure 4.21 : Tirée de la référence [155]. lllustration de la diffusion de Mie dans une
céramique dont la dimension des grains est comparable a la longueur d’onde. .........cccouue... 80}
Figure 4.22 : Diffusion transverse (a gauche) et dans I'axe de propagation (a droite) d’un
faisceau laser HeNe a 632,8 nm dans une céramique HO:YAG. ......cccooeevevreveneseseeee e 80

Figure 4.23 : a-b) Coefficient d’absorption a 2090 nm et 2050 nm dans des matériaux
Ho:YAG a différents niveaux de dopage. La plage de confiance (barre noire) est calculée
pour une incertitude de £2, 5% sur les mesures de transSMISSION. .......cccovevecerereeeeeceeesereenns 82

Figure 4.24 : Absorption de céramiques YAG dopées a 1%, 2%, 4% et 10% d’ions
o 0] 1013 84

Figure 4.25 : Surface efficace d’émission de céramiques YAG dopées a 1%, 2%, 4%
et 10% d’ions Holmium, obtenues a partir de la distribution d’émission spontanée par
'équation de FUchtbauer-Ladenburg. ... 85

Figure 4.26 : A gauche, fluorescence rouge d’une céramique Ho:YAG pompée a 1940
nm. A droite, diagramme d’énergie de I'Holmium tiré de la référence [161] avec la tran-
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Figure 4.27 :  Apparition d’'une fracture dans une céramique Ho:YAG dopée a 8% pour
un pompage a 38 Watts @ 1940 NIM. ...ttt 87

Figure 4.28 : Montage de caractérisation du gain en simple passage dans des matériaux
dopés a I'Holmium, avec MA le milieu amplificateur, P des diagnostics de puissance, et
HR/HT les optiques de couplage de la pompe et du Signal. .......cccccvveveverereeercceceeeeceeee e 87

Figure 4.29 : a) Pompe absorbée a 1939,4 nm et b) gain brut a 2090 nm dans un
monocristal (noir) et une céramique (rouge) Ho:YAG dOpPES @ 1%0...c.covuruerererenenercnerieeerieeens 38

Figure 4.30 : Coefficient d’émission stimulée dans un monocristal (en rouge) et une
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Figure 4.37 : A gauche, faisceau dévié par une céramique & faces non paralléles. A
droite, compensation du défaut avec une deuxieme céramique d’orientation opposée..........
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Titre : ARCHITECTURE D'’AMPLIFICATEUR PARAMETRIQUE OPTIQUE DANS L'ESPACE
DES FREQUENCES POUR LA GENERATION DE SOURCES LASER INTENSES DE
QUELQUES CYCLES OPTIQUES DANS L'INFRAROUGE MOYEN

Résumé : Au cours des années 2000, I'avenement des sources laser Titane:saphir (Ti:Sa)
intenses a ouvert la voie a la mesure des phénomeénes ultra-rapides pour la physique
attoseconde. La progression de ce champ d’applications dépend aujourd’hui de la création de
nouvelles sources laser intenses dans l'infrarouge moyen (MIR), un domaine spectral encore peu
couvert a cause du manque de milieux amplificateurs émettant a ces longueurs d'ondes. Dans
cette thése, une architecture d'amplification paramétrique optique (OPA) dans l'espace des
fréquences est présentée pour générer du rayonnement MIR intense a partir d'une chaine laser
Ti:Sa térawatt. Cette source MIR, accordable de 55 ym a 13 uym, a été caractérisée
temporellement par une technique pompe-sonde développée en 2019 par I'Université de
Bordeaux et I'Institut National de la Recherche Scientifique, puis utilisée pour piloter une
expérience de génération d'harmoniques d'ordres élevés (HHG) en milieu solide. Une seconde
architecture d'OPA est ensuite proposée pour générer du rayonnement intense cette fois-ci vers
3 um par différence de fréequences (DFG) dans l'espace des fréquences. Enfin, une derniére
étude traite le développement de nouveaux milieux amplificateurs a 2 ym, une longueur d’'onde
prometteuse pour le pompage d’'OPA MIR. Dans ce cadre, des céramiques dopées a I'Holmium
ont été fabriquées par une université partenaire et une méthode innovante est ici présentée pour
analyser et quantifier les processus d'émission et de pertes dans ces matériaux, avec I'objectif
d’égaler puis de surpasser a long terme les performances optiques des monocristaux.

Mots clés : amplification paramétrique optique, céramiques dopées a I'Holmium, génération
d'harmoniques d'ordres élevés, infrarouge moyen, lasers intenses, physique attoseconde.

Title : ARCHITECTURE OF FREQUENCY DOMAIN OPTICAL PARAMETRIC AMPLIFIER FOR
GENERATION OF INTENSE MID-INFRARED FEW-CYCLE LASER PULSES

Abstract : During the last decades, emergence of intense titanium:sapphire (Ti:Sa) lasers has
allowed the measurement of ultrafast phenomena for attosecond physics. To go further in this
field, scientists are now looking forward a new generation of intense coherent sources in the mid-
infrared (MIR) domain, a range of wavelengths in which amplifier media are still lacking. In this
thesis, an architecture of optical parametric amplification (OPA) in the frequency domain is
presented to produce MIR intense field derived from a terawatt Ti:Sa laser. This MIR source,
tunable from 5.5 ym to 13 ym, has been characterized temporally by a pump-probe technique
developed in 2019 by University of Bordeaux and National Institute of Scientific Research, before
being used to drive a high-harmonic generation (HHG) experiment in solids. A second
architecture of OPA is then proposed to generate intense field around 3 ym, based on a
difference frequency generation (DFG). In a last section, new amplifier media are investigated for
emission at 2 ym, a wavelength of interest for pumping MIR OPA. In this context, Holmium-
doped ceramics have been fabricated by a partner and an innovative method is presented here to
study and characterize optical losses and emission processes in these materials, with the
ambition of equaling, even exceeding, optical performances of monocrystals.

Keywords : attosecond physics, high-harmonic generation, Holmium-doped ceramics, intense
lasers, mid-infrared, optical parametric amplification.
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