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Chapitre 1.
Sources Raman a base de fibres creuses.

Le chapitre premier revoit le contexte scientifique et technologique des travaux de cette these.
Il rapporte les résultats majeurs concernant les fibres a cristal photonique (PCF) et leur
impact ces dernieres années dans I'optique nonlinéaire et les lasers. Une attention particuliere
est portée sur les fibres PCF a cceur creux (HCPCF) et leur role dans l'émergence de la
photonique des gaz. Puis, le chapitre donne un état des lieux des principes physiques des
mécanismes de guidage optique suite aux avancées réalisées ces dernieres années dans le
domaine de ln PCF en général, et dans le domaine des HCPCF en particulier. Ensuite, un
tableau est dressé sur les générations de la diffusion Raman stimulée dans les fibres creuses
remplie de gaz. Le chapitre se conclut par une description de I'objectif dual de mes travaux de
these. Le premier consiste a développer des sources laser peignes Raman émettant dans la
gamme spectrale du visible et ultraviolet pour des applications industrielles. Le deuxieme
consiste a générer et caractériser une radiation Stokes en excitation continue émise dans un
régime Lamb-Dicke. Le dernier est un des jalons majeurs vers la réalisation d'un générateur

de fonction photonique a base de peignes Raman.
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1. Introduction

Durant ces deux dernieres décennies, le domaine de la photonique a connu un essor
considérable et multiple. Parmi les exemples de cet essor, on peut citer la maturité
technologique des lasers qui sont aujourd’hui un élément important aussi bien dans
les secteurs industriels que dans le domaine de la recherche scientifique. Un autre
exemple important est celui de 'avenement des fibres a cristal photonique (PCF)
dont 'ampleur de son impact scientifique et technologique ne cesse de grandir. En
effet, la PCF s’est révélée étre une plateforme exceptionnelle pour comprendre les
mécanismes physiques derriére le controle de la lumiere dans des diélectriques
micro-structurées. Elle a notamment permis de déboucher sur de nouveaux concepts
tels que le guidage par bande interdite photonique (BIP) ou par Couplage Inhibé
(IC). Ces notions physiques qui étaient jusqu’ici limitées a la mécanique quantique ou
la physique de la matiére condensée, ont pris une forme intéressante et nouvelle a
travers 1’extension de leur application au photon suite aux travaux pionniers de John

[1] et Yablonovitch [2].

La PCF est également devenue un vecteur moteur dans plusieurs développements
dans le domaine des lasers ou de l'optique non linéaire. Parmi ceux-ci on compte le
laser blanc, ou super-continuum, qui doit sa réalisation a la trés petite aire modale et
au fort contraste d’indice de certaines PCF [3]. A l'inverse la PCF a large aire modale
(LMA-PCF) a permis le développement du laser a fibre a tres forte puissance tout en
présentant un guidage monomode [4]. Cette derniere propriété démontre la
possibilité de concevoir et réaliser une micro-structuration de la gaine afin d’assurer
une guidage optique monomodal indépendamment de la longueur d’onde et malgré
des cceurs de fibres ayant un trés large diametre [5]. Ces exemples loin d’étre
exhaustifs, illustrent a la fois l'impact de ces fibres et la versatilité dans leur
réalisation. Aussi, la Figure 1-1 présente schématiquement des fibres représentatives
de la famille des PCF qui ont été réalisées depuis 'idée originale proposée par

P.Russell [6].

Matthieu Chafer | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2018 24

(@) ev-nc-no | mu|



Hybride BIP toute solide Multi-coeur

Comp-disp

BIP topologie

Vide nano

Triangulaire

Tubulaire
HC: Coeur creux

Sl: Saut d’indice modifié

BIP: Bande Interdite Photonique

IC: Couplage Inhibé
ESM: Infiniment monomode

Kagomé

DC: Double gaine
Comp-Disp: Compensation de
Uispersion r (o]

Figure 1-1 : Zoologie des PCF.

Aujourd’hui les PCF peuvent se décliner par leur mécanisme de guidage, par
I'architecture de leur gaine et de son cceur, par les matériaux constitutifs, par une

propriété optique spécifique ou par les applications qu’elles adressent.

Un type de PCF qui se distingue particuliéerement dans cette nouvelle catégorie de
fibres optiques est celui des fibres a cristal photonique a cceur creux (HCPCF) [7]. En
effet, le guidage de la lumiére dans un cceur creux ne peut s’obtenir par le seul
mécanisme de guidage optique connu jusqu’alors, a savoir la réflexion totale interne
(RTI). Le développement de la HCPCF a alors été une aventure a la fois conceptuelle
et technologique ou de nouveaux concepts ont vu le jour suite a la réalisation
d’architectures originales dans la gaine. Nous pouvons citer comme exemple la
Kagomé HCPCF [8] qui a permis de fixer les bases conceptuelles du guidage IC.
Aussi, le concept de BIP a été le moteur premier dans le développement de nouveaux
procédés de fabrication et de nouvelles architectures de fibres optiques micro- et
nano-structurées. Aujourd’hui, et a I'image des PCF a cceur solide, la HCPCF se

décline en plusieurs types de fibres. Le chapitre 2 passera en revue les différentes
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notions clés des HCPCF, et comment les concepts cités ci-dessus sont exploités
comme outil de conception et de fabrication des fibres creuses développées lors de
mon travail doctoral, et contribuant a dessiner un nouvel état de l'art. La figure 2
montre schématiquement I'évolution historique des performances expérimentales de
transmission des HCPCF guidant par BIP et IC. Les pertes de transmission des
HCPCF sont passées de quelques dB/m pour les premieres fibres apparues en 2000 a
quelques dB/km seulement pour les HCPCF d’aujourd’hui.
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Figure 1-2 : Evolution des pertes des fibres HCPCF IC au cours des années.

En plus de la réduction considérable des pertes linéiques de ces fibres et dont le
potentiel peut en faire la fibre optique des télécommunications de demain, le fait que
le coeur de la HCPCF soit creux permet de le remplir avec un milieu gazeux ou
liquide afin de la fonctionnaliser pour un large champ d’applications. Cette capacité
[9] a été démontrée tout au long de ces dernieres années a travers plusieurs résultats
capitaux. Parmi ces derniers nous pouvons citer l'optique non linéaire, ot la
diffusion Raman stimulée (DRS) a été générée a tres faible seuil de pompe dans une
HCPCF remplie de dihydrogene (Hz) [8]-[12]. L’optique cohérente ot la transparence

électromagnétique induite dans des fibres remplies d’acétylene ou de rubidium a été
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réalisée [13][14]. Puis, I'optique ultra-rapide et a fort champ optique comme la
compression d"impulsions femto secondes ultra-énergétiques [15][16] et la génération
d’harmoniques élevées (HHG) [17]. Enfin, nous pouvons également noter comme
exemple, la physique des plasmas avec la génération de micro-plasma confiné dans

le coeur d"une HCPCEF [18].

Ces performances s’expliquent principalement par l'exacerbation de l'interaction
entre le gaz et la lumiere. Cette exacerbation est due a la trés petite aire modale de la
lumiere guidée dans une HCPCF et la grande longueur d’interaction qui se résume

par la figure de mérite (FOM) suivante :

L. A Eq. 1-1
FOM = int q

Acrr

Le terme A est la longueur d’onde, A est le rayon du cceur et Lix la longueur
d’interaction. La figure 1-3 trace la FOM pour le cas d"une propagation d"un faisceau
gaussien dans l'espace libre, d'un capillaire et des HCPCF avec différents diametres
de cceur. On constate que la FOM peut atteindre 107 pour des HCPCF avec un
diametre de cceur de 10 pm et des pertes de 10 dB/km. Ces valeurs sont supérieures
de plusieurs ordres de grandeur comparé a lorsqu’on se situe en espace libre ou dans
un capillaire pour un méme diametre de coeur. Les différentes zones pleines sur le
graphe représentent les FOM pour les différentes HCPCFE. Les zones remplies en
rouge et vert représentent les FOM des fibres IC fabriquées lors de cette thése. Nous
pouvons constater que ces valeurs atteignent celles des fibres BIP a 7 défauts de coeur
grace a leurs faibles pertes. Par rapport a 1'état de 'art précédent des HCPCF, un
ordre de grandeur a quasiment été gagné. Nous verrons comment un tel niveau de

perte a pu étre atteint dans le chapitre 2.
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Figure 1-3 : (a) Comparaison schématique de la longueur d’interaction entre I'espace libre et une
HCPCE. (b) Facteur de mérite en fonction du diametre de cceur et des pertes des fibres a coeur creux
avec leur image MEB.

La richesse et l'impact de ces résultats ont suscité un intérét scientifique et
technologique grandissant. Une situation qui prélude a I'émergence d’un nouveau
théeme de recherche, qu'on pourrait intituler « photonique des gaz » (Gas-photonics

en anglais). Cette thématique se distingue par un micro-confinement de milieux
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dilués dans des microstructures diélectriques et des activités de recherche a la
frontiere de la photonique guidée, I'optique non linéaire, la physique atomique et

moléculaire, la spectroscopie et I'optique cohérente et quantique.

Les travaux de cette these s’inscrivent dans ce paysage en devenir, et a pour objectif
de réaliser des sources de lumiére exotiques a base des HCPCF et de PMC. Le sujet
de cette theése est dual dans le sens ol les travaux présentés dans ce manuscrit se
déclinent en deux axes. L'un a une coloration technologique avec l'objectif de
développer des sources laser « peigne » a base de (DRS) pour des applications bio-
photoniques. Il a pour but de remplir un cahier de charges de niveau industriel en
termes de robustesse et temps de vie. L’autre axe est de nature plus fondamentale.
Son objectif a long terme est de réaliser un générateur de fonctions optiques
« universel » ayant la capacité de synthétiser des ondes optiques avec le méme degré
de controle qu’on observe aujourd hui en électronique pour des fréquences de moins
de 1 GHz. Les deux axes, cependant, se reposent sur un méme socle technologique et
scientifique. Ce dernier est composé de la technologie des HCPCF et 1'assemblage

des PMC, combiné au phénomene de DRS dans les gaz.

Dans ce chapitre, ce socle technologique et scientifique sur lequel repose mes travaux
est introduit. Dans le paragraphe suivant, le principe physique des HCPCF et leurs
propriétés saillantes sont mis en évidence en listant un historique de leur
développement, ainsi que leurs propriétés modales. Puis, les différents résultats
réalisés dans la génération de DRS dans les HCPCF remplies de gaz sont présentés.
Nous verrons que la nécessité de lasers trés intenses pour induire ce phénomene en
espace libre n’en est plus une grace au confinement du gaz a des échelles modales
micrométriques sur de grandes longueurs d’interaction. Comme en témoigne 1'état
de l'art, 'amélioration des performances de telles fibres a permis d’exacerber la
conversion Raman. Le troisiéme paragraphe résume 1'objectif des travaux de these
présentés. Enfin, le chapitre conclut par une présentation de la structure du

manuscrit.
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2. Historique et principes physiques des HCPCF : nouveau
regard sur le principe de guidage optique

L’avenement des HCPCF a été a la fois une promesse technologique et une
révolution scientifique. En effet, guider la lumiere dans un cceur creux, c’est-a-dire
dans un milieu dilué (ici l'air), implique que les pertes par diffusion Rayleigh
devraient baisser relativement a celui des fibres conventionnelles a base de coeur de
silice. Ce facteur de réduction devrait étre comparable au ratio entre la densité de la
silice et I'air. Cette perspective a suscité I'engouement d’industriels comme Corning,.
En effet, la fibre optique conventionnelle a connu un des plus beau progres
technologique du 20ime siécle illustré par le prix Nobel décerné a Kao [19], et une
réduction de ces pertes de transmission jusqu’a une limite fondamentale qui est celle
de la diffusion Rayleigh. Cette limite est induite par la fluctuation locale de la densité
du verre lors de son étirage [20]. Ce progres a été a la fois continu et significatif
pendant 30 années ; commengant dans les années 70 avec des pertes de transmission
de 16 dB/km, jusqu’a des pertes de 0.15 dB/km a 1550 nm en 1987. Cette figure de
pertes est aujourd’hui marginalement améliorées (0.142 dB/km ont été reportées en
2017 par Tamura et al. [21]). Cette quasi-stagnation dans les performances du guidage
est due a la limite fondamentale de la diffusion Rayleigh de la silice. Ce phénomene
impose une dépendance des pertes d’un facteur 1/1*. Ainsi, si nous voulons nous
affranchir de cette limitation il est nécessaire de guider la lumiere dans un milieu
autre présentant une diffusion Rayleigh beaucoup plus basse. Dans ce contexte, I'air
est un choix privilégié en sachant en plus que le seuil d’apparition d’effets non
linéaires sera augmenté, la dispersion réduite, le seuil de dommage amélioré et le
probleme du photo-blanchissement lors du guidage de I'UV potentiellement adressé.
De nouveaux mécanismes de guidage ont donc été développés afin de pouvoir

guider la lumiere de maniere efficace dans un cceur creux.
a) Le spectre modal d'une fibre micro-structurée

Guider la lumiere par BIP ou IC a été un vecteur d'une transformation

paradigmatique concernant notre compréhension physique du phénomeéne de
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guidage optique. Le résultat de cette transformation conceptuelle est résumé dans la

tigure 1-4.
(a) (b)
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Figure 1-4 : (a) Définition schématique d"une fibre PCF. (b) Représentation schématique de la

constante de propagation fet du vecteur d’onde k dans une fibre BIP a cceur creux. (c) schéma du
contenu modal des trois mécanismes de guidage.

La figure résume schématiquement les trois mécanismes de guidage de fibre qu'on
peut recenser aujourd’hui, a savoir la RTI, la BIP et I'IC, et comment ces derniers sont
principalement déterminés par la structure modale de la gaine. Cette représentation
puise ses ressorts plus au travers des notions de la mécanique quantique ou de la

physique des solides que de I'optique guidée.
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Dans cette perspective, une fibre optique est représentée par un réseau 2D de
diélectriques transparents et uniformes le long de la direction z (i.e. cristal
photonique) ot un défaut est introduit dans lequel la lumiere est guidée dans la
direction z (Figure 1-4(a)). Ce défaut formera le cceur de la fibre, alors que le réseau
formera la gaine. A l'instar d'un semi-conducteur dopé, la lumiere ou longueur
d’onde d’intérét est confinée dans le cceur en s’assurant qu’elle ne peut pas étre
couplée dans la gaine. Cette interdiction de couplage de la lumiere du cceur vers la
gaine est assurée, dans le cas d'un guidage BIP, par le fait que la gaine ne supporte
pas de modes a l'indice effectif et fréquence du mode guidé dans le cceur. Dans le
cas de guidage IC, la gaine concue ne montre pas nécessairement de BIP, mais un
contenu modal peuplé par des modes (qui peut prendre la forme d'un continuum de
mode) dont l'intégrale de recouvrement avec le mode de cceur d’intérét (c.a.d.

produit scalaire des fonctions d’ondes des modes) est fortement réduit.

A noter ici, que le spectre modal de la gaine concerne celui des modes se propageant
suivant la direction z, a savoir les modes dont le champ électrique est de la forme «

e#? . En d’autre terme, l'espace d'Hilbert (c.a.d. l'espace fréquence-vecteur
d’onde (w, E)) a cartographier pour déterminer le spectre modal est un sous-espace

de (a), E), a savoir(w, #), ou Fest la composante de kle long de la direction z, souvent
appelée constante de propagation. Ce spectre modal est construit grace a la

résolution de I'équation vectorielle de Maxwell-Helmholtz définie par :
(V2 + k*n*)h + V(Inn®) X (VX h) = *h Eq. 1-2

ou h est la composante transverse du champ magnétique et n est la fonction
diélectrique de la structure de la gaine dans le plan transverse. Depuis, les travaux
pionniers de John [1] et Yablonovitch [2], cette équation est calculée comme un
probléeme a « valeur propre », tel I'équation de Schrodinger, d’ot le choix du champ
magnétique au lieu de 'électrique qui assure un opérateur Hermitien. Aussi, pour
des raisons pratiques, la gaine est traitée comme une structure infinie afin d’exploiter

le théoreme de Floquet-Bloch dans le cas de structures périodiques [22].

La résolution de cette équation prend la forme d"un diagramme montrant la densité
des modes se propageant le long z de la microstructure diélectrique dans 1'espace
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(w,B), ou (w, neff). Ici n.sf est appelé l'indice effectif du mode, et est relié a la
constante de propagation par f = n.sr. k. Ce diagramme contient le spectre modal
de la structure, appelé densité d’état photonique (DOPS), et dont le paysage est
principalement dicté par l'indice et la géométrie de la gaine. Cependant, pour le
moment, consacrons-nous a analyser la figure 1-4(c) en travaillant a une longueur

d’onde fixe.

Pour une gaine micro-structurée, le spectre modal peut étre fortement différent d'un
diélectrique a indice uniforme, exhibant des bandes photoniques « pleines » et des
bandes photoniques « vides », dites interdites. La nature des modes et leur genese
ont été clarifiées par le modele des états photoniques liés (voir section ci-dessous).
Cependant, sans recourir a des calculs élaborés nous pouvons déduire que tout mode
se propageant le long de z dans un milieu d’indice ng a son indice effectif tel que e <
ng. Autrement dit, le milieu ne peut supporter des modes ayant nest > ng, et donc,
pour notre fréquence optique de travail, 'espace des indices effectifs et > ng est une
BIP. La structure modale de la gaine des fibres RTI est composée d"un continuum de
modes en dessous de I'indice de la gaine (ici le verre). Au-dessus de cet indice effectif
(nefr) aucun mode de gaine ne peut étre guidé. Il existe donc une bande interdite dans
la structure modale de la gaine pour tout n.rau-dessus de l'indice de réfraction du
matériau de la gaine. Ainsi en insérant un défaut avec un n.plus grand, les modes
de coeur peuvent étre guidés dans la bande interdite de la gaine évitant tout couplage
avec les modes de cette derniere. La condition nécessaire pour un guidage par RTI

est donc Nepeyr > Ngaine-

Dans le contexte de cette these, I'exemple pris pour les fibres a BIP est une HCPCF.
La gaine est une micro-structuration de trous d’air et de silice entrainant une
ouverture du continuum de modes de gaine avec l'apparition de bandes autorisées et
de bandes interdites. Comme dit précédemment, les bandes interdites sont des
régions (w, n.sr) o les modes de gaines ne peuvent se propager. Grace a ce type de
micro structuration il est possible d’obtenir de telles bandes a des indices effectifs
inférieurs a celui de l'air. L'insertion d'un défaut d’air permet ainsi de guider les

modes de cceur a un indice inférieur a celui de l'air.
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Pour récapituler, dans le cas de ces deux mécanismes les modes de cceur peuvent étre
guidés avec de faibles pertes grace a des régions dans I'espace (w,n.ff) o aucun

mode de gaine ne peut étre guidé et donc se coupler avec le mode de cceur.

A contrario I'IC n’a pas besoin de ces bandes interdites afin de guider les modes de
cceur avec de faibles pertes. En effet, lorsque nous regardons la structure modale
pour ce type de mécanisme, les modes de gaine et de coeur coexistent au méme
indice effectif avec une interaction minime d’ott 'appellation de couplage inhibé.
Ceci est possible grace a un désaccord de la phase transverse entre le mode de cceur
et de la gaine permettant de découpler ces derniers. Nous détaillons les parametres

physiques qui permettent un tel guidage ci-dessous (section 2.a)iii).

N

Ainsi, ci-dessus nous nous sommes limités a analyser le contenu modal a une
fréquence fixe pour les besoins de la démonstration des principes derriere le guidage
optique par RTI, BIP et IC. Nous avons notamment remarqué que le guidage RTI est
un cas particulier de BIP. Aussi, le contenu et la structure modale dépendent de la
fréquence de I'onde optique a cause de la dispersion des ondes électromagnétiques.
Dans la pratique, le contenu modal décrit qualitativement ci-dessus est déterminé sur
un large intervalle spectral. La figure 1-5 montre le DOPS, qui n’est que le spectre
modal pour une gaine infinie, pour les HCPCF les plus représentatives. Nous
pouvons constater que le DOPS de la Kagomé (figure 1-5(b)) et de la tubulaire (figure
1-5(c)) sont trés similaires. En effet, aucun espace (n.f, k/A) n’exhibe une densité
d’états nulle contrairement a la maille triangulaire présentant une BIP (zone blanche

de la figure 1-5 (a).

o 1
60 80 100 120 140 :
Normalized frequency (k) Normafized frequency,

Figure 1-5 : DOPS de (a) BIP a cceur creux (b) structure Kagomé (c) Structure tubulaire.
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b) Le modele des états liés photoniques (PTBM)

Suite aux travaux de John [1] et Yablonovitch [2] en 1987, il est devenu évident qu’on
peut traiter un photon dans une microstructure diélectrique comme il est coutume de
le faire pour une fonction d’onde électronique dans un semi-conducteur ou un
cristal. Aussi, des notions, jusqu'ici limitées a la mécanique quantique ou a la
physique de la matiere condensée telle que la bande interdite, la densité d’état ou
encore |"utilisation du théoreme de Floquet-Bloch ont vu le jour en optique. Parmi ce
travail de transfert conceptuel, on note le modele des états liés photoniques pour

expliquer la naissance des BIP dans les fibres, développé par F. Benabid [12].

L’approche des états liés a 1'avantage de donner une description intuitive sur la
formation des bandes permises, et par conséquent des bandes interdites. Cette
derniére est plus communément utilisée dans la physique du solide pour calculer les
bandes électroniques. Elles sont créées lors du rapprochement des sites atomiques
isolés et identiques formant le solide. Le modele considére un atome isolé avec ses
niveaux d’énergie discrets. Lorsqu'un atome se rapproche d'un autre atome
identique, les orbitales atomiques se recouvrent, et les niveaux électroniques discrets
et dégénérés se scindent alors en deux sous leur interaction réciproque. Si un nombre
infini N d’atomes sont présents et tres proches, des bandes continues d’énergie sont
formées. Ces bandes de niveaux d’énergie ont des fonctions d’ondes délocalisées
décrivant les états quantiques des électrons, appelées fonctions d’ondes Bloch. Aussi,
entre ces bandes des « gaps » sont formés, ce sont les bandes interdites (voir Fig. 6
(a)). Si un défaut (e.x. un dopant) est introduit dans ce réseau de N atomes ayant un
niveau d’énergie correspond a une bande interdite du réseau, la fonction d’onde
électronique de niveau d’énergie du défaut ne peut se coupler avec ceux du réseau.
Transposer au cristal photonique 2D d’une PCF, revient a remplacer les atomes par
des guides d’onde a haut indice et les niveaux d’énergie électroniques par la
constante de propagation. La distance inter-atomique devient alors la distance entre
deux guides d’ondes de haut indice appelé « pitch » et noté A. Lorsque les guides
d’ondes sont assez proches, les champs des guides d’ondes se recouvrent induisant

une séparation des modes formant les bandes permises de la structure de la gaine (ou
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simplement modes de gaine). Cette analogie faite entre la physique du solide et la

photonique est illustrée sur la figure 1-6(a).

Une simulation est présentée sur la figure 1-6(b) afin d’avoir une meilleure
appréciation de la formation des bandes d’énergie dans le cas d'une PCF. Pour cela
les courbes de dispersion de I'état fondamental LPo1 et du second mode d’ordre élevé
LP11 dans un tube de silice isolé de diameétre d sont représentés. Le couplage entre ces
tubes identiques formant un arrangement 1D est considéré suivant leur inter-
distance. La figure montre les courbes calculées pour un diametre d = 0,45.4 ou 4 et
'espacement entre chaque tubes. Le calcul est effectué pour un arrangement de 1000
tubes de silice. Les courbes montrent que les fréquences discretes permises pour un
tube de silice isolé s’élargissent en bandes permises pour un arrangement de 1000
tubes de silice. Cet élargissement est d’autant plus important que la fréquence
normalisée (k, A) diminue. La conséquence du rapprochement des tubes est donc une
interaction plus forte entre les modes des tubes. A l'inverse, lorsque 1'espacement
entre les tubes de silice est important (4>1) les bandes photoniques restent étroites.
Cette simulation met également en avant la possibilité d’insérer un coeur creux pour
confiner la lumiere grace a une BIP s’étendant en-dessous de la ligne d’air. Enfin, le
mode fondamental est le mode le plus confiné et le moins énergétique comme en

électronique.

Pour former cette BIP différents éléments de la structure de ce type de fibre rentrent
en jeu. La figure 1-6(c) montre la densité d’état photonique calculée numériquement.
Comme dans 'exemple vu précédemment, des bandes permises résident autour de
la BIP dont la largeur rétrécit ou augmente suivant kA. Cette figure permet de définir
les courbes de dispersion limitant la BIP. Celle a basse fréquence est représentée en
rouge. Sur cette figure nous pouvons également observer le champ proche, pour un
vecteur d’onde normalisé représentatif, confirmant le guidage de la lumiere dans les
plots de silice (figure 1-6(c)(B)). A plus haute fréquence la nature des modes est
moins évidente due au recouvrement entre plusieurs BIP. Cette hybridation a pour
conséquence la formation d'un bord de bande avec une combinaison de modes de
gaines de symétrie différentes. Ces derniers sont surlignés en bleu et représentent la

courbe de dispersion des ponts de silice (figure 1-6(c)(C)). En vert sont ceux des
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cceurs d’air de la gaine avec leur champ proche respectif (figure 1-6(c)(D)). A des
fréquences en dessous de k4=16,9, les modes des trous d’airs sont prédominants. Au-
dessus de cette valeur ce sont les ponts de silice. Ils forment ainsi la frontiére entre la
BIP et la bande permise a plus haute fréquence. Expérimentalement, ces résultats ont
été validés en excitant chacun de ces modes grace a un super-continuum et en les

visualisant avec un microscope optique permettant le balayage du champ proche

(SNOM) [23].

Trois types de guides optiques sont mis en avant : les plots de silice, les ponts de
silice et le cceur d’air. Chacun a son role a jouer sur la largeur de bande de
transmission de la lumiere. Afin de I'optimiser, il est possible d’augmenter la fraction
d’air de la gaine. Elle est définie par le ratio entre le diametre du trou d’air a
I'espacement 4. En accroissant la fraction d’air de 90 a 100% la BIP s’élargit

considérablement et se décale vers des fréquences plus hautes [12].
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Figure 1-6 : (a) Représentation schématique de 'analogie entre les modeles de la physique du solide et
de la photonique (b) Courbes de dispersion du mode fondamental et du premier mode d’ordre élevé
pour une tige de silice isolée et pour un réseau a une dimension de tiges de silice. (c) Diagramme
d’intensité d’états simulé d’une BIP a maille triangulaire avec les différents champs proches des
modes résonnants dans les trois types de résonateurs [23].
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c¢) Etatlié ou quasi-lié dans un continuum

Un état lié est assimilé a un atome confiné dans un puit de potentiel n’existant que
pour des valeurs en dessous de la barriere de potentiel (E=0). En 1929, Van Neumann
et Wigner [24] démontrent qu'un état lié peut également exister dans un continuum,
c’est-a-dire au-dessus de la barriére de potentiel comme illustré sur la figure 1-7(a).
Sur cette figure, le spectre de fréquence est constitué d'un continuum d’états étendus,
et des niveaux discrets d’états liés. L'état lié est localisé spatialement soit par le
confinement da a la structure ou par un puit de potentiel. Un état situé dans le
spectre du continuum se couple aux états étendus provoquant des fuites par
résonnance. Les états liés dans un continuum résident dans ce continuum en restant
localisés sans radiation [25]. La premiére investigation d'un état lié dans un
continuum a été revendiquée par Capasso ef al. [26] dans un semi- conducteur
hétéro-structuré pour la premiére fois. D’autres manifestations de ce phénomeéne ont

été rapportées en mécanique, électronique et dans les cristaux photoniques.

En photonique cette manifestation est rapportée pour la premiere fois par Couny et
al. en 2007 [10] dans une PCF a maille Kagomé. Ici, la lumiére guidée est piégée dans
le cceur de la fibre et se comporte comme un état quasi-lié dans un continuum
d’états. En effet, les ponts de silice supportent un continuum de modes avec une
oscillation rapide de la phase transverse. Cette derniere est définie par le nombre
azimutal m, plus il est important plus les oscillations de la phase transverse sont
rapides. Cela induit une incompatibilité entre la phase transverse de la gaine
(oscillation rapide) et celle du cceur (oscillation lente) et donc un recouvrement quasi
nul. Ceci peut étre exprimé par le produit scalaire de la phase transverse du mode de
coeur et celui du mode de gaine qui tend vers 0 ({@corelAN*|@c1aq) = 0) oU An est le
profil d’indice transverse. Ainsi, afin d’exacerber 1'inhibition du couplage entre les
modes de gaine et de cceur il faut jouer sur les champs de ces derniers dans le but
d’augmenter le désaccord de la phase transverse et réduire leur recouvrement
optique. Une autre manifestation de ce phénomene dans ces structures apparait
lorsque la symétrie est brisée par une perturbation (défaut dans la structure). Cette
derniere fournit une voie de couplage entre les modes discrets et des modes du

continuum induisant une résonnance Fano [27].
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Dans les HCPCF une structuration particuliére de la maille est requise. La maille
Kagomé rapportée pour la premiére fois en 2002 [8] possede cette fonction. Ainsi la
tres large bande de transmission associée a des pertes linéiques aussi faibles
intriguent en vue des modeéles existants. En effet, ces derniers ne peuvent expliquer
de si faibles pertes ou décrire le contenu modal de la gaine. Comme dit
précédemment, ce n’est qu’en 2007 [10] que le concept du IC est apparu grace a une
analogie faite avec la théorie de Van Neumann et Wigner dans le contexte de la
mécanique quantique [24]. La particularité de ce mécanisme étant la possibilité de
guider un mode de cceur avec le méme indice effectif que les modes de gaine grace a
un désaccord de la phase transverse. Des arrangements de la micro structure en carré
ou encore en nid d’abeilles comme les BIP a cceur creux permettent également de
guider sur de larges plages fréquentielles grace a 1'IC [28]. Ce régime s’appelle
régime large pitch o1 une cellule élémentaire suffit pour décrire le spectre modal de
la gaine. En se basant sur la compréhension de ce mécanisme, un coeur hypocycloidal
a été introduit en 2010 [29] dans la structure des Kagomé afin d’exacerber I'inhibition
du couplage entre les modes de cceur et de gaine. A partir de cette architecture, une
réduction drastique des pertes est rapportée avec de nouveaux records sur une large
gamme fréquentielle passant de valeur de 1000 dB/km [8] a 17 dB/km en 2013 a 1030
nm [30]. La dépendance des pertes a la courbure négative démontrée de maniére
théorique et expérimentale est un fort indicateur physique du découplage entre les
modes de cceur et de gaine de I'IC. Une structure découlant de I'introduction du
contour hypocycloidal, et alternative a la maille Kagomé montrant a la fois un
contour de cceur hypocycloidal et une forte réduction des nceuds, est la maille
tubulaire [31]. La premieére fabrication d’une fibre creuse a gaine tubulaire a été
publiée par Pryamikov et al. en 2011 [32]. Dans ce cas I'arrangement de la maille est
composée de tubes de silice isolés (nommé ici maille tubulaire). Le profil étudié est
un arrangement de 8 tubes adjacents de silice tres épais (4,3 um) dans le but de
guider dans le moyen IR avec des pertes inférieures a celle de la silice dans cette
gamme spectrale. Par la suite de nombreux groupes de recherche ont investigué ce
type de structure avec un nombre différent de tubes, d’épaisseurs de silice, de taille
de coeur et méme de forme de tube de manchonnage. De faibles pertes dans le NIR et

le MIR ont alors été démontrées. Kolyadin et al. ont ainsi fabriqué une fibre avec 8
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tubes obtenant des pertes de 50 dB/km entre 3 et 4 um [33]. De méme, en 2014 Wang
et al. [34] obtiennent des valeurs a 100 dB/km a 3,1 pm pour une structure a 10 tubes.
Puis, Uebel et al. développent une fibre a 6 tubes tenus par une forme de tube de
manchonnage hexagonale lui permettant d’obtenir des pertes de 180 dB/km a 1600
nm. En 2016, Michieletto et al. [35] rapportent 30 dB/km a 1090 nm avec une gaine a
7 tubes puis Hayes, la méme année, 25 dB/km a 1200 nm. Nous pouvons noter que
I'évolution des performances des HCPCF IC est liée a celle du contour du cceur
(figure 1-7(f)). Lors de cette thése de telles fibres ont été congues et réalisées pour

atteindre des valeurs records dans I'UV-VIS. Ces travaux sont décrits dans le

prochain chapitre.

Matthieu Chafer | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2018 41

(@) ev-nc-no | mu|



(a)

Etat lié Etat quasi-lié

\‘uﬁ‘, \‘ ﬁ'j U"‘J’ \\,'r "\f\f" 'n'\‘,"n‘-._f ]-Continuum{ —e—

T T8 0= —e— n=1
(b) (c)
VNI &L (A) HIGH TRANSMISSION BANDS
Core mode Cladding mode  Unit-cell mode
1.006 4=
1.0044%
5 102l ¢
3 1.0024
& . | \
1 s - A T 8 A3 TS S o o \
2 ey KA=50
-
i
S 2
140 KA=100

60 80 100 120
Normalized frequency (kA)

(d) (e)

Air-defect mode Intensity profile Kagome-lattice mode

(B) LOW TRANSMISSION BANDS
e _w w_
(0l T N (b)

E 020 06
@ 01 Mi
N E 0.10. (b) u’i
\‘ = oo s

g LENGTH %

Figure 1-7 : (a) Représentation schématique d"un état lié dans un continuum. (b) Densité d’états
photonique d’'une structure Kagomé (c) et (d). Nature des modes d"une fibre Kagomé pour différentes
fréquences normalisées du diagramme des densités d’états. (e) Profil d'intensité d"un mode de cceur et

de gaine au méme nesr. (f) évolution du cceur des HCPCF-IC
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d) Propriétés modales des HCPCF

Ci-dessus nous avons discuté des propriétés de la gaine des fibres micro-structurées,
et comment un dessin judicieux de ces microstructures permettait de structurer le
spectre modal de la gaine. Elle détermine le mécanisme de guidage et influe
directement sur les propriétés modales du cceur. Dans cette section nous nous

focalisons sur ces derniéres.

Tout d’abord, les modes de cceur des HCPCF guidant par BIP ou IC sont similaires a
celui d'un capillaire [36] vis-a-vis de la distribution du champ dans le cceur et de
"évolution de I'indice effectif du mode. Cependant, comme nous pouvons voir sur la
tigure 1-8(a) cette évolution dans le cas de la HCPCF BIP differe particuliérement sur
les bords de la bande de transmission formant un S caractéristique. Ceci est la
conséquence de I’anti-croisement entre le mode de coeur HE11 et les modes de surface
ou de gaine dont nous avons parlé lors de la description de la gaine de la BIP. Cette
hybridation proche d'un anti-croisement induit un couplage d"une fraction du mode
de cceur dans la silice plus élevée. Dans le cas des HCPCF IC, une discontinuité existe
aux fréquences ou les modes longitudinaux du mode de coeur couplent aux modes

de gaine.

D’autres différences modales résident entre ces mécanismes de guidage. La premiere
est directement reliée au nefr, la GVD, qui est de 'ordre de 100 fois supérieure dans le
cas d"une BIP par rapport a I'IC comme nous pouvons le voir sur la figure 1-8(b). Le
contenu modal pour une BIP est monomode grace a son faible MFD situé entre 4 et
15 um typiquement mais perturbé par des modes de surface alors que pour une IC
ces modes de surface n’existent pas et le contenu modal est quasi-monomode. Il est
important de noter qu'en augmentant la longueur de ce type de PCF un nettoyage

modal s’effectue améliorant le caractere monomode de la fibre [37].

Le dernier aspect, et non des moindres, est le recouvrement optique entre le mode de

cceur et la gaine définie par le terme F donné par I'équation suivante :

1
F (e_o)z $dl|E|? Eq. 1-3
Wo/ $dAE xH*.2
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Figure 1-8 : (a) Evolution de I'indice effectif en fonction de la longueur d’onde pour un capillaire
(courbe rouge), une HCPCF de type IC (courbe verte) et d"'une HCPCF BIP. (b) Comparaison du nes,
de la GVD et du spectre de transmission d’une BIP et des IC.
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Ou gest la permittivité diélectrique du vide, uoest la perméabilité du vide, E et H
sont la distribution du champ électrique et magnétique du mode fondamental, et Z
est le vecteur d’unité le long de la fibre. Pour les HCPCF BIP ce recouvrement (F) est
compris entre 0,1 et 1%. Cette dépendance est proportionnelle a 1/A*due a la
diffusion de la lumiere par les inhomogénéités a toutes les échelles de longueurs
limitant les performances de pertes de ces fibres [38]. Le découplage entre les modes
de gaine et de cceur dans le cas de I'IC induit des recouvrements optiques aussi bas
que quelques ppm surmontant théoriquement la limite des BIP quant a la réduction
des pertes [15]. Par la méme occasion, ce faible recouvrement ouvre la voie a des

applications utilisant de hautes énergies.

Les fibres IC semblent avoir des propriétés plus avantageuses que celles de la BIP.
Cependant, comme nous allons le voir au cours de cette thése, suivant le type de
conversion Raman voulu ces deux HCPCF exhibent des avantages et des
désavantages. Les différentes propriétés des HCPCF BIP et IC sont synthétisées dans
le tableau 1-1.

BIP IC

MFD (um) 4-15 15-95

Quasi monomode +

Contenu modal
modes de surfaces Quelques modes

F 01a1% 1 ppm
GVD (oeflemyim) -250 < x < 250 25<x<25
S nm
g (typiquement 1 ps/km/nm)
Largeur de bande de Mono-bande Multi-bande
transmission (THz) 70
1000

Tableau 1-1 : Différences notoires entre les HCPCF BIP et les IC.
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3. Génération de la diffusion Raman stimulée dans les

HCPCF

La diffusion Raman est définie comme une diffusion inélastique a deux photons d'un
faisceau laser par l'excitation moléculaire du milieu Raman. Il en résulte une
fréquence décalée de la fréquence Raman du milieu (wg) vers le rouge nommée
fréquence Stokes (w;) et une décalée vers la fréquence bleue, 1'anti-Stokes (wg;). Ce
phénomeéne étant cumulatif, sa génération sera d’autant plus importante que la

distance d'interaction est longue, d’ou I'intérét des HCPCEF.

En témoigne les résultats présentés dans le graphique 1-9 ou est tracé le seuil
d’énergie nécessaire est tracé pour la génération du premier Stokes en fonction de la
largeur temporelle d’impulsion dans une fibre HCPCF. En pointillés rouge est
représenté le seuil théorique d’énergie pour I'état transitoire et en pointillé noir celui
de 1'état stationnaire. Les points noirs représentent les résultats expérimentaux. A
partir d'une largeur d’impulsion de 13 nsle gain Raman bascule en régime
stationnaire. Un autre point a noter est le besoin d’augmenter I'énergie lorsque
I'impulsion s’élargit pour générer le premier Stokes comme prédit par la théorie.

500 p——————

400 |
300

200

Seuil d’énergie (nJ)

100

L i 1 i L M 1 i ] " L

5 10 16 20 25 30 35

Largeur d’impulsion (ns)
Figure 1-9 : Seuil d’énergie nécessaire a la génération du Stokes de premier ordre vibrationnel en
fonction de la largeur d’impulsion [11].
Enfin, comme remarqué précédemment, un état transitoire ou stationnaire Raman

dans une fibre a cceur creux peut étre généré a des seuils d’énergie ultra-bas grace a
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I'augmentation de la longueur d’interaction et son confinement sur des surfaces
micrométriques. En effet, dans une configuration conventionnelle la puissance
nécessaire est de 'ordre du MW avec des durées d'impulsions en ps. Avec les fibres
a coeur creux il est possible d’étre en régime transitoire pour des durées d’impulsion
beaucoup plus longues avec des puissances bien plus faibles, une énergie de moins

de 100 nJ suffit typiquement pour générer le Stokes.

Les nombreux résultats saillants de la prochaine section corroborent le différenciant

qu’offre les HCPCF pour la DRS.

4. Etatdel’art du Raman dans HCPCF

Comme nous avons pu voir, les fibres a cceur creux permettent d’exacerber
I'interaction laser-gaz grace au confinement du gaz sur de petites aires effectives et
sur de longues distances. Les fibres BIP offrent une conversion de fréquence sur des
plages de fréquence étroites permettant de filtrer les transitions vibrationnelles. A
contrario, la large fenétre de transmission des fibres a IC en font un outil de choix

pour générer des peignes de fréquences.

N

La premiere démonstration de la génération de diffusion Raman stimulée a seuil
ultra-bas a été faite dans la premiere fibre Kagomé publiée en 2002 par Benabid et al.
[8] illustrée par la figure 1-10(a). La fibre remplie d’hydrogene a été pompée a une
longueur d’onde de 532 nm avec une durée d'impulsion de 6 ns. Son seuil de
génération Raman était en dessous du micro-Joule et I'efficacité de conversion
atteinte était de 30%. La fibre a coeur creux est alors devenue depuis ces travaux

pionniers une plateforme pour obtenir des effets non-linéaires a basse énergie.

Avec un laser a 1061 nm et une durée d’impulsion de 0,8 ns, I'efficacité de conversion

de la pompe au Stokes rotationnel du premier ordre atteint 92% en 2004 [39].
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Figure 1-10 : (a) Image MEB de la premiere fibre a maille Kagomé et les champs lointains des Stokes
générés [8]. (b) Génération en régime continu du Stokes du premier ordre rotationnel a la limite
quantique [9].

L’année suivante, 'observation expérimentale du passage du régime transitoire au
régime établi avec une impulsion aussi large que 14 ns est faite dans une fibre BIP

remplie d’'Hz pour une énergie de 150 nJ [11].

En 2007, Couny et al. [9] démontre un seuil de génération Raman sub-Watt dans une
HCPCF BIP remplie d’'H2 en régime continu. De plus, la limite quantique de

conversion Raman est atteinte (99,99%) comme nous pouvons le voir sur la figure 1-

10 (b).

Un laser avec une durée d’impulsion de 12 ns a 1061 nm injecté dans une fibre
Kagomé toujours remplie d'Hz a permis a Couny et al. en 2007 [10] de générer un

peigne Raman sur 3 octaves couvrant la plage spectrale de 332 nm a 2,3 um (voir

tigure 1-11 (a)).

Grace a ce peigne, Wang et al. [40] démontre en 2010 I'auto-cohérence et la cohérence
mutuelle des composantes spectrales de ce dernier (voir figure 11(b)). Cette
démonstration a été faite en générant un peigne dans chaque bras d’un systeme
interférométrique Mach-Zender permettant d’observer les interférences des
différentes lignes Raman séparément et entre elles. Ces travaux montrent qu'une
forte auto-cohérence existe et donc qu'un seul mode spatio-temporel est sélectionné

du champ multimode du vide (voir [41] pour plus de détails). La génération d'un
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peigne optique ultra large dans ces fibres ouvre la voie aux impulsions dans le
régime atto-seconde avec des propriétés non classiques ou encore a la synthese

d’onde.
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Figure 1-11 : (a) Génération d’un peigne Raman sur 3 octave en régime d'impulsion ns pour une
polarisation incidente linéaire et rotationnelle [10]. (b) Démonstration de la cohérence et I'auto-
cohérence entre les composantes des peignes Raman [40].

Enfin, en 2015, Benoit et al. [42] utilise un laser pico-seconde (27 ps) avec un haut taux
de répétition (1 MHz) afin d’augmenter la filtration des modes temporels (voir [43]
pour plus de détails). Le peigne généré couvre alors la gamme de longueur d’onde

de 321 nm a 12,5 pm représentant 5 octaves (voir figure 12).
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Figure 1-12 : Peigne Raman généré sur plus de 5 octaves en régime ps [42].

La chronologie de ces résultats est liée a I’amélioration des performances des lasers
mais également a celle des fibres. En effet, nous avons vu que le facteur de mérite
dépend de la longueur effective de l'interaction laser-gaz elle-méme déterminée par

les pertes par transmission.

5. Objectifs de la these

Les travaux de these puisent dans I'état de l'art décrit ci-dessus. Ils se déclinent en
deux axes afin d’exploiter la capacité des fibres creuses pour développer des sources :

performantes, versatiles et/ ou exotiques pour I'industrie et la recherche.

a) Convertisseur de fréquence et source peigne a base de

HCPCF

Le premier de ces deux axes concerne le développement de sources laser a multiples
lignes d’émission dans la gamme spectrale du visible et de l'ultraviolet, et
remplissant le cahier des charges nécessaire pour une commercialisation. Ces sources

sont basées sur la production d'un peigne de fréquence optique via la génération de
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DRS dans une HCPCF remplie d'un gaz Raman. Cet axe est la continuité des travaux
précédents initiés au sein du groupe de recherche GPPMM et la société
GLOphotonics, qui ont démontré la faisabilité de la génération d'un peigne Raman

pompé avec un laser compact émettant a 532 nm.
b) Vers un générateur de fonctions d’ondes optiques

Le deuxieme axe porte sur une nouvelle source qui révolutionnerait le monde de la
photonique, une source permettant de générer n'importe qu’elle forme d’onde
optique de maniere similaire a I'électronique. Dans ce but, un peigne Raman en
régime CW serait idéal et réalisable grace aux HCPCF. Le premier jalon majeur vers
I'avenement de ce synthétiseur est traité avec I'obtention d’'un laser Stokes a haute
puissance et faible largeur de bande. Une physique riche et dense découle de la
génération de ce Stokes que nous passerons en revue tant sur le plan théorique

qu’expérimental.

6. Conclusion

Mon manuscrit de thése sera organisé en trois parties majeures sous divisés en

chapitre dont le contenu est résumé ci-dessous :

La premiére partie sera dédiée a la conception et au développement de nouvelles
fibres avec des performances a l'état de l’art, plus particulierement des fibres IC avec
une maille tubulaire. Nous verrons que la théorie des fibres a IC a permis de dégager
une boite a outil permettant de concevoir et de fabriquer des fibres avec des
performances record du proche IR a 'UV. En effet, des pertes aussi basses que la
limite de la diffusion Rayleigh de la silice sont atteintes dans le vert et 'UV. L’étirage
d’'une telle fibre sur 1 km de longueur a démontré la stabilité de notre procédé. Afin
de conclure sur cette premiere partie. Un dernier chapitre conclura sur la maniére et
l'intérét de fonctionnaliser de telles fibres en PMC avec deux exemples représentatifs

réalisés lors de cette these.

La deuxieme partie traitera justement de la fonctionnalisation de ces fibres afin de
réaliser un convertisseur de fréquence pour l'industrie. Ce développement differe
des autres PMC vue que la silice est perméable a I'H utilisé comme gaz actif Raman.
Un travail d’ingénierie sera effectué afin de confiner le gaz dans la fibre afin
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d’augmenter le temps de vie d’un tel composant. Le but étant de transférer cette
technologie si prometteuse en laboratoire a 'industrie. Deux fibres et micro-chips
différents seront utilisés afin de générer des peignes dans I'UV et dans le visible.
Enfin, une autre pompe a fréquence réglable sera utilisée afin d’obtenir un peigne
dans le visible. Cette configuration ameéne au dernier chapitre ot une étude

systématique sera faite avec un cytometre.

La troisieme et derniere partie portera sur un travail plus en amont vers la réalisation
d"un synthétiseur d’onde optique a base de HCPCF remplie d’'H>. Le premier étage
d’un tel synthétiseur consiste en la conversion de fréquence au Stokes rotationnel du
premier ordre afin de conduire le processus de modulation moléculaire dans un
second étage. A cet effet, un laser CW sera utilisé comme pompe pour une stabilité
accrue du synthétiseur. De cette conversion découlera une nouvelle dynamique ot la
DRS est conduite en régime Lamb-Dicke. Cette derniere ouvre la voie a une nouvelle

plateforme technologique pour la recherche fondamentale.
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Partie 1
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Chapitre 2.

Conception et réalisation de PCF a cceur creux.

Dans ce second chapitre nous allons étudier 'influence des divers parametres géométriques de
U'architecture des fibres HCPCF a IC sur les performances de guidage. Les lois d’échelles
déterminées lors de cette description permettront de concevoir et réaliser des fibres a maille
Kagomé et tubulaire avec des pertes record dans I'UV-VIS et proche IR. Nous verrons

également la limite actuelle afin de continuer a réduire ces valeurs de pertes.
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1. Introduction

Ce chapitre a pour objectif de présenter les différents travaux de conception et de
fabrications des HCPCEF. Lors de cette these, trois designs de fibres creuses ont été
réalisés.

Une premiere étape a consisté a optimiser les fibres HCPCF a maille Kagomé. La
compréhension théorique de son mécanisme de guidage par IC depuis 2007 [10] a
permis de réduire drastiquement les pertes de transmission de celle-ci jusqu’a 17
dB/km [37] en 2013. Un meilleur contrdle du procédé de fabrication et un ajustement
tin de l'architecture du diélectrique de la gaine ont permis lors de cette these de
développer une fibre Kagomé présentant des pertes record de 8.5 dB/km a 1030 nm
[44]. Une campagne de caractérisation linéaire complete (pertes, contenu modal par

S2, comportement en polarisation) a été conduite et sera présentée dans ce chapitre.

Dans un second temps, une part importante de ces travaux de these a porté sur le
développement d'un nouveau type de fibre a cceur creux dicté par le méme principe
de guidage, basé sur une maille «tubulaire » [32]. Cette configuration présente
I'intérét majeur de conserver un contour de cceur hypocycloidal avec une forte
courbure tout en supprimant les zones d’attaches entre les tubes, qui est
préjudiciable dans 1'efficacité du confinement du mode de coeur guidé (ces nceuds de
silice étant porteurs de modes avec un faible nombre azimutal) [37]. Un travail
théorique a été mené afin de dégager les parametres géométriques clés pour obtenir
un guidage le plus efficace, a savoir un comportement le plus monomode possible
avec des pertes de transmission les plus basses. Une étude expérimentale
systématique a été réalisée confirmant les lois d’échelle dégagées lors de la partie
théorique. Ces travaux ont débouché sur la réalisation de la premiere fibre a cceur
creux tubulaire avec 8 tubes avec des pertes de propagation passant sous la barre des
10 dB/km autour de 780 nm. Ce design a permis de tendre a des pertes de
transmission efficaces sur un domaine spectral d’intérét, I'UV-VIS pour certains
travaux de cette these a savoir la conversion de fréquence par DRS. Une seconde

tibre « large bande » présentant des pertes de 21 dB/km sur 1 octave a été fabriquée.
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Puis, une fibre basée sur une gaine a 9 tubes a été étirée sur une longueur atteignant 1
km mettant en évidence la stabilité de notre processus de fabrication. De plus, des

pertes de transmission record dans le vert et 1'UV sont obtenues.

Enfin, une fibre HCPCF BIP a été réalisée afin de mener les expériences de CW
Raman présentés dans la dernieére partie (partie III) de ce manuscrit. Nous ne
reviendrons par sur les lois d’échelles de ce type de fibre déja bien renseignées dans
la littérature et présenterons uniquement la fabrication et les caractéristiques linéaires

de cette fibre.

2. Fabrication par la méthode Stack and draw

Toutes les fibres présentées dans ce chapitre reposent sur une méthode de fabrication
dite par « Stack-and-draw » ou « assemblage-étirage » décrite par la figure 2-1. Dans
un premier temps, des capillaires sont étirés a partir de tubes de silice pure dont
I'épaisseur est choisie en fonction du ratio final air-silice désiré. De premiers
capillaires sont assemblés pour former la structure de la gaine et du cceur sur un
banc dédié a cet effet. Une fois cet assemblage fait, la structure composée de
capillaires est insérée dans un tube de manchonnage préalablement choisi. Suivant le
nombre de défauts de coeur voulu (1, 7 ou 19 capillaires) le ou les capillaires du
centre sont retirés sur une certaine distance. Enfin, d’autres capillaires de plus faibles
dimensions servant de cales sont introduits entre la structure assemblée et le tube de

manchonnage pour venir stabiliser I'ensemble.

Cette préforme dite primaire est étirée en « cannes » d’environ 3,5 mm de diametre et
d’un metre de long. La derniére étape consiste a retirer ces cannes re-manchonnées
dans un tube appelé «jacket » permettant de rajouter de la silice et de les tirer en
fibre de quelques centaines de pm de diametre. Lors de cette procédure, une gestion
de gaz et de vide est nécessaire. En effet, la gaine et le coeur sont pressurisés de
maniéere indépendante afin de controler au mieux ces parametres et de donner au
contour du cceur la forme voulue. Le vide est fait entre le tube et la canne afin de

supprimer la zone d’air.
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Figure 2-1 : Schéma de la méthode de fabrication par stack and draw.

3. Fibres a couplage inhibé a maille Kagomé

La maille élémentaire d'une fibre Kagomé est formée de deux triangles reliés par leur
sommet respectif. Contrairement aux fibres BIP les nceuds reliant la microstructure
ne sont pas constitués de larges plots de silice et le pitch est beaucoup plus grand
(typiquement autour de 20 pm). Les différentes photos MEB sur la figure 2-2
présentent la géométrie typique d'une fibre Kagomé hypocycloidale et illustrent les
différents parameétres clés: le rayon du cceur (Rco), le pitch (A4), la courbure du
contour du cceur (b), I'épaisseur des ponts (f), le nombre d’anneaux constituant la

gaine.

\\ ‘
al

Figure 2-2 : Image MEB d’une fibre Kagomé typique indiquant les parametres géométriques d'une
maille Kagomé. (a) La taille du coeur Rco et le pitch A (b) la courbure négative b. (c) I'épaisseur des
ponts t.

Nous allons maintenant voir comment architecturer la micro structure de ces fibres

pour répondre au mieux aux criteres du IC.
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Pour cela, nous allons jouer sur les différents parameétres clés. Leur influence

théorique est décrite dans cette section.

a) Outils conceptuels pour exacerber I'IC avec une maille
Kagomeé
i. Forme du contour de cceur

La compréhension du principe du IC appliquée aux fibres a permis d’introduire en
2010 [45] un contour de cceur hypocycloidal (ou encore dit a courbure négative) aux
fibres Kagomé afin de diminuer le recouvrement entre les modes de gaine et de
cceur. Cette forme peut étre obtenue lors de I'étirage par un jeu de pression adéquat
entre le cceur et la gaine.

Dans un premier temps définissons la courbure négative. Comme présenté
précédemment, le contour du cceur résulte de 7 cellules manquantes (dans cet
exemple) dans l'arrangement triangulaire des tubes de silice. Ainsi, le contour de
ceeur se distingue par une alternance de deux types d’arcs (voir figure 2-3(a)). Deux
cercles peuvent étre définis a partir de ces arcs étant plus ou moins avancés vers le
centre de la structure, un avec un rayon R;, tangent avec les 6 arcs les plus avancés et
un cercle de plus grand diametre avec un rayon R,,; tangent avec les 6 arcs les plus
reculés. La courbure négative est définie par le parametre b déterminé comme le ratio
entre la hauteur d, définie par la distance de la perpendiculaire entre la ligne reliant
deux nceuds de connexion et le sommet du dome tangent avec R, , et la moitié de la
longueur de cette ligne r. Lorsque b = 0, les arcs sont donc des droites et le contour
du coeur présentant une forme polygonale. Ce contour est caractéristique des
premieres fibres Kagomé développées dans la littérature [46]. Pour unb =1, un
contour hypocycloidal apparait, les arcs rentrants prenant une forme elliptique et les
arcs les plus en retrait ayant une forme circulaire. Il est important de noter qu’il est

en pratique compliqué d’obtenir un b > 1.

L’influence de ce b est illustrée sur la figure 2-3(b) ot une fibre Kagomé avec une
gaine a 3 couches et un défaut de 7 cellules avec un b=1 est comparé
schématiquement avec une fibre identique mis a part la forme du cceur qui est

polygonale.
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Figure 2-3 : (a) Définition de la courbure négative b. (b) lllustration géométrique du bénéfice de la
courbure négative. (c) Evolution du nombre azimutal et du périmetre du contour de cceur en fonction
du parametre b. (d) Evolution du contenu modal et des pertes par confinement avec le b.

Le premier bénéfice porté par le contour a courbure négative est une réduction du
recouvrement spatial entre le mode de coeur et le contour de silice. En effet, avec un
pourtour polygonal le mode de coeur recouvre quasiment tout le périmetre de silice.
A T'inverse, le contour hypocycloidal réduit l'intersection du champ du mode HE11
avec le contour du cceur a 6 zones tangentielles. Deuxiemement, en regardant la zone
(1) caractérisant le profil du mode du contour de cceur, de grands arcs permettent
d’augmenter le périmetre de silice et donc m. Ainsi, I'intégrale de recouvrement entre
les modes de gaine et de cceur est atténuée. Enfin, la zone (2) met en avant le fait que
les nceuds de connections porteurs d’'un faible m, et donc source de couplage avec le

mode de cceur, sont repoussés loin du mode de cceur guidé.

Avant les travaux de cette these, le groupe de recherche GPPMM a mené une étude
systématique expérimentale et théorique afin de mieux comprendre et quantifier

I'importance de la courbure de ces arcs entourant le cceur sur le IC [37] .
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L’oscillation de la phase transverse des modes quantifiée par le nombre azimutal m
représenté sur la figure 2-3(c). Les courbes démontrent qu’en augmentant la courbure

négative, la phase transverse du mode de la silice oscille de plus en plus rapidement.

merar () (o-+(9)

Avec negl'indice effectif, A la longueur d’onde, ¢ I'épaisseur des ponts et I le périmetre
du contour de cceur. Le parametre clé de cette augmentation est le périmetre du
contour du cceur, plus ce périmetre croit plus le m (défini par I'équation 2-1) est
important. La conséquence est une exacerbation de l'inhibition entre le mode de
gaine et de cceur avec donc une diminution des pertes par confinement. Les pertes
pour différentes valeurs de courbure négative ont été calculées numériquement et
mesurées expérimentalement [37]. Comme il est possible de voir sur la figure 2-3(d),
qui considere les pertes a 1500 nm, les simulations prédisent une décroissance
exponentielle pour une fibre idéale passant de 1000 dB/km pour un b =0 a des

valeurs de pertes proches de celles des télécoms pour un b = 1 avec 1 dB/km.

Un autre avantage saillant de I'augmentation de la courbure négative est la plus forte
suppression de modes d’ordre élevé lors de la propagation dans la fibre par
discrimination des valeurs de pertes en comparaison avec le mode fondamental. La
tigure 2-3(d) illustre ce comportement en montrant l'évolution de pertes des
différents modes numériquement calculée a une longueur d’onde fixe de 1 pm pour
différents b. En effet, contrairement au mode fondamental qui voit une diminution de
ses pertes par confinement en augmentant le b, les quatre premiers modes d’ordre
supérieur (les deux polarisations du mode HE», TEn et TMo) voient une
augmentation des pertes pour des b supérieurs a 0,5. Le ratio d’extinction entre le
mode fondamental et les modes d’ordres élevés passe alors de 0 dB pour un b

inférieur a 0,5 a7 dB pour un b égal a 1.

Maintenant que l'importance de la courbure négative dans la réduction des pertes a

été démontrée, nous allons regarder 'influence de 1'épaisseur des ponts.
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ii. Epaisseur des ponts de silice

Comme nous avons pu le voir 1'épaisseur des ponts (t) joue un role primordial quant
aux fréquences guidées par la fibre par simple effet de résonance. Elle a aussi une
influence sur les pertes par confinement de la fibre. En effet, plus les ponts sont fins
plus le recouvrement optique entre la silice et le mode de coeur diminue par
I'augmentation de m comme le montre I'équation 2-1. Cela conduit a la réduction des

pertes par confinement.

Les fibres IC ayant plusieurs fenétres de transmission, elles présentent donc

différentes fréquences de coupures définies par :

A = T 2_t1) [n2 —1 Eq.2-2

Avec | représentant l'ordre de la bande, t I'épaisseur de pont, c la vitesse de la
lumiere et n I'indice de réfraction de la silice. La largeur des bandes de transmission

s’exprime par I'équation suivante :

c
Ay = — Eq.2-3
2tVvn? —1

Avec v la fréquence optique, Nous pouvons constater qu’en diminuant 1'épaisseur
des ponts nous avons la capacité d’accroitre la largeur de la fenétre spectrale utile.
Les pertes par confinement ont été calculées numériquement grace au solveur modal
utilisé dans [47] pour différentes épaisseurs pour une fibre Kagomé présentant un
diametre de coeur de 45 pm et un b égal a 1. Ces pertes sont présentées sur la figure 2-

4(a) en fonction de la fréquence normalisée F définie par ;

F =2tyn? -1 Eq. 2-4

Nous observons une forte réduction des pertes par confinement lorsque 1'épaisseur
des ponts est réduite de 1400 a 300 nm. En effet, elle diminue de plus de 4 ordres de

grandeurs.
Sur la figure 2-4(b), ces pertes ont été approximées pour extraire une loi d’échelle de
I'évolution des pertes par confinement en fonction de I'épaisseur t, de b et de la
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longueur d’onde. Les pertes par confinement ont été normalisées par t. A** et tracées
comme ac;/(A.t.2*3.b~%)"  en fonction de F pour un b égal a 1. A est une constante
de normalisation définie par (1/800) x (1/1750)*3 . Les courbes se superposent de
maniéere identique a 20% pres démontrant que les pertes par confinement sont

proportionnelles a t. A*3.

Ainsi plus l'épaisseur est fine, plus les pertes par confinement sont faibles.
Cependant, la fluctuation de 1'épaisseur relative pour des petites épaisseurs est plus
importante impliquant un élargissement spectral des zones de fortes pertes et donc

une réduction de la fenétre spectrale de transmission.

Il est également important de noter que plus l'épaisseur sera fine plus il sera
compliqué d’obtenir des b se rapprochant de 1 due a une tension de surface plus

élevée lors de I'étirage de la fibre, comme nous allons le voir dans la section suivante.

—— 1400 nm
— 1000 nm

T

@ (dB/km)
o

-

o
EN
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Normalized frequency, F
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Figure 2-4 : (a) Pertes par confinement calculées pour un b=1 avec des ¢ de 300-1400 nm par rapport a
la fréquence normalisée. (b) Pertes par confinement normalisées par 1'équation t.143.

b) Réalisation de Fibres a maille Kagomé

i. Etude systématique

Les pertes de transmission record du précédent état de 'art se situent sur une bande
étroite (50 nm de largeur) pouvant étre un frein a certaines applications naissantes
[46]. Cette faible largeur de bande résulte du fait que le guidage a 1 pm pour cette
fibre se fait dans une bande d’ordre élevée, les ponts de silice étant relativement
épais (1,4 pum pour rappel). Une étude systématique expérimentale a donc été menée
lors de ces travaux de these afin d’élargir la bande de guidage tout en essayant
d’améliorer les pertes. Comme nous avons pu observer précédemment plusieurs

conditions sont nécessaires pour tendre vers des fibres plus performantes :
e Affiner les ponts de silice du contour du cceur et de la gaine.
e Obtenir une courbure négative du contour du cceur proche de 1.

Le défi est donc ici d’affiner les ponts de silice tout en maintenant une forte courbure
négative ce qui fait face a des limites rhéologiques lors du fibrage. En effet, plus les
ponts sont fins plus la tension de surface est importante, d’ott la difficulté de les
gonfler. Six fibres ont été fabriquées avec des t variant de 800 a 300 nm avec un pas

de 100 nm. Pour chaque fibre une mesure de pertes par cut-back a été effectuée sur
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100 m de fibre. Les pertes déduites sont tracées sur la figure 2-5. La courbe noire
représente la bande de transmission fondamentale et la courbe grise celle de la
premiere bande d’ordre élevée. Lorsque le t des ponts est affinée nous observons le
décalage des bandes vers le bleu. La conséquence est une bande de transmission
élargie avec des pertes réduites au-dessus de 1 um. En effet, nous pouvons voir que
les pertes augmentent lorsque ces bandes sont décalées vers le bleu. Cette tendance
provient des rugosités de surface induites lors du fibrage provoquant des sources de
fuites de lumiere. Comme nous pouvons le constater, I’accroissement de ces pertes
est exponentiel lorsque la longueur d’onde diminue. Nous pouvons retrouver dans la

littérature une évolution en 1/1* [48].
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Figure 2-5 : Spectres des pertes mesurées pour des fibres fabriquées avec des épaisseurs de ponts
différentes. Images MEB du cceur et du contour de cceur indiquant les tailles de cceur et les valeurs de
b des différentes fibres fabriquées.
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Figure 2-6 : Evolution du b des fibres fabriquées en fonction de I'épaisseur des ponts de silice. Pertes
mesurées (courbe noire) et théoriques avec la structure des fibres fabriquées (courbe rouge) et fibres
avec une structure idéale (courbe rouge pointillées).

Concernant la bande fondamentale, pour un ¢ de 600 nm les pertes sont de 50 dB/km
a 1600 nm et de 25 dB/km a 800 nm faisant de cette fibre une excellente candidate
pour des applications utilisant un laser Ti:Sa. En réduisant t jusqu’a 300 nm, ces
pertes descendent a 30 dB/km a 780 nm et des pertes en dessous 100 dB/km sur une
gamme spectrale étendue (de 700 a 1200 nm). La fibre présentant les meilleures
pertes est celle dont la courbure négative est la plus importante, c’est-a-dire celle
avec des ponts de 800 nm. En effet, les pertes sont de 8,5 dB/km a 1 pm sur 225 nm
de largeur spectrale a 3 dB/km pres. Excepté les pertes par diffusion, les différences
de performances de ces différentes fibres peuvent également s’expliquer par la
dégradation de la géométrie du contour du cceur (i.e. le b décroit) lorsque les ponts

sont plus fins.

Sur la droite de la figure 2-5, les photos prises au MEB afin de mesurer le b de chaque
fibre sont montrées. Bien qu’une attention particuliére a été portée pour obtenir un b
important, ce dernier décroit lors de la diminution de I'épaisseur des ponts de silice.

L’évolution du b est tracée en fonction de I'épaisseur des ponts sur la figure 2-6. Le b
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passe d"une valeur de 0,95 pour un t de 800 nm a 0,45 pour une épaisseur de 310 nm.
Les pertes minimales de la bande fondamentale mesurées et simulées
numériquement sont également représentées en fonction de t. La comparaison de ces
deux courbes démontre qu’au-dessus de 600 nm d’épaisseur de ponts les pertes
mesurées sont trés similaires aux pertes par confinement simulées. La source
dominante d’atténuation dans cette gamme spectrale est donc les pertes par
confinement. Pour des épaisseurs en dessous de 400 nm les pertes mesurées sont
approximativement plus de 10 fois plus élevées que les pertes simulées. Ce décalage
est causé par les pertes par diffusion. La troisieme courbe montre les pertes par
confinement théorique pour une fibre présentant un b de 1 pour les différentes
épaisseurs. L'impact de l'abaissement du b est clairement démontré ici ou nous
pouvons observer des pertes par confinement 2 fois plus élevées que les pertes
théoriques pour une épaisseur de 700 nm et plus de 100 fois plus élevées pour une

épaisseur de 300 nm.

La limitation est définie ici par une tension de surface plus élevée au niveau des
neoeuds. La répercussion est 1'aplatissement des ponts de silice formant le pourtour
du cceur due a une attraction de ces ponts vers les nceuds de connexion et donc un
gradient de I'épaisseur de pont. Cette attraction ne peut pas toujours étre compensée

par une plus grande sur-pressurisation dans la gaine.
ii. Fibres au nouvel état de I'art

Nous pouvons faire ressortir de I'étude systématique présentée dans la section ci-

dessus deux fibres fixant un nouvel état de 1’art.
a. Fibre avec des pertes de 8,5 dB/km a 1030 nm

La premiere fibre démontrant des performances notables est celle dont 1'épaisseur
des ponts de silice est de 800nm. Son diametre extérieur est de 320 pm, son pitch est
de 24 pm et le diametre de cceur de 59 um (voir la photo MEB de la fig.2-7(a)). Afin
d’illustrer I’amélioration des propriétés optiques de cette fibre par rapport a I'ancien
état de I'art, leurs courbes de pertes ont été superposées sur la figure 2-7(b) autour de

1 pm. On remarque tres clairement un élargissement de la fenétre spectrale avec de
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faibles pertes d'une dizaine de nanomeétres a 225 nm. Un zoom sur les pertes est

montré sur la figure 2-7(b).

Elle présente des pertes record de 8,5 dB/km a 1 um et une bande définie a moins de
3 dB/km de la valeur minimale sur 225 nm de large. Cette fibre dépasse les

performances de 1'ancien état de I'art grace a une épaisseur de pont presque deux

fois plus fine et a son b proche de 1.

(a) (b)

(a) c 25 \‘W
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Figure 2-7 : (a) Image du MEB de la fibre avec un zoom sur la courbure négative et I'épaisseur des
ponts. (b) Transmission de la fibre record (courbe noir) et de I'ancien état de I'art (courbe en
pointillée).

Une caractérisation linéaire plus complete de cette fibre a donc été menée.

Ses pertes aux courbures ont d’abord été mesurées sur un troncon de 10 m couplé a
la source super-continuum utilisée pour les différents cut-backs. Différents rayons de
courbures sont appliqués allant de 20 a 2 cm. Pour chaque rayon de courbure, un
nombre de tour différent est effectué de sorte a avoir une sensibilité aux courbures
assez grande pour pouvoir discriminer sur l'analyseur les différentes courbes de

transmission. Les pertes par courbure varient de 0,2 dB/tour pour un rayon de
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courbure de 20 cm a 2,5 dB/tour pour 2,5 cm. Une délocalisation du mode transverse

est observée pour des rayons de courbure plus petits.

Le contenu modal de cette fibre a été plus profondément quantifié grace a deux
techniques de caractérisation différentes, le rapport d’extinction de polarisation
(PER) et le S? pour « spatially and spectrally resolved imaging of modal content »

[49].

Le PER est calculé comme le ratio entre les puissances optiques sur chaque axe de

polarisation et s’exprime par I'équation suivante :

P
PER = 10log, (—1) Eq. 2-5
P,

Avec P1 la puissance sur l'axe rapide et P;la puissance sur 'axe lent. Pour le calcul de
ce PER, un laser micro-chip a 1061 nm suivi d'une lame demi-onde est injecté dans la
fibre. Une seconde lame demi-onde et un cube séparateur polarisé sont placés en
sortie de fibre. La puissance de la lumiere est mesurée par un puissance metre aux

niveaux des deux ports du cube.

Initialement les deux lames demi-onde sont tournées afin d’optimiser le ratio
d’extinction de polarisation. Cette mesure a été reproduite tous les metres sur un
trongon de 20 m (figure 2-8(b)). Le PER maximal obtenu est de 26 dB pour une courte
longueur de fibre. Cette valeur se dégrade avec la longueur de maniére linéaire avec

une variation de 0,6 dB/m.

La deuxieme technique utilisée est la technique du S?. Cette technique consiste a
mesurer une interférence spectrale grace a la différence du délai de groupe ainsi que
I'interférence spatiale entre les modes d’ordre élevés et le mode fondamentale se

propageant dans la fibre.

L’étude a été faite en collaboration avec le CEA Cestas a Bordeaux. Le banc optique
consiste en un laser réglable allant de 1010 nm a 1060 nm avec un pas de 40 pm. Il est
suivi d'un atténuateur, et d’une lentille afin de coupler dans la fibre sous test. En
sortie de la fibre on trouve une lame demi-onde, un cube polariseur ainsi qu'une
caméra haute résolution. Le rayon de courbure de la fibre pour cette caractérisation a
été fixé a 25 cm.
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Figure 2-8 : (a) Pertes par courbure a 1030 nm théoriques (courbe pointillées) et expérimentales
(courbe noire). (b) Evolution du PER en fonction de la longueur de la fibre. (c) S* de la fibre.

Les résultats sont présentés sur la figure 2-8(c) ou la transformée de Fourier est tracée
en fonction du délai de groupe. Cela permet de déterminer le multi path interference
(MPI) correspondant a linterférence entre le mode fondamental et les modes
d’ordres élevés causée par leur trajet optique différent. Le mode LP11 a un MPI de
20,2 dB de contraste d’extinction par rapport au mode fondamental. Le mode LP¢ a
quant a lui un MPI de 14,3 dB. Ce mode peut étre quasiment éteint en diminuant le

rayon de courbure a 7,5 cm tout en gardant le MPI du LP1; intact.
b. Fibre avec de faibles pertes sur une large bande

Nous nous intéressons ici a la fibre de la section 3b)i dont 1'épaisseur des ponts est de

300 nm. Le diametre du coeur est cette fois ci de 51 pm et le pitch est de 18 pum comme
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montré sur la photo MEB de la figure 2-9(a). Comme précédemment les pertes sont
superposées a l'ancien état de l'art. Nous pouvons constater I'amélioration des
performances a 800 nm ou les pertes sont 10 fois inférieures a la fibre précédente. De
plus, la largeur de bande avec de faibles pertes qu’offre cette fibre va de 690 a 1300
nm, due a la combinaison de son épaisseur trés fine et de son b élevé pour ce type
d’épaisseur. Cette fibre présente des pertes de 30 dB/km a 700 nm et des pertes de
moins de 150 dB/km de 690 a 1300 nm. La bande de transmission couvre une plage
spectrale allant de 670 nm a une longueur d’onde dépassant la plage couverte par

'’analyseur de spectre optique (figure 2-9(b)).

(a) o)
| s | AN
N S 3
a | §g .':
E 300} H § ,7 %\
\
100} )

600 800 1000 1200 1400 1600
Wavelength (nm)

Figure 2-9 : (a) Image MEB du cceur avec un zoom sur la courbure négative et I'épaisseur des ponts.
(b) Transmission de la fibre record (courbe noire) et celle de I'ancien état de I'art (courbe en pointillée).

La méme campagne de caractérisation que la fibre de la précédente section a été
effectuée. Concernant les pertes par courbure la méme tendance est observée mise a
part qu’elles sont plus basses (de 0,1 a 1,5 dB/tour). Nous pouvons expliquer cela par
le fait que la bande de transmission étudiée est la bande fondamentale. Le PER est

quant a lui de 14 dB. Concernant le S?, le mode LP11 a un MPI de 26 dB de contraste
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d’extinction par rapport au mode fondamental. A l'instar de la fibre précédente le

mode LPp a quant a lui un MPI de 13 dB.

En conclusion de cette étude systématique, nous avons pu voir l'influence de la
courbure négative et 1'épaisseur des ponts sur les pertes, ainsi que les limitations
rhéologiques (tension de surface qui augment lorsque t diminue) lors de la
fabrication de ces fibres. Elle permet de valider les outils conceptuels pour exacerber
le IC dans les fibres a maille Kagomé déterminés dans la section précédente. Deux
fibres découlent de cette étude systématique avec des performances permettant de
fixer un nouvel état de I'art. Cependant, nous avons pu voir la difficulté rencontrée
afin d’obtenir le méme niveau de faibles pertes dans le visible avec une maille

Kagomé. Le tableau 2-1 synthétise I'influence des différents parametres géométriques

clés.
Parametres géométriques Lois d’échelles Limitations
o Si Reo trop grand
= Rayon du coeur (Rco) Large Rco & IC
g guidage multimode
&)
Limitations
Courbure négative (b) bAIC
o rhéologiques
£
<
O Diminution t
Epaisseur des ponts (t) Rugosité de surface
21C

Tableau 2-1 : Récapitulatif des lois d’échelles afin d’exacerber 1'IC dans les fibres a maille Kagomé.

Nous allons voir dans la section suivante comment une autre structure de gaine
basée sur une maille tubulaire va permettre d’améliorer les performances de guidage

principalement aux courtes longueurs d’onde.

4. Fibres a couplage inhibé a maille tubulaire

Un important pan de cette these a porté sur le développement d'une nouvelle
génération de fibres a coeur creux a couplage inhibé.
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La structure de la fibre développée et présentée dans cette section est composée d'un
anneau de tubes de silice isolés tenus par une jacket de silice (figure 2-10(a)). Ainsi les
plots de connections entre les capillaires sont supprimés contrairement a la structure
Kagomé. Les tubes garantissent une courbure négative parfaite et le périmetre de
silice au contour de cceur est agrandi grace a la grande surface des tubes. Les

différents parametres géométriques sont représentés sur les photos MEB de la figure
2-10. Nous pouvons les lister comme le rayon du coeur (Rco), le pitch (4), le rayon des

tubes de la gaine (R;), la distance inter-tube (0), I'épaisseur des ponts (), et le nombre

de tube (N).

(a) (b) ()

Figure 2-10 : Image MEB de la fibre indiquant les parametres géométriques clés d"une maille
tubulaire : (a) La taille du cceur, le rayon du tube et le pitch (b) I'espacement entre les tubes §(c)
I'épaisseur des ponts t.

Nous allons développer dans la prochaine section le mécanisme de guidage d'une
telle structure de fibres, définir l'influence de ces parametres géométriques sur le

guidage, et déterminer les parametres optimaux pour la fabrication de ces fibres.

a) Outils conceptuels
Le DOPS typique dune maille tubulaire est présenté dans la figure 2-11. Nous
pouvons constater qu’il est comparable a celui d'une maille Kagomé avec un quasi
continuum de mode de gaine indiquant un guidage via IC. Une étude a été faite sur
I'agencement des tubes de la gaine sur la structure du DOPS [50] indiquant une tres

faible influence sur ce dernier. En effet, nous travaillons ici dans le régime «large

pitch » (1 « 4) [51].
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Figure 2-11 : DOPS d’une fibre a maille tubulaire.

Divers parametres géométriques peuvent étre finement controlés dans le but
d’obtenir une fibre idéale pour répondre au mieux aux «regles d’or » du IC. Le
premier est la taille du cceur R.,. L’augmentation de ce rayon permet de diminuer les
pertes par confinement, ces derniéres étant proportionnelles a R;;'. Cependant, si ce
rayon devient trop grand nous perdons le caractére monomode de la fibre. Il est donc

essentiel de trouver le bon compromis entre R, et R;.

Concernant la gaine, il existe quatre parametres différents. Le premier est le rayon de
tube R;. Plus le rayon du tube est important plus son périmetre est grand. Comme
nous avons pu le voir précédemment cela induit une augmentation du nombre m et
donc une inhibition entre les modes de silice et de cceur exacerbée. La limitation de
ce parametre est un couplage entre les modes de coeur et les modes d’air des tubes
plus important si un bon ratio entre R, et R; n’est pas respecté. Une autre limitation
est d’ordre rhéologique lors de la fabrication de la fibre. En effet, plus les tubes sont
gonflés plus il est difficile de garder une forme circulaire et un point d’attache des
tubes avec la jacket restreint. Une autre grandeur de la gaine ayant un role important
est I'épaisseur de pont des tubes. Nous avons vu qu’avec des ponts plus fins le seuil

de pertes diminue. Théoriquement, il est donc préférable de fabriquer une fibre
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tubulaire avec des ponts les plus fins possible. En revanche, en terme de fabrication,
la diminution de l'épaisseur de ces ponts peut engendrer une augmentation des
effets de rugosités de surface provocant des pertes plus conséquentes. Les deux
derniers parametres de la gaine sont le nombre de tube constituant la gaine N, et la
distance § entre deux tubes adjacents. Ces deux parameétres et leur influence sur le
guidage par IC sont étudiés plus en détails ci-dessous grace a des calculs

numériques.
i. Influence de la distance entre les tubes 0

La figure 2-12(a) montre I'évolution de la magnitude du champ électrique en fonction
de § d'un mode de silice représentatif EHg, a 700 nm pour un t de 400 nm et R, de 7
pm. La ligne reliant le centre de deux tubes adjacents (désignée par z) permet
d’observer la diminution de I'amplitude du champ par un facteur 10 en passant d"un
d de 2 ym a un 6 de 8 pm. Ceci résulte d'un plus grand confinement du champ dans
la silice vu que l'augmentation de cette distance diminue le n.sr du mode EHo. de

1,00062 a 0,99993.

Aussi, I'évolution du mode de cceur en fonction de cette distance z a également été
examinée. Le champ du mode de cceur HEy, est représenté sur la figure 2-12(b) pour
les mémes § que précédemment. L’amplitude du champ le long de la ligne reliant
deux tubes adjacents augmente considérablement. Le mode de coeur va donc plus
facilement fuir vers la gaine lorsque § augmente. La théorie montre que
I'augmentation de cette distance jusqu’a 8 pm implique une augmentation du rayon

de champ de mode de 6%.
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Figure 2-12 : (a) Amplitude du profil 1 D le long d’une ligne d’espacement entre le centre de deux
tubes adjacents pour des espacements variant de 2 a 8 pm pour un arrangement triangulaire de tubes
(b) et pour une fibre a un cceur creux avec une maille tubulaire.

Une autre maniéere de cibler et quantifier les zones de fuites du mode de cceur en
fonction de § a été utilisée en calculant le flux de puissance dans les directions
radiales et transversales de la fibre en utilisant le vecteur de Poynting. Dans la
direction radiale, la densité de puissance est exprimée par :

py==E xH-# Eq. 2-6

N| =

E et H sont les champs électrique et magnétique du mode, 7 est le vecteur d'unité
radiale. p, décrit la densité de puissance modale se propageant le long de la direction
radiale. L'intégration de cette densité de puissance le long d'un cercle I encerclant la

région micro-structurée de la fibre donne la puissance qui fuit par unité de distance :

P = $ip,dl Eq. 27

Cette valeur peut ainsi nous permettre de quantifier la fuite modale lorsque la
distance inter-tube varie. Elle permet également d’analyser la distribution azimutale
des pertes par confinement. La puissance du profil transverse est normalisée comme

suit :
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Pr

Pr, = Eq. 2-8

Pzmax

Dz, €5t la valeur maximale de la composante longitudinale du vecteur de Poynting.

Quatre fibres avec des valeurs de § différentes (2, 4, 6 et 8 um) ont été simulées pour
deux longueurs d’ondes 530 et 1200 nm. La premiere correspondant au minimum de
pertes par confinement dans la bande fondamentale et la seconde au minimum de
pertes dans la premiére bande d’ordre élevée. La distribution transverse de la
composante radiale normalisée du vecteur de Poynting p, est représentée sur la

tigure 2-13(a).

La figure 2-13(b) montre I'évolution la distribution angulaire de p,, en fonction de la
distribution azimutale. Pour une distance § de 2 pm la lumiere fuite de manieére
dominante au niveau des connections entre les tubes et la silice environnante. Pour
un 6 de 6,0 um et plus, des fuites importantes apparaissent dans les zones entre les
tubes adjacents. Les points de connections entre les tubes de silice correspondent aux
angles de 0 et 45 ° avec ses multiples. Le maximum de pertes pour ces dernieres
dépend peu de 6. Des valeurs plus petites sont trouvées a 530 nm ainsi qu’a 1200 nm,
en accord avec les pertes par confinement. Inversement, les pertes inter-tubes sont
fortement dépendantes de 6. Plus la longueur d’onde est courte plus cette distance
inter-tube est critique. Elles peuvent atteindre des valeurs de 30 dB a 530 nm et d'une

vingtaine pour 1200.
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Figure 2-13 : (a) Distribution transverse de p,, pour 4 fibres avec 8=2um, 4 um, 6 pm, 8 um a deux
longueurs d’onde : 530 nm (colonne de gauche) et 1200 nm (colonne de droite). (b) Distribution
azimutale de p,, sur le contour entourant la microstructure de la gaine. Les 8 tubes sont placés a 0° et
aux multiples de 45°. La position des tubes le long du périmetre considéré est représentée par les
cercles noirs.

Il ressort de ces comparaisons qu’il existe un compromis a trouver entre une distance
inter-tube trop petite ayant pour effet un couplage entre les modes de silice des tubes
(et donc source de pertes pour le mode de cceur fondamental) et une distance trop
grande ayant comme impact 1'établissement d’un fort canal de fuite pour le mode de

coeur.

ii. Influence du nombre de tubes de la gaine

Les pertes par confinement ont été simulées en fonction du nombre de tubes N allant
de 5 a 9 tubes et sont tracées en fonction de la longueur d’onde sur la figure 2-14(a).
Les parameétres suivant ont été fixés pour les différentes fibres : t = 400nm, R,= 8 um
et § = 5 pm. Les pertes sont normalisées par rapport au rayon du cceur (ac,R¢y) afin
de ne montrer que l'influence du nombre de tubes. Ces dernieres subissent une
diminution drastique en passant de 5 a 6 tubes. De 6 a 8 tubes les pertes diminuent
de maniere importante puis de 8 a 9 la diminution est minime suivant . Ceci est dti a
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une résonnance entre les modes de cceur et les modes d’air des tubes [32][52]. La
figure 2-14(b) donne des informations quant au caractéere monomode des fibres par le
calcul du ratio entre le mode d’ordre élevé TE,; et le mode fondamental HE;; se
propageant dans le cceur de la fibre. Plus N est petit plus il est aisé de guider de
maniere monomode. De ces deux figures résulte un compromis a trouver entre de
faibles pertes par confinement qui préconise un nombre de tubes important et la
qualité modale de la fibre nécessitant un plus faible N. Les pertes par courbure sont

également diminuées si le rayon du cceur est petit, et donc si N petit.

Nous avons donc choisi dans la suite de ces travaux de travailler sur une fibre
présentant 8 tubes qui ressort dans un premier temps comme étant le meilleur
compromis pour tendre a la réalisation d’une fibre quasi monomode a faibles pertes.
La figure 2-14(c) montre I'évolution des pertes par confinement en fonction de ¢ a 530
nm et 1550 nm (correspondant aux longueurs d’onde ot la bande fondamentale et la
premiere bande d’ordre supérieur présentent leur minimum de pertes). Ces courbes
montrent que la distance inter-tube optimale se situe entre 2 et 6 pym comme vu

précédemment.

Par la suite, les pertes par confinement ont été calculées pour des t de 200, 400 et 500
nm sur la figure 2-14(d) en fonction de la longueur d’onde. Les parametres de la fibre
simulées sont N =8, Ry =8 umet § = 2,5 um. Pour unt = 200 nm, la fibre montre
une large transmission de 400 a 1750 nm avec un minimum de pertes a 600 nm de 1
dB/km. Avec un t de 400 nm, le spectre a deux bandes de transmission séparées par
une zone de fortes pertes a 800 nm. Le minimum de pertes est de 0,5 dB/km a une
longueur d’onde de 500 nm. Enfin, pour un t de 500 nm, trois bandes de transmission
apparaissent. Ici, le minimum de pertes descend a 0,3 dB/km a une longueur d’onde

de 480 nm.
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Figure 2-14 : (a) Pertes par confinement pour différents nombres de tubes (b) Rapport de pertes entre
les modes TE; et HE;4. (c) Spectres des pertes en fonction de 6. (d) Pertes pour différentes épaisseurs
de ponts.

Matthieu Chafer | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2018 80

(@) ev-nc-no | mu|



Le tableau 2-2 synthétise les différentes lois d’échelles a respecter afin d’exacerber le

IC des HCPCF tubulaires.

Parametres géométriques Lois d’échelles Limitations
]
= Rayon du ceeur (Reo) Large Rco A IC Ratio entre Rco and Rt pour
8 (Pertes ~ Rq%) opération monomode
- Trop large: Couplage mode
Rayon du tube (Ry) R AIC tube et mode coeur
- Garder forme circulaire du
tube
.qg) Epaisseur des tubes (t) tAIC Rugosité de surface
<
O

Grand : couplage
Si trop grand augmentation
Espace inter-tubes (0) entre deux tubes
des pertes par confinement
adjacents évité

Limitations sur la taille du
Nombre de tubes (N) NP confinement
coeur

Tableau 2-2 : Tableau récapitulatif des lois d’échelle afin d’exacerber I'IC dans les fibres a maille
tubulaire.

b) Fabrication de fibres a structure tubulaire

i. Etude systématique

Pour cette étude expérimentale, quatre fibres ont été fabriquées avec différentes
valeurs de 0 en essayant de garder un rayon de cceur et de tube ainsi qu'une
épaisseur de pont aussi constants que possible. La figure 2-15 récapitule les
différentes images MEB de chaque fibre fabriquée avec leurs propriétés physiques.
La distance entre deux tubes adjacents varie de 2,7 pm a 8,0 um. Le rayon du coeur
Rcp varie 13,75 a 18,50 pm correspondant a une différence relative de 20%. Cette
différence se retrouve également pour le rayon des tubes allant de 5,10 a 6,15 pm et
I'épaisseur des ponts compris entre 415 et 580 nm. Sur la figure 2-15 sont présentées
les différentes courbes de pertes en fonction de A/t avec A compris entre 400 et 1750

nm. Trois bandes de transmission sont observables sur cette gamme spectrale. La
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bande fondamentale est dans la région située a A/t > 2, la premiere bande d’ordre
élevé correspond a 1<)/t<2 et la seconde bande d’ordre élevée a )/t <1. Concernant la
bande fondamentale, la réduction de 6 permet de passer de pertes de 1200 dB/km
pour un § = 8 um a 100 dB/km pour un § = 2,7 pym. La méme tendance est observée
pour la premiere bande d’ordre élevé avec un maximum de pertes de 1'ordre du
dB/m a 15 dB/km pour le ¢ le plus petit. La seconde bande d’ordre élevé voit elle ses
pertes diminuer lorsque 6 passe de 8 a 6 um et ré-augmenter lorsque cette distance

est plus grande correspondant a des épaisseurs de tubes inférieures a 500 nm.
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Figure 2-15 : Pertes en fonction de la longueur d’onde sur I'épaisseur avec les différents parametres
géométriques.
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ii. Fibre tubulaire avec des pertes records a 750 nm

/////

Lors de cette campagne de fabrication deux fibres ont été étirées en prenant en
compte les différentes études préliminaires menées et présentées ci-dessus. Le 6 ciblé
est ainsi de 2,5 um. La premiere a pour objectif d’avoir des pertes les plus basses
possibles dans la région proche IR-VIS. La deuxieme est d’obtenir de faibles pertes
sur une large gamme spectrale sur la bande fondamentale, donc avec des ponts de
silice les plus fins possible.

L'image MEB de la premiere fibre fabriquée est présentée sur la figure 2-16(a). Son 6
moyen est de 2,5 um, son cceur a un rayon R, de 20,5 um et I'épaisseur de ses ponts
t est de 545 nm. Le spectre de la transmission sur un trongon de 10 m est montré sur
la figure 2-16(b) ou trois bandes de transmission sont clairement visibles ; la bande
fondamentale pour des longueurs d’ondes supérieures a 1150 nm, la premiere bande
d’ordre élevée allant de 600 a 950 nm et la seconde de 430 a 545 nm. Lautre élément
important a noter est les bandes de transmission observables dans 1'UV. En effet,
trois bandes de transmission de 220 a 380 nm sont distinguées. Les pertes de
transmission mesurées par cut-back sont montrées sur la figure 2-16(c). Il a été fait
pour une longueur de 293 a 10 m et démontre des pertes ultra-basses de 7,7 dB/km a
750 nm. Comme il est possible de le voir sur la figure 2-16(c), cela ne représente
quun écart d'un facteur deux comparé a la limite de Rayleigh de la silice. Ces

résultats ont été publiés dans le journal Optica [30] .

Afin de connaitre la source prédominante de pertes dans cette fibre, les pertes par

confinement et par diffusion de surface ont été ajoutées aux pertes expérimentales.

Pour la bande fondamentale, située dans I'IR, les pertes expérimentales sont tres
proches des pertes par confinement calculées. Pour la bande de premier ordre et de
second ordre élevé cette tendance s’inverse. Les pertes par diffusion de surface sont
le facteur dominant, cela étant d’autant plus vrai que les longueurs d’onde
diminuent. A noter que pour la seconde bande d’ordre élevé les pertes
expérimentales et théoriques concordent moins bien. Ceci peut s’expliquer par
I'approximation faite d'une surface lisse de la fibre lors des calculs des pertes par
confinement. En effet, plus la longueur d’onde est courte plus elle sera sujette a étre

diffusée par la surface du cceur.
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Figure 2-16 : (a) Image MEB de la fibre fabriquée. (b) Transmission mesurée de 200 a 1750 nm. (c)
Pertes mesurées de 400 a 1750 nm (courbe noire) et les pertes par confinement théoriques (courbe en
pointillées bleus) et les pertes par diffusion de surface (courbe pointillées rouge).

iii. Fibre avec des pertes records sur une large fenétre spectrale

Afin d’obtenir de faibles pertes sur une large gamme spectrale une fibre présentant
des ponts de silice affinés est nécessaire. Or, plus les ponts sont fins plus il est
difficile durant la fabrication de garder la forme circulaire des tubes. La fibre
fabriquée et présentée ici a des ponts de silice de 227 nm d’épaisseur. L'image MEB

de la fibre est montrée sur la figure 2-17(a). La figure 2-17(b) trace la transmission
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mesurée sur une longueur de 13 m de fibre et la figure 2-17(c) ses pertes par

transmission. La courbe présente des pertes entre 10 et 21 dB/km sur une large plage

spectrale allant de 600 nm a 1200 nm représentant un nouvel état de I'art pour les

HCPCEF. Nous pouvons voir qu’elle montre également une bande de transmission

dans 'UV allant de 300 a 420 nm.
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Figure 2-17 : (a) Image MEB de la fibre. (b) Transmission mesurée de 200 & 1750 nm. (c) Pertes
mesurées de 400 a 1750 nm (courbe noire), les pertes par confinement théoriques (courbe en pointillées

bleus) et les pertes par diffusion de surface (courbe pointillées rouge).
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Concernant la source des pertes, la méme tendance est observée que pour la fibre
précédente. Au-dessus de 1 pm les pertes par confinement sont prépondérantes, en

dessous ce sont les pertes par diffusion de surface qui dominent.

L’évolution du PER de cette fibre a été mesurée sur 16 m de fibre et est présentée sur
la figure 2-18(a). On observe une diminution du PER jusqu’a 12 m avec une valeur
minimale de 12 dB puis une ré-augmentation jusqu’a 15 dB pour 16 m. L'encart de
cette figure montre les puissances aux deux ports du cube polariseur en fonction de
I'angle de la lame demi-onde. Le mode de la polarisation dominante est le mode
HE, et celui de la polarisation croisée est le LP;;. L’évolution du PER et le contenu
modal a 16 m laissent penser que la lumieére est recouplée sur les modes du coeur
apres la diffusion par la surface du contour intérieur du cceur. En effet, le
recouvrement spatial entre les modes d’ordre élevé et le contour de cceur est plus fort
que pour le mode fondamental. Ainsi, la lumiere rétro-diffusée du contour de cceur a

de grande chance de se retrouver dans les modes d’ordre élevé tel le mode LPy;.

(a) (b)

18
17+
16+
15}
14}
13+
12+
1

PER (dB)
Amplitude (dB)

0 2 4 6 8 10 12 14 16
Fiber length (m)

Group delay (ps)

Figure 2-18 : (a) Evolution du PER avec la longueur de la fibre. (b) S? pour un trongon de 5 et 15 m.

Comme pour la fibre Kagomé présentée précédemment, le S2 a été mesuré sur des
longueurs de fibre de 5 et 15 m (voir figure 2-18(b)). Le mode LP;; posséde un MPI de
21,4 dB correspondant a un guidage quasi monomode dans le cas d'une longueur de

5 m. Cette valeur augmente a 23,9 dB pour une longueur de 15 m.
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iv. Fibre tubulaire avec 9 tubes

En se basant sur les études théoriques présentées sur la figure 2-14(a), nous pouvons
voir qu'une gaine avec 9 tubes permet de réduire les pertes par confinement avec une
potentielle diminution d’un facteur 2 a la longueur d’onde de 540 nm. Afin
d’investiguer ces résultats de simulation, nous avons développé et étiré une telle

fibre tubulaire.

a. Etirage d"une fibre d’1 km de long

/////

pum. L’espacement entre les tubes varie de 2,5 pm a 5,7 um avec une valeur moyenne

de 4,6 pm. Le diametre des tubes de la gaine mesure en moyenne 15,1 pm.

Grace a la gestion de tous les parametres de fibrage nous avons réussi a étirer une
tibre tubulaire a 9 tubes sur une distance d"un km, constituant un record pour ce type
de fibre. Le diametre externe de la fibre lors du fibrage a été enregistré et tracé sur la
figure 2-19. La période de stabilisation a été enlevée de la courbe afin de ne présenter
que le km de la section stable du fibrage. Une photo faite au MEB a été prise pour les
différentes longueurs ou la fibre a été coupée afin de mesurer la transmission et en

déduire les pertes.
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Figure 2-19 : Evolution du diameétre externe de la fibre lors de la fabrication en fonction de la longueur
étirée.
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Cinqg pics majeurs sont recensés a 174, 217, 255, 345 et 792 m menant a une variation
de £ 0,6 % du diametre externe sur le km de fibre. Si ces pics ne sont pas considérés la
variation passe a + 0,3%. Cette courbe permet de démontrer la stabilité de notre
procédé de fabrication et I'augmentation du rendement lors des fibrages HCPCEF.
Nous allons maintenant voir l'influence de cette stabilité sur les propriétés optiques

de la fibre.
b. Caractérisation de la fibre

Le kilometre de fibre fabriqué a été déroulé en faisant une boucle de 200 cm de
longueur et 70 cm de largeur, afin d’atténuer au maximum les effets de pertes aux
courbures sur la mesure. Le fait remarquable sur la transmission obtenue a
I'extrémité du km de fibre est la présence de lumiere sur la premiere bande d’ordre
élevé de 700 a 1000 nm mais surtout dans la deuxieme bande d’ordre élevé de 500 a
580 nm. En effet, nous avons vu que plus la longueur d’onde diminue plus la lumiere
est susceptible de se coupler a des défauts structurels de la fibre comme des points
diffusants. Nous pouvons en conclure que cette fibre comprend trés peu de ces
défauts en accord avec la stabilité du diametre externe que nous avons vu

précédemment.

Figure 2-20 : Photo du laser vert couplé dans un troncon de 300 m.

Les pertes linéiques de la fibre ont été caractérisées a l'aide du méme banc de
caractérisation que dans les parties précédentes de 400 a 1750 nm par la méthode de
cut-back. La fibre a été coupée de 945 m a 500 m, puis a 200 m et enfin a 5 m afin de
corroborer les valeurs mais également de voir l'influence de défauts éventuels

affectant les pertes de la fibre sur des sections particulieres.
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Les mesures de transmission effectuées sur I'OSA sont tracées sur la figure 2-21(a).
Nous pouvons observer pour une longueur de 5 m, le début de la bande
fondamentale correspond a 1300 nm. La premiere bande d’ordre élevé guide de 650

nm a 1100 nm, enfin la deuxiéme bande d’ordre élevée transmet de 420 nm a 600 nm.
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Figure 2-21 : (a) Transmission pour les différentes longueurs de fibre : 945 m de fibre (courbe bleue),
500 m (courbe rouge), 200 m (courbe verte) et 5 m (courbe orange). (b) Zoom sur les pertes de 480 a
590 nm pour trois cut-back différents de 945 a 5 m (courbe bleue), de 500 a 5 m (courbe noire) et de 200
a 5 m (courbe rouge).
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Les pertes déduites des mesures de transmission démontrent des valeurs de 1'ordre
de 90 dB/km a 1,7 um et de l'ordre de 10 dB/km a 1 pm (figure 2-21(b)). La
deuxieme bande d’ordre élevé a des pertes de I'ordre de 15 dB/km tendant vers des
pertes proches des pertes dues a la limite de diffusion Rayleigh de la silice. Un zoom
sur cette région est présenté sur la figure 2-21 (b).Le minimum de pertes pour le cut-
back de 945 m de fibre a 5 m est de 18,5 dB/km. De 500 a 5 m il est de 16,5 dB/km et
de 13,8 dB/km de 200 a 5 m a 539 nm. Cette derniére valeur est équivalente aux
pertes dues a la limite fondamentale de la diffusion Rayleigh de la silice représentée
par la surface grise sous la ligne en pointillée. La diminution de ces pertes en
réduisant la longueur s’explique par la soustraction des pertes dues aux micros

défauts mais également dues aux pertes par courbure.

Cette fibre posséde également deux bandes dans I'UV (figure 2-22(a)), une couvrant
de 339 a 420 nm et l'autre de 276 a 320 nm. Une mesure des pertes par cut-back a été
faite sur un troncon de 30 m en injectant un laser micro-chip a 355 nm et un laser a
343 nm (figure 2-22(b)). Les pertes mesurées sont de 75 dB/km et 150 dB/km
respectivement ouvrant la voie a la compression d’impulsions d'un laser femto

seconde a 343 nm que nous verrons dans le prochain chapitre.
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Figure 2-22 : (a) Transmission de la fibre a 9 tubes de 200 & 1750 nm. (b) Pertes mesurées par cut-back
de 200 a 1750 nm.

Enfin, les pertes par courbure ont été mesurées et sont représentées avec un zoom sur
chaque bande de la gamme spectrale 400-1750 nm (figure 2-23). Un troncon de 20 m
de fibre couplé au super-continuum a été utilisé pour réaliser cette mesure. Les
rayons de courbure sont de 20, 15, 10, 7,5 et 5 cm. Sans surprise, nous observons une
plus grande sensibilité des courtes longueurs d’ondes aux courbures. Cette sensibilité
est d’autant plus importante que les bandes de transmission sont d’ordre élevé, et

donc plus étroites. Ainsi, pour un rayon de courbure de 20 cm, la région située dans
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le vert a des valeurs de pertes entre 0,1 et 0,2 dB/tour alors qu’elle est de I'ordre de
0,01 dB/tour pour les autres bandes d’ordre moins élevé. Dans le cas d'un rayon de
courbure extréme de 5 cm, les pertes de la bande fondamentale atteignent 0,1
dB/tour, la premiere bande d’ordre élevée voit sa largeur de transmission fortement
diminuée due aux fortes pertes par courbure mais reste a 0,2 dB/ tour aux alentours

d’1 um. Pour la deuxieme bande d’ordre élevée la transmission est perdue.
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Figure 2-23 : Pertes par courbure mesurées pour 5 rayons de courbures différents de 400 a 1750 nm.
Les coupures de bande sont représentées par les zones grises.

Pour un bon fonctionnement dans cette gamme de longueurs d’onde, un rayon de

courbure de 15 cm est donc préconisé.

Nous avons vu qu'en contrdlant les outils conceptuels déterminés par des
simulations dans le premier chapitre nous avons réussi a fabriquer des fibres avec

des pertes linéiques fixant un nouvel état de l'art.
5. Réalisation d’'une HCPCF BIP

Une HCPCF BIP a été fabriquée afin de mener a bien les travaux de conversion de
fréquence de pompe a 1061 nm au premier Stokes rotationnel a 1135 nm, présentée
dans la derniére partie de ce manuscrit. Le cahier des charges est de réaliser un petit

cceur d’air afin d’obtenir un facteur de mérite élevé lors de I'interaction gaz/laser. La
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plage fréquentielle doit comprendre la longueur d’onde de la pompe (1061 nm) et
filtrer la génération de I'anti stokes (1000 nm) et du Stokes de second ordre (situé a
1212 nm). Cette faible largeur de transmission permettra de supprimer le SRS
vibrationnel naturellement prédominant permettant une conversion vers la

fréquence Stokes rotationnel comme démontré en 2004 par Benabid et al. [39].

guider la pompe et le premier Stokes rotationnel.
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Figure 2-24 : (a) Image MEB de la fibre HCPCF BIP fabriquée. (b) Transmission sur 2 et 200 m (courbe
rouge et noire). (c) Pertes mesurées par cut-back.

Le diametre du coeur de la fibre concue fait 7 um et 'espacement entre deux trous
d’air adjacents est de 2,5 um (figure 2-24(a)). Les pertes ont été mesurées en

effectuant un cut-back de 200 a 2 m de fibre en utilisant un super-continuum. Les
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transmissions sont représentées sur la figure 2-24(b) avec la transmission pour 200 m
de fibre en noir et 2 m en rouge. Des pertes de 1'ordre de 90 dB/km a 1061 nm et de
110 dB/km pour le premier Stokes rotationnel ont pu étre mesurées. La bande
transmise est comprise entre 1000 nm et 1175 nm annihilant toute autre génération

Stokes lors de la conversion Raman.

6. Conclusion

En conclusion, les différents parametres géométriques des HCPCF IC ont été décrits
avec leur influence respective sur les performances optiques fournissant des lois
d’échelles pour exacerber I'IC. A partir de ces outils conceptuels, différentes fibres
ont été fabriquées avec des performances surpassant 1'état de 'art aussi bien dans

I"UV-VIS que dans le proche IR. Pour récapituler :

e L’épaisseur des ponts de fibre Kagomé a été diminuée avec un fort b
permettant d’atteindre des pertes record de 8,5 dB/km et une fibre large
bande avec des pertes en dessous de 100 dB/km de 700 a 1200 nm. Un

Z

compromis est a faire entre 1'épaisseur des ponts et la courbure négative.

e Des fibres avec une maille tubulaire a 8 tubes ont été développées avec des
espacements inter-tubes en dessous de 6 pm permettant d’atteindre des pertes
record de 7,7 dB/km a 780 nm. Lorsque les ponts sont affinés des pertes
oscillantes entre 10 et 20 dB/km sur 1 octave (entre 600 et 1200 nm) sont
obtenues. Ces fibres présentent notamment des bandes de transmission dans
I'UV. Les fibres tubulaires ouvrent la voie pour de faibles pertes dans le
domaine du visible grace a I’absence de nceuds sur le pourtour du cceur et une

forte courbure négative assurée par les tubes.

e Une maille a 9 tubes a permis de réduire les pertes et atteindre la limite
fondamentale de Rayleigh de la silice a 539 nm avec des pertes de 13,8 dB/km
mais également a 355 nm avec des pertes de 75 dB/km. De plus, on notera la

performance d’étirer 1 km d’un méme trongon sans défauts notables.

Ces différentes performances laissent a penser que dans un avenir proche les pertes
des HCPCF IC pourraient symboliquement franchir la limite de diffusion Rayleigh

de la silice comme espéré au début des années 2000. Enfin, méme si les pertes par
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courbure, la polarisation ou encore le post traitement de ce type de fibre sont encore
des points a adresser, ces performances records de transmission ont permis de
développer des PMC des plus pertinentes pour diverses applications comme nous

allons voir par la suite.
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Chapitre 3.

Conception et réalisation de PMC.

Nous avons vu dans le chapitre précédent comment il est possible de structurer la silice afin
d’améliorer les performances optiques des fibres a cceur creux. Dans ce dernier chapitre de la
premiere partie, nous allons voir comment controler la phase gazeuse dans ces fibres permet
d’atteindre l'interaction laser-gaz voulue. Cette fonctionnalisation, en effet, prend différentes
formes suivant l'application ciblée et nécessite donc des procédés divers. Une fois cette
description effectuée nous verrons deux exemples de ces procédés démontrant la versatilité de

cette plateforme technologique.
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1. Introduction

L’acronyme PMC signifie « photonic micro-cell » et consiste en une fibre creuse sous
vide ou remplie d'un gaz connectorisée via une terminaison spécifique a ses deux

extrémités afin de la rendre hermétique [12].

La fibre peut ainsi étre remplie d'une phase liquide ou d"une phase gazeuse suivant
'interaction voulue. Comme nous avons vu dans le chapitre 1, I'efficacité de cette

interaction est définie par le facteur de mérite qui s’écrit comme suit :

L. A Eq. 3-1
FOM = int q

Acrr
Lint est linteraction effective, elle est inversement proportionnelle aux pertes
linéiques ™', A est la longueur d’onde de pompe et A,rf 'aire effective. Par
comparaison, dans les expériences en espace libre, I'interaction est maximisée en
focalisant le faisceau en un point. La longueur d’interaction est alors de L, =
2mw§ /A correspondant a deux fois la longueur de Rayleigh limitant fortement le
facteur de mérite. L'autre alternative est I'utilisation d"un capillaire creux. Les pertes
sont cependant de 1'ordre de 0,13 dB/m pour 1 mm de rayon avec une longueur
d’interaction limitée a ~1 m [36]. La technologie des fibres a coeur creux est ainsi la

plus appropriée afin d’exacerber l'interaction laser-gaz. Le facteur de mérite ajusté

pour ce type de fibre est exprimé par :

FOMyc_ =
HC=-PCF = "2 - Eq. 3-2

Ou «a est I'atténuation de la fibre en m- et a le rayon du coeur. Nous avons vu dans le
chapitre 1 l'accroissement d'un facteur de plus de 107 pour certaines HCPCF
comparé a un simple capillaire grace a la petite taille du cceur et/ou de faibles

pertes.

De tels FOM permettent de nombreuses applications dans I'optique non-linéaire, la
métrologie, le plasma [18] ou encore le déport de puissance [15]. En effet, ces fibres
ont permis de réduire le seuil d’apparition d’effets non linéaires de plusieurs ordre

de grandeurs avec des rendements de conversion sans précédent [9]. Un autre
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exemple concerne la métrologie out des effets cohérents comme la transparence

induite électro-magnétiquement et I’absorption saturée ont été démontrés [13][53].

Une des clés de cette interaction est la gestion du gaz dans le coeur de la fibre. A cet
effet des cellules de gaz permettant de gérer la densité d’atomes ou de molécules sont
utilisées. Ces densités vont de l'ultra vide a plusieurs bars de pression. Suivant ce
critére ainsi que l'énergie couplée dans la PMC finale, différentes méthodes de
scellages de la fibre sont possibles comme nous allons le voir dans la premiere
section de ce chapitre. Dans un deuxieme temps, deux réalisations effectuées durant
cette these sont mises en évidence afin de démontrer la versatilité de cette plateforme
technologique. La premieére est une PMC remplie d'I> toute fibrée afin d’obtenir une
fréquence étalon. La deuxiéme est une PMC opto-mécanique pour la compression

d’impulsion fs dans I'UV.

2. Procédés de fabrication de PMC

a) PMC intégralement fibrée

Une PMC entiérement fibrée est légitime pour des énergies sous le seuil
d’endommagement de la silice sous peine d’abimer la terminaison des fibres et pour
des basses pressions. Ce type de PMC est donc privilégié pour des vapeurs
atomiques ou une faible densité de molécules, typiquement pour des applications de

métrologie. Toute contamination par I’air ou autre molécule est donc indésirable.

i. Fusion d'une HCPCF
Le défi majeur afin de réaliser une soudure sur les HCPCF est d’éviter la déformation
de la micro structure de la fibre. Ce défi est d’autant plus important pour des ponts
de silice fins. Ce probléme est pallié grace a un calibrage fin des parametres de
fusions. Aujourd’hui, il existe 4 sortes de soudeuses utilisant des méthodes de fusion
différentes ; la flamme, I'arc électrique ou plasma, le filament et le laser CO2. Parmi
les 4, les 3 premiers reposent sur le principe du rayonnement/diffusion chauffant la
fibre de maniére plus ou moins locale. Au sein du laboratoire nous avons la

possibilité d’utiliser une soudeuse a plasma (3SAE) ou a filament (Vytran).

Matthieu Chafer | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2018 99

(@) ev-nc-no | mu|



ii. Procédé de fabrication
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Figure 3-1 : (a) Procédure d’assemblage d'une PMC en utilisant I'He. (b) Photo d"une PMC toute
fibrée.

Le procédé débute par un nettoyage de la fibre des impuretés pouvant étre présentes
en son cceur en la chauffant et en effectuant le vide. Puis, la fibre est introduite dans
des cellules spécialement concues pour le vide. Elle est alors pompée plus ou moins
longtemps suivant la taille de son cceur et de sa longueur. Le procédé d’assemblage
d’une PMC intégralement fibrée typique est illustrée dans la figure 3-1(a). La jauge
représente la pression d’hélium dans la fibre. La fibre est d’abord scellée d'un coté
afin de n’avoir plus qu'un co6té a étanchéifier. Une fois le pompage effectué, la fibre
est chargée du gaz choisi jusqu’a la pression voulue. La gestion fine de la pression du
fluide est effectuée optiquement grace a la largeur de bande et le contraste de la ligne
d’absorption. Afin de fermer hermétiquement la fibre et rester a la pression ciblée, de
I'hélium est inséré a plusieurs bars. Ce gaz sert a créer une zone tampon lors de la
soudure puis se diffuse a travers la silice. Une fois les deux extrémités scellées, les

soudures induisent généralement des pertes de l'ordre d'l1 dB. Une photo d'un
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exemple d'une PMC intégralement fibrée est présentée dans la figure 3-1(b). Une

allumette a été disposée a coté afin d’apprécier la compacité du systéme [54].
b) PMC opto-mécanique

Un autre cas se porte sur les cellules opto-mécaniques qui sont utilisées pour une
pression ou une énergie élevée ou les deux. Ces cellules permettent I'incorporation
de la fibre d'une maniere étanche avec un niveau de contrainte sur la fibre
négligeable de facon a n’engendrer aucune perturbation modale. Comme nous
pouvons voir sur le schéma (figure 3-2(a)) elles sont composées d"une fenétre avec un
revétement anti-reflet, d"une valve permettant d’insérer et gérer la pression du gaz et

d’un support pour le maintien de la fibre. La photo montre un systéme complet

vendu par I'entreprise GLOphotonics (figure 3-2(b)).

(a)
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Figure 3-2 : (a) Vue d"une PMC opto-mécaniques (b) Photo de PMC opto-mécanique vendue par
GLOphotonics.
i. Haute pression
Dans le cas d"une utilisation a haute pression, la fibre est d’abord insérée dans un

barreau faisant office de support puis clivée. Ce dernier est ensuite mis dans une
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cellule en métal avec une fenétre permettant de coupler ou récupérer la lumiere de la
fibre. La cellule comporte également une entrée gaz pour remplir la cellule, in fine
dans la fibre. La pression est controlée grace a des jauges de pression. L’équilibre se
fait dans la fibre plus ou moins rapidement suivant la taille de cceur de la fibre ainsi
que de sa longueur. Afin d’améliorer l'intégration de ce systeme dans le cas de
faibles énergies il est possible de sceller un embout en fibré et d’encapsuler 'autre

embout dans une cellule de gaz dans le but d’injecter ce dernier a haute pression.
ii. Haute énergie

Dans le cas d’utilisation a hautes énergies les soudures ne tiendront pas aux flux ou
peuvent induire des effets non linéaires indésirables. I1 est donc nécessaire
d’encapsuler les fibres dans les cellules opto-mécaniques. Les fenétres sont
évidemment prévues a cet effet avec des revétements anti reflets a la longueur

d’onde de travail. Les taux de transmission sont typiquement de plus de 90% sur

quelques metres de fibre.

3. Réalisation d’'une PMC I;

Une des applications de ces PMC est I'utilisation de références fréquentielles grace
aux lignes d’absorption de gaz moléculaires. L'iode moléculaire est une excellente
référence comme elle possede de nombreuses lignes d’absorption a de multiples
longueurs d’onde qui s’affinent en réduisant la longueur d’onde [55]. Son
encapsulation dans une HCPCF permet d’améliorer I'intégrabilité d'un tel systeme et
devrait permettre d’obtenir des traces d’absorption a température ambiante. En effet,
les cellules actuelles sont généralement des tubes de verre de quelques centimetres
avec un diametre de I'ordre du centimetre. De plus, il est nécessaire de la chauffer
afin de dégazer I'iode moléculaire pour obtenir une forte absorption [56]. Dans ce but
une PMC toute fibrée a été concue et fabriquée durant cette thése dans le cadre d'un
projet de développement avec un collaborateur. L'objectif final est d’utiliser cette

PMC comme fréquence étalon pour asservir un laser a 633 nm.
a) Processus de fabrication de la PMC

La fibre utilisée est une HCPCF composée d'une gaine a 8 tubes avec des pertes de 20

dB/km a 633 nm. L] est achetée sous forme de chips, il est nécessaire de la sublimer
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en faisant le vide. De plus, cette molécule réagit violemment avec les piéces en métal.
Un revétement sur les pieces métalliques a été appliqué afin de palier a cette
limitation. La pompe a vide est protégée de I'l> par un piege a vide. Concernant la
fibre, elle mesure 5 m, elle est soudée a une fibre solide par laquelle la lumiére est
injectée, I'autre extrémité est introduite dans la chambre afin de charger le diiode et
la fermer dans une deuxiéme étape. Le chargement est controlé optiquement grace a
un photodétecteur relié a un oscilloscope. Pour fermer la PMC nous avons utilisé la
technique de I'injection de I'hélium afin de créer une zone tampon. Cependant, nous
n‘avons jamais pu observer une trace d’absorption une fois soudée. Plusieurs
explications sont envisageables. Soit le temps mis pour fusionner est trop long, soit
I'injection d’He condense I'l;. Une autre méthode a donc été employée. Nous avons
chauffé la fibre a une température assez élevée pour que la silice s’effondre et ferme
la fibre. Par ce moyen aucune injection de gaz tampon n’est nécessaire. Cet embout
est ensuite poli. Bien que les pertes soient élevées (90% de pertes par insertion) d a
un désaccord de la taille du cceur entre la fibre a coeur creux et la fibre solide et la
face effondrée, une trace d’absorption est bien visible confirmant que le diiode est
bien encapsulée dans la fibre. Le premier embout est soudé a une fibre SMF avec un
MFD de 5,96 um et un diametre de 125 pm. Le désaccord de MFD entre la SMF et la
tibre a cceur creux induit de fortes pertes mais permet dans un premier temps de
valider la faisabilité. Un adaptateur de mode tel qu'un taper sera nécessaire afin de

réduire les pertes.
b) Qualification de la PMC

La figure 3-3(a) est une photo de la PMC sous test. La qualification de la PMC a été
effectuée par notre collaborateur que nous remercions. Elle est faite grace un laser a
réflecteur de Bragg distribué a 633,4 nm. Le faisceau du laser est scindé en deux grace
a un cube séparateur. Le faisceau réfléchi est envoyé dans une cellule remplie d'I>
utilisée comme référence (figure 3-3(b)). Le faisceau transmis est couplé dans une
fibre monomode a maintien de polarisation. Cette méme fibre est soudée a la SMF
constituant l'entrée de la PMC. L’absorption la plus forte mesurée sur une ligne est
de 50%. Lorsque la puissance est augmentée de 0,2 a 1,2 mW aucune différence n’est

notée sur le taux d’absorption. Nous pouvons en conclure que le niveau de
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saturation n’est pas atteint pour ces niveaux de puissance. Les lignes sont élargies

par I'effet Doppler avec des largeurs a mi-hauteur typiquement inférieures a 1 GHz.
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Figure 3-3 : (a) Photo de la PMC fabriquée. (b) Schéma du montage utilisé. (c) Comparaison des pics
d’absorption entre la PMC et une cellule référence remplie d’I>. (d) Mesure de la stabilité du laser avec
la PMC comme référentiel.

Sur le graphique de la figure 3-3(c) les spectres de transmission de la PMC et de la
cellule de verre chauffée a 50 °C sont comparés, leur densité optique est trouvée
quasiment identique. Une différence réside dans la largeur a mi-hauteur. En effet,
celle de la PMC est légérement moins large. Nous pouvons expliquer cela par la
différence de température de 30 °C impliquant un élargissement d’environ 5%. La
fréquence des lignes est également décalée de 10 MHz provenant surement des
collisions des molécules sur les parois de la fibre. Enfin, le laser est asservi a une
ligne d’absorption du diiode en utilisant une modulation lock-in et une boucle de

rétroaction au courant de la diode. La fréquence du laser est mesurée pendant une
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minute avec un wavemeter. Ceci est fait en utilisant la cellule en verre et la PMC afin

de comparer la stabilité que chacune fournit au laser.

La stabilité est représentée par la valeur 3o, elle est de 3,6 MHz pour la cellule et 7,2
MHz pour la PMC (figure 3-7(d)). Cette différence provient d'un effet étalon causé
par la soudure fibre monomode a la HCPCF. Afin d’atténuer ces effets ainsi que
d’augmenter le taux de transmission de cette PMC une autre technique de fusion a
été développée durant cette these. La longueur de fibre a été réduite a 1,5 m
présentant l'avantage d'une meilleure intégrabilité. L’autre avantage de cette
technique est de pouvoir encapsuler les embouts de la fibre dans des connecteurs
FC/PC rendant le systeme plus robuste que précédemment. Le taux de transmission
est aussi largement supérieur, passant de 10% d’efficacité de transmission a plus de

40%. Les caractérisations référentielles sont actuellement en cours.

4. PMC opto-mécanique pour la compression d’'impulsions

ultra-breves dans 1I'UV

Un second exemple se porte sur la réalisation de PMC pour les applications de
compression d'impulsions. Le but ici sera de trouver une solution photonique pour
comprimer des impulsions ultraviolettes femtosecondes a 343 nm. En effet,
comprimer de telles impulsions dans cette gamme de longueur d’onde est devenu
aujourd’hui un enjeu majeur pour de nombreuses applications aussi bien dans le
domaine de la recherche que dans l'industrie. Notre socle technologique a déja
prouvé étre un candidat idéal pour la gamme de I'IR avec de nombreux résultats
obtenus pour des niveaux d’énergie dépassant le milli-Joule [57][58][59]. Dans ce
travail, 1’énergie utilisée sera seulement de 4,3 pJ au maximum. Cependant I’ajout de
terminaisons solides a chaque embout de la fibre ajoutera de la dispersion et risque
d’engendrer des problemes de solarisation du matériau [60]. De plus nous voulons
controler la pression de notre milieu afin d’accorder notre dispersion. Par

conséquent, la PMC sera une version opto-mécanique.
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a) Processus de montage de la PMC

Le montage comprend un laser Yb triplé a 343 nm avec une durée des impulsions
dénuées de chirp et d"une durée 260 fs. L'énergie maximale est de 4,3 ] pour un taux
de répétition de 200 kHz. La fibre est scellée dans deux cellules ot le gaz est inséré
tout en controlant la pression. Des fenétres avec un revétement anti-reflet UV sont
utilisées. Enfin, la sortie du montage comprend une lame demi-onde et un miroir
présentant une dispersion négative afin de comprimer la durée des impulsions en
sortie de fibre. La caractérisation du spectre est effectuée avec un spectrophotometre

Ocean optics et la durée d'impulsion est mesurée grace a un auto-corrélateur de chez

Pulse check.

Fibre HC-PCF
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Figure 3-4 : Schéma du montage utilisé.

b) Résultats expérimentaux

Deux configurations sont étudiées : la PMC remplie d’air pour des longueurs de fibre
variant de 1,5 a 6 m et une seconde version remplie d’argon pour des longueurs

raccourcies de50 cm a 1 m.
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Figure 3-5 : (a) Spectres fréquentiel et durée d’impulsion en sortie de fibre remplie d"air pour
différentes énergies. (b) Compression optimale pour 70 cm de fibre remplie d’Argon a 15 bars. (c)
Energie de I'impulsion en sortie en fonction de I'énergie du faisceau incident pour différentes
longueurs de fibre remplies d’air et d’Argon a 15 bars.

Dans le cas de l'air, les meilleurs résultats sont obtenus pour une longueur de 3,5 m

de fibre avec une hyper sécante hyperbolique de 53 fs pour une énergie d’entrée de
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4,3 pJ. Le spectre est élargi de 14 nm correspondant a un facteur 14 comparé a la
largeur spectrale de la pompe. Comme prévu l'élargissement est obtenu par le
processus de l'auto-modulation de phase (SPM) (figure 3-5(a)). En effet, nous
pompons en bord de la bande bleue de la bande de transmission de la fibre. Nous
sommes donc en dispersion positive favorisant une pure SPM permettant de ne pas
altérer la longueur d’onde centrale et d’obtenir un profil temporel moins structuré
comme peut en témoigner les traces d’auto-corrélation. Nous constatons que le
rendement de transmission chute a 20% pour les meilleures compressions. Afin
d’outrepasser a ce probléme il est nécessaire de réduire la longueur de la fibre. Il faut
donc accorder la dispersion a cette nouvelle longueur avec un gaz ayant une plus

grande non linéarité d’ou I'emploi de I'argon.

Dans ce second cas, la longueur de la fibre (50 cm a 1 m), I'énergie en entrée et la
pression de 1’argon (1 a 15 bars par pallier de 2 bars) sont modifiées. Les conditions
optimales sont trouvées pour 70 cm de fibre et 15 bars de pression. Une compression
de 61 fs (figure 3-5 (b)) est alors obtenue, quasi équivalente a celle réalisée avec I'air.
L’élargissement spectral est cependant plus important, en effet un facteur 21 est
atteint. Avec un tel élargissement des durées d’impulsions a la limite de la
transformée de Fourier de 9 fs sont atteignables. Il suffit d’adapter la dispersion du
miroir pour compenser correctement la dispersion positive de I'impulsion. Le taux
de transmission est alors de 40% comme nous pouvons le voir la figure 3-5(c)
montrant I"évolution de 1'énergie en sortie en fonction de I'énergie couplée pour I'air
et 'argon. En accordant notre dispersion et notre non linéarité nous avons amélioré
notre transmission d"un facteur deux. Ces résultats ont fait I'objet d"une présentation

postdeadline a la conférence internationale CLEO US en 2018 [61].

5. Conclusion

En conclusion de ce chapitre, les fibres HCPCF fonctionnalisées en PMC offrent un
panel d’applications allant de la recherche fondamentale au domaine industriel.
Différents procédés peuvent étre utilisés lors de la réalisation d'une PMC suivant la

nature et la densité de gaz voulues dans la fibre mais également suivant I'énergie
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couplée dans cette derniére. De facon générale, pour les basses pressions et pour de
faibles énergies une PMC toute fibrée est envisageable permettant d’obtenir un
systeme compact et intégrable. Dans le cas de pressions et d’énergies élevées une

solution opto-mécanique est plutdt privilégiée.

Pour illustrer ces procédés, deux exemples de projets réalisés durant cette thése ont
été présenteés.

Une PMC toute fibrée chargée d’iode moléculaire a été développée et fabriquée ou de
forts pics d’absorption ont été démontrés a température ambiante. Le défi de ce
projet a été lié a I'l> rendant 1'utilisation d’'He comme gaz tampon impossible. Un
nouveau procédé a été développé afin d’amener ce projet a terme. Avec cette PMC, la
stabilisation d'un laser a été effectuée avec le premier prototype démontrant un
coefficient de stabilité comparable a celui dune cellule standard remplie d'I>. Un
deuxieme prototype a été fabriqué et connectorisé en FC-PC avec un coefficient de

transmission augmenté d"un facteur quatre dont les tests finaux sont en cours.

Le deuxieme exemple est une PMC opto-mécanique montée pour comprimer des
durées d’impulsion dans le domaine de 'UV. Ce systéme a permis une gestion du
gaz a l'intérieur de la fibre afin d’accorder la dispersion et l'indice effectif non
linéaire. Grace a cela, des compressions temporelles entre 50 et 60 fs ont été

démontrées pour la premiére fois dans une fibre creuse remplie d’argon et d’air.
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Partie 11
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Chapitre 4.
Diffusion stimulée Raman dans les fibres creuses
et les limites technologiques.

Ce chapitre traite de la diffusion Raman avec une description globale de la dépendance de son
gain aux différents parametres de l'interaction laser-gaz. Les trois régimes de générations et
d’amplifications atteignables en jouant sur la durée de cette interaction sont décrits. Cette
revue du principe physique de ce phénomene met en avant l'intérét de confiner le gaz Raman
dans les HCPCF afin de l'exacerber et de générer des peignes de fréquences optiques
cohérents. Le gaz actif Raman est une autre clé afin d’obtenir la conversion voulue. Le choix
de l'utilisation de I’"Hydrogéne est également rapporté avec ses divers avantages. La limite
technologique due au systeme HCPCF-Hz dans le but de transferer cette technologie au
marché est soulevée. A cet effet une PMC est concue, développée et intégrée a un laser.

Finalement ce dispositif est caractérisé.
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1. Introduction

L’état de I'art démontre que la DRS dans les HCPCF est un excellent moyen pour la
conversion de fréquence optique. En effet, la forte interaction laser-gaz dans ce type
de fibre permet d’obtenir des conversions de fréquence a la limite quantique [9].
Aussi, avec un choix judicieux du gaz Raman et du laser de pompe, la radiation
Stokes peut couvrir une large gamme de longueurs d’onde [12]. Enfin, la
configuration d'une HCPCF remplie de gaz Raman permet d’atteindre un gain
Raman exceptionnellement élevé méme pour des puissances de pompe relativement
modestes. Cette propriété a eu deux conséquences. La premiere concerne un régime
d’amplification Raman permettant la génération de peignes de fréquences optiques
ultra-larges et cohérents, c.a.d que les composants spectraux du peigne pour une
impulsion de pompe donnée sont a la fois des impulsions limitées par transformée
de Fourier («transform limited ») et mutuellement en accord de phase [40]. La
deuxieme est la possibilité de générer ces peignes de lumiere avec des lasers trés peu
puissants, et donc trés peu encombrants. Comme cela a été vu au chapitre 1, des
peignes plus larges que 5 octaves couvrant un spectre allant de ~300 nm jusqu’a 12.7

pum [42] sont désormais atteignables.

Ces démonstrations ouvrent, entre autre, la voie a des lasers multi-lignes peu
volumineux et a faible cotit pompés par des lasers micro-chips dont I'encombrement
physique peut tenir dans une main. Aussi, une combinaison judicieuse de la
longueur d’onde de la pompe, la polarisation, le gaz inséré, la pression, la longueur
de la fibre et la fibre elle-méme, permet I'accord de la génération de spectre a souhait
sur une grande plage spectrale. Un premier prototype a été réalisé dans le cadre
d’une collaboration entre la société GLOphotonics et le groupe de recherche GPPMM
d’XLIM, émettant un peigne Raman dans le visible et pompé par un laser micro-chip
impulsionnel [62]. Cependant, ce prototype ne remplissait pas toutes les exigences
d’un cahier des charges d'un produit industriel, en particulier le temps de vie de la
source était limité par la diffusion de 'hydrogene (i.e. le gaz choisi pour la DRS) a
travers la silice de la fibre. Ici nous concevons et réalisons un dispositif permettant de
contenir le gaz pour une durée suffisamment longue afin de répondre a cette

problématique industrielle.
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Dans ce contexte, ce chapitre traite dans un premier temps de la dynamique de la
DRS et les différents régimes de génération et d’amplification de ce phénomene avec
les différents parametres sur lesquels il est possible de jouer pour l'optimiser. Nous
formulons ensuite les propriétés du dihydrogene comme milieu Raman de choix.
Enfin, nous exposons les limites technologiques a dépasser pour transférer cette

technologie de laboratoire a I'industrie, ainsi que les solutions pour s’en affranchir.

2. Régimes de génération et d’amplification Raman

a) Introduction

La diffusion Raman est définie comme une diffusion inélastique mettant en jeu deux
photons. Dans sa forme la plus fondamentale, la DRS consiste en la génération d'une
onde Stokes dans un milieu pompé par un laser pompe. Le terme « génération » doit
étre lu comme un différentiant par rapport a I’amplification Raman ot 1'onde Stokes
est injectée comme « graine » dans le milieu avec la pompe pour étre amplifiée. Dans
la configuration génération, 'onde Stokes graine est générée du bruit quantique. La
fréquence du Stokes (w;) est reliée a la fréquence de la pompe w, et la fréquence de
transition Raman (wg) par ws = w, — wg . Aussi, dans certaines conditions, la
génération de I'onde de Stokes peut étre accompagnée dune onde anti-Stokes avec

une fréquence décalée vers le bleu, w; = w, + wg [63].

Cette diffusion reste faible avec une section efficace de 10-¢ cm, c’est-a-dire 1 photon
sera converti sur 10 millions a travers un centimétre d'un milieu Raman.
L’augmentation de l'intensité du laser de pompe garantit une diffusion inélastique
beaucoup plus efficace avec des conversions de photons supérieures a 10%. On parle
alors de diffusion Raman stimulée décrit pour la premiére fois par Woodbury et al.
en 1962 [64]. La gamme fréquentielle des résonances Raman peut couvrir des
fréquences aussi basses que quelques GHz dans les phases solides [65] qu’aussi
larges que quelques centaines de THz comme pour les molécules gazeuses légeéres
que sont le dihydrogene et I'ammoniac [66][67]. Malgré sa faible densité, qui réduit la
conversion Raman, la phase gazeuse d"un milieu Raman est souvent choisie car elle

offre 'avantage d’émettre des ondes Stokes avec des raies fines et discretes.
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Dans le régime établi (voir ci-dessous), l'intensité du Stokes généré est donnée par
Iy = IpeC. Ici, la quantité I, est 'intensité du Stokes due au bruit quantique. G est le
gain Raman net et doit dépasser un seuil G (souvent Gin=20) pour atteindre le

régime stimulé [68]. Il est défini par I'équation suivante :
G = gsst(leff/Aeff) Eq. 4-1

Ici, lefs est 1a longueur effective d’interaction entre le laser pompe et le milieu Raman,
donnée par l,;r = (1 — e *"')/a,, avec | la longueur d’interaction et @, le coefficient
d’atténuation de la pompe. Pour de tres faibles coefficients d’atténuation, on a l,¢f ~
l. Les quantités Aer et Pp sont respectivement 'aire effective et la puissance créte du
laser pompe. La quantité gss est le coefficient du gain Raman. Elle est intrinsequement
déterminée par les propriétés du milieu Raman telles que sa polarisabilité, sa densité

et ou encore la longueur d’onde de la pompe.

Le tableau 4-1 donne pour des gaz Raman représentatifs les deux propriétés les plus
importantes, a savoir w, /21 et gs. Suivant la molécule active Raman la fréquence de
résonnance est différente permettant de décaler la fréquence de pompe par une
transition vibrationnelle de 125 THz, et de 17,6 THz a 10,8 THz pour les transitions
rotationnelles (cas de I'hydrogéne). Cette grande gamme autorise ainsi une
conversion de fréquence de la pompe a une longueur d’onde inaccessible par les
techniques conventionnelles. Cependant, suivant la polarisabilité de la molécule, le
gain Raman est plus au moins fort comme nous pouvons le voir dans le tableau. Le
gaz avec gss le plus fort est I'hydrogene avec un g de 3 cm/GW (mesuré pour
Ap~700nm) grace a sa petite masse permettant une grande séparation inter-
nucléique. Le deuxiéme avantage de ce gaz moléculaire est de posséder le plus grand
décalage fréquentiel vis-a-vis de la longueur d’onde de la pompe permettant de
couvrir une large gamme spectrale. Pour ces différentes raisons nous privilégions ce
gaz pour les développements de cette these. Il est important de noter que malgré le
fort gain de 1'H, atteindre le seuil du stimulé (c.a.d G>20), nécessite pour une
configuration en espace libre (ol lss =~ A.fr/2,, €t G = gsh,/A, ) des puissances

crétes P, > 1MW . Cela représente donc une véritable difficulté d’étudier la DRS.

Matthieu Chafer | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2018 116

(@) ev-nc-no | mu|



Décalage Raman (THz) gss (103 cm/GW)

Molécules
Vvibrationnel Vrotationnel 4693 nm
Clz 16,7
CS; 20 0,15/0,18/0,2/0,23/0,25
(0] 46,6 2,6/2,9 69
coO 64,3
N2 69 1,8/2,3/3,2 35
CH, 87,4 1280
D2 90 4/5 550
NH; 100 3/4,1/5,3/6,5/7,7/8,8/10
H> 125 17,6/ 10,8 3000

Tableau 4-1 : Tableau de diverses molécules active Raman avec le décalage fréquentiel de la transition
vibrationnelle et leur gain Raman.[66][69][70][71]

Comme nous pouvons constater dans 1'équation 4-1, G peut étre exacerbé par trois
facteurs : (1) un milieu Raman avec un fort gs, (2) un laser pompe avec une forte
puissance ou (3) une configuration d’interaction présentant un fort ratio lo/Acss
impliquant un facteur de mérite (i .e. FOM, introduit dans chapitre 1) suffisamment
élevé. Ce dernier point est particulierement intéressant car il permet la génération de
la DRS avec a la fois la plupart des milieux Raman et la plupart des lasers. Ainsi
I'introduction de la HCPCF remplie de gaz est la premiére démonstration de
génération DRS a bas seuil [8] témoignant d'un moyen exceptionnel pour la

génération de ce phénomene de facon efficace et versatile.
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b) Régimes d’amplification Stokes dans la DRS

impulsionnelle

La DRS est un phénomeéne beaucoup plus complexe que laisse paraitre notre
introduction ci-dessus. Par exemple, le phénomene de DRS a été un moyen d’étudier
la manifestation macroscopique d’effet quantique telle que 'amplification de photon
dans un état quantique pur [72]. Il est aussi utilisé dans la spectroscopie et la chimie
pour détecter et étudier les molécules [73]. Ici nous nous concentrons sur la DRS
générée par une pompe impulsionnelle, étant notre configuration expérimentale la
plus fréquente. Nous verrons I'impact de la dynamique d’amplification Raman sur la
structure spectro-temporelle dans I'impulsion Stokes générée, et sur la génération de
peigne de fréquence ultra-large et cohérent. Enfin, dans la partie III de ce manuscrit,
nous aborderons la DRS générée par une pompe continue afin de présenter un
nouveau régime de DRS et comment il est utilisé pour nano-structurer un milieu

gazeux.

La DRS générée par une pompe impulsionnelle a été un sujet d'intense recherche
depuis les années soixante avec les travaux pionniers de Bloembergen [63]. Différents
modeles ont été développés afin de fournir une théorie de la DRS [74]. La plus
complete est décrite par Raymer en 1981 [75] out une étude quantique complete de
cette génération est réalisée a partir de I'émission Raman spontanée avec les effets de
la propagation spatiale. De cette étude découle trois régimes d’émission Raman avec

leur particularité.

Le premier régime correspond a un gain Raman négligeable, I'émission est dite
spontanée. L’onde Stokes n’est alors qu'une version amplifiée du bruit quantique.
Cette limite est atteinte lorsque la durée d’impulsion t est inférieure a 7;. 7, est égale
a I'inverse du produit du gain net Raman G et de la largeur de bande de collision I.

L’expression s’écrit donc :

1
T< T === Eq. 4-2
Gr
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La largeur de la bande de collision est I'inverse du temps de relaxation moléculaire

T (F = i) . L’équation 4-1 prend la forme suivante:

7TT2
g leff
e= (@) o 43
r)? <Aeff> 1

Ici g est le gain Raman intrinseque au milieu Raman. Il est proportionnel aux

constantes de couplage reliées a la polarisabilité du milieu Raman x1 et k2, § =

4mK,k,/c. Ces constantes s’expriment par les équations suivantes :

1 Joa
1= m<%> Eq. 4-4
o = 2mN wgkq Eq. 4-5
z ngC

Avec m la masse effective du milieu Raman excité, ns I'indice de réfraction du milieu
. , o - d
a la fréquence Stokes et N la densité du milieu. (%) est le changement de

polarisabilité du milieu avec les coordonnées ro-vibrationnelles ot Q est I'amplitude
complexe ro-vibrationnelle moléculaire. A noter que g ou gss peuvent étre exprimés

en utilisant le formalisme de la matrice de densité (voir partie III).

Une autre maniere d’exprimer 7, grace a ces définitions est :

Aeff
= Eqg. 4-6
" gpL !

Nous pouvons constater que 7; est relié pour partie au temps de déphasage du
milieu Raman. Ce temps est fonction de l'efficacité de conversion de la transition
Raman de la molécule (§), de la puissance du laser et de la durée d’impulsion.
D’autre part, la configuration de l'interaction joue un role a travers la longueur

d’interaction L et 'aire effective du faisceau.

La puissance Stokes de 1'émission spontanée s’écrit :
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hwsI'G

Eq. 4-7
2 q

PP(L,T) =

Ce régime suit ainsi une amplification algébrique du bruit quantique avec l'intensité

de la pompe, ou le flux de photon excité, Ns(gp) = I'/2, est amplifié par le facteur G.
Nous pouvons observer sur le zoom de la figure 4-1(b) la simulation de ce régime

validant le caractere linéaire de cette amplification [76].

Le deuxieme régime est I'état stationnaire ou la durée d’impulsion est plus grande
que le produit du temps de relaxation et du gain net Raman, 7 > T,G. La puissance
Stokes en état stationnaire s’écrit :
hwsle®

PesS(L,T) = Eq. 4-8

’ 2VnG
L’intensité Stokes est ici indépendante de la durée d’impulsion. Sa croissance
exponentielle, illustrée dans la figure 4-1(a), permet d’assimiler ce régime a un
régime stimulé quand G = 20. L'exposant de la fonction exponentielle est appelé le
gain, qui est le parametre déterminant de l'amplification de 1'émission stimulée.
Concernant la quantité multiplicative de la fonction exponentielle, une comparaison

avec I = I;ge® montre que le flux de photon Stokes excité du bruit est donné par
Ns(gs) =T/2VnG . Celui-ci est VvnG , valeur plus petite que celui du régime

spontané, Ns(gp) =T/2. Cette réduction dans le nombre de photons initiaux est
intuitivement comprise par le fait que dans le régime stationnaire seulement une
fraction, inversement proportionnelle au gain net, des photons spontanément émis
joue le role de photons « graines ». Cette fraction est alors amplifiée pour atteindre le

seuil de I’émission stimulée.

En rappelant que le temps nécessaire pour que l'impulsion Stokes atteigne son
régime établi n'est autre que 74, i.e. T,~7; = T,G [43], la durée de I'impulsion de la
pompe doit étre plus longue que le temps de génération et de I'amplification
stimulée d"une onde Stokes. L'impulsion Stokes amplifiée de ce régime stationnaire
sera la résultante de I'excitation et de I'amplification de plusieurs ondes « graines »

Stokes décolérées spatialement et temporellement. Par conséquent, l'impulsion
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Stokes ne peut donc avoir une phase déterminée. La nature des ondes « graines » et
leur impact sur la structure spectro-temporelle de I'impulsion Stokes sont décrits ci-

dessous.

Enfin, I'état intermédiaire, correspondant a une impulsion pompe ayant une durée
située entre le temps caractérisant 1'émission spontanée et celui caractérisant 1'état
stationnaire (i.e. % < 7 < (T,) est nommé état transitoire. La puissance Stokes pour
ce régime s’exprime grace a I"équation :

hwseZJZFT(G—l) hwseZ\/ZF‘rG

8mt 8nt

Pstr (L,1) = Eq. 4-9

Ce régime est fortement dépendant de la structure temporelle de la pompe. En effet,
la durée de I'impulsion affecte le gain. Celui-ci, donné par G, = 2v/2I'7G, est réduit
par rapport au gain G du fait que I't < G/m. Le ratio de réduction, R, du gain dans le
régime transitoire par rapport au gain dans le régime stationnaire s’écrit comme
suit : R = 2,/2I't/G. Figure 4-2 présente 1'évolution de ce facteur de réduction en
fonction de I't pour G=1000, et montre bien que plus la durée d'impulsion de la
pompe est courte, plus G, décroit, expliquant la difficulté de générer la DRS avec des
impulsions pompes beaucoup plus courtes que le temps de relaxation T> du milieu
Raman. Aussi, la durée de I'impulsion affecte le facteur multiplicatif de la fonction

exponentielle, c.a.d sur le nombre de photons « graines ». Ici, le flux de photon excité
(i.e. initial) est Ns((? =1/8nt . Trois observations peuvent étre tirées.
Premierement, Ns(g) < Ns(gp) =T/2, et donc de maniere similaire au régime
stationnaire, seulement une fraction des photons de I'émission spontanée participe a

la DRS transitoire. Deuxiemement, Nég) ne dépend pas du temps de la relaxation,

donc le déphasage collisionnel n’a pas d’effet dans ce régime. Enfin, étant donné

que Ns(é) est directement inversement proportionnel a la durée d’impulsion de la
pompe, le nombre de photons « graines » rentrant en jeu dans la DRS croit avec le
rétrécissement de l'impulsion de la pompe. Ce résultat paradoxal trouve son
explication dans une description quantique et modale du champ Stokes spontané
[75]. Sur le plan pratique, Eq 4-9 indique que la durée d’impulsion de la pompe peut
étre un moyen de controle sur les conditions initiales de la génération de la DRS.
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Aussi, dans ces conditions, un haut degré de cohérence est atteignable avec une

impulsion Stokes s’approchant d"une impulsion limitée par la transformé de Fourier.
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Figure 4-1 : (a)Croissance de I'intensité Stokes normalisée de la fluctuation quantique en
fonction de la largeur de I'impulsion du laser de pompe 7,I" normalisé pour différentes
valeurs de gL.[76](b) Zoom de 4-1(a) sur I'émission spontanée.
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Figure 4-2 : Facteur de réduction du gain R dans le régime transitoire en fonction de I't pour un gain
net Raman de G=1000.

Ces régimes de la DRS ont été corroborés expérimentalement par Benabid et al. [11].
Dans ce but, le seuil d’énergie pour la DRS a été mesuré ainsi que son évolution avec

la durée d’impulsion de la pompe. En effet, les expressions des puissances citées plus
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haut peuvent étre exprimées sous forme de l'énergie d’impulsion nécessaire pour

que G=Gt, ot Gn soit une constante (Eq. 4-11).

Is = Ispe e Eq. 4-10

I
In (—S> = G, = constante Eq. 4-11
Iso

L’énergie de seuil de I'état stationnaire peut s’écrire de la maniére suivante :

GrA

Ou g, est un offset d’énergie pour un t = 0 correspondant a I'offset entre I'intensité
Stokes dans le régime spontané et I'état stationnaire. La pente de cette équation est

linéaire et correspond au seuil de puissance afin d’atteindre 1’état stationnaire.

Le seuil de I'état transitoire est quant a lui quadratique comme I'indique 1'expression

suivante :

Aesr
epen(T) = ME%—LW (G, + In(4nT'T) + 2I'7)? Eq. 4-13

Le seuil de I'état stationnaire et transitoire sont calculés a partir de ces expressions
pour un Gy, de 20 et gz de 3 cm/GW (gain Raman de 1'Hz), un diametre de cceur de 7
pum et une longueur de fibre de 10 m. Dans le cas du régime stationnaire le ¢, est pris
égal a 90 nJ. Les résultats sont tracés sur la figure 4-3. Une mesure expérimentale de
ces seuils a été effectuée avec une fibre avec les mémes parametres cités en jouant sur
la largeur de I'impulsion de la pompe. Les résultats sont en parfaites adéquations
avec les simulations pour un seuil de l'état stationnaire situé a une largeur
d’impulsion entre 12 et 14 ns. De plus, I'évolution quadratique pour des largeurs

d’impulsions inférieures a 14 ns est observée.
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Figure 4-3 : Démonstration expérimentale de la dépendance des régimes DRS avec la durée
d’impulsion de la pompe [11] .

c¢) Description modale du champ Stokes

Suivant ces différents régimes d’amplification les modes spatiaux et temporels sont
excités de manieres différentes, comme prédit par Raymer en 1985 [72]. Dans sa
théorie basée sur la mécanique quantique, ces modes sont considérés comme des
champs statistiquement indépendants additionnés de maniere incohérente afin de
construire le champ total. Il est alors possible de décrire l'opérateur du champ
électronique en utilisant 'expansion de Karhunen-Loeve a la sortie du milieu Raman.
Cette expansion est une représentation d'un processus stochastique comme une

combinaison infinie de fonctions orthogonales. Dans le cas traité elle s’écrit :

" 2rh % ~ 1 4
N el (Z bi"’wf)) (B2 (p) e

k

n

Les modes spatiaux sont exprimés par ¢,(p). Leurs fonctions sont assumées
orthogonales avec [ ¢ (p)¢; (7)dp = 8. La fraction de photon émise dans ces modes

est déterminée par f3,,, ainsi )., 8, = 1.

Les modes temporels, W, (7), ont également leurs fonctions orthogonales avec
[ W (p)¥; (t)dt = 8. Vu que ces derniers sont excités de maniere statistiquement

incohérente, cela implique que (b;b;) = A6y, olt 4, = (byby) est le nombre moyen de
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photons émis dans le mode temporel. Ainsi ), 4 = (W) (avec (W) énergie moyenne),
permettant de définir les valeurs propres 1, = A, /{Wy).

La fraction de l'énergie totale émise dans le mode spatio-temporel ¢, (p) W (7) est
donc B, 1.

Lorsque la durée d’impulsion est inférieure a T,/G tous les modes spatiaux et
temporels peuvent étre amplifiés avec la méme probabilité vu que nous sommes a
des durées inférieures a celle de la relaxation moléculaire. Cela induit que
I'impulsion Stokes a des photons sans cohérence spatiale ni de phase dans le cas

d"une émission spontanée.

Dans le cas stationnaire, ou la durée d’impulsion est supérieure a T,G, I'impulsion est
assez longue pour amplifier plusieurs photons Stokes avec différents modes
temporels. Ainsi aucune phase déterministe n’existe, en effet la phase est une

moyenne sur les modes spatio-temporels amplifiés non corrélés.

Pour I'état transitoire, le fort gain et la faible durée d’impulsion associés peuvent
permettre d’amplifier que quelques modes temporels cohérents. Ces modes sont
ceux ayant le gain Raman le plus important. S'il est assez fort un seul mode temporel
sera amplifié au niveau macroscopique. Ainsi, vu que les autres modes sont filtrés le
processus d’amplification nourrit ce seul mode. Ceci est d’autant plus vrai que le
ratio G,/ est grand. Cependant, plusieurs modes spatiaux sont excités. Un schéma

récapitulatif est présenté dans la figure 4-4.
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Figure 4-4 : Description de I'évolution modale suivant les différents régimes d’amplification.

Afin d’obtenir un seul MST dans cette configuration, un filtre spatial doit étre
incorporé. Ce role peut étre rempli par une fibre a coeur creux induisant un processus
similaire a celui décrit pour les modes temporels. Ainsi la conjugaison de cet état
transitoire et de la fibre permet d’exciter qu'un seul mode spatio-temporel.
L’impulsion Stokes a donc des photons cohérents en phase et spatialement, elle est
également limitée par la transformation de Fourier. Ce paquet d’onde est appelé le
mode spatio-temporel dominant correspondant au plus haut gain Raman et se
reproduit a chaque impulsion. Il est important de noter que 'amplitude du pic et la
phase est aléatoire d’une impulsion a une autre. De plus, la fibre fournit une faible
aire effective et de grandes longueurs réduisant de plusieurs ordres de grandeur les

seuils de puissance nécessaires pour générer la DRS.

Enfin, comme remarqué précédemment, un état transitoire ou stationnaire Raman
dans une HCPCF peut étre généré a des seuils d’énergie ultra-bas grace a
I'augmentation de la longueur d’interaction et son confinement sur des surfaces
micrométriques. En effet, dans une configuration conventionnelle la puissance
nécessaire est de I'ordre du MW avec des durées d'impulsions ps. Avec les HCPCF il
est possible d’étre en régime transitoire pour des durées d'impulsion beaucoup plus
longues avec des puissances bien plus faibles comme illustré sur la figure 4-3, une
énergie de moins de 100 nJ suffit typiquement pour générer le Stokes.
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Concernant l'aspect énergétique et temporel des Stokes générés en DRS transitoire
une forte dépendance a la pompe existe. Dans ce régime nous avons vu qu'un seul
STM peut étre amplifié en une impulsion « macroscopique » a transformée de
Fourier limitée. Lorsque la cadence de la pompe est suffisamment lente, chaque
impulsion Stokes a la méme forme temporelle mais avec une phase et une énergie
aléatoire. La distribution poissonienne de I'énergie d’impulsion a impulsion montre

macroscopiquement ce qui se passe au niveau quantique.

Ainsi en régime transitoire de haut gain il est possible d’obtenir des impulsions
Stokes limitées par la transformée de Fourier. La caractéristique de ce régime permet
de générer de larges peignes de fréquence et cohérents comme nous allons voir dans

la prochaine section.

d) Peigne de fréquence par DRS transitoire

i. Processus de la génération du peigne de fréquence

Comme nous avons vu précédemment, la DRS permet d’atteindre la génération de
forts champs Stokes se propageant de maniére co-linéaires avec I'impulsion initiale
de la pompe. Ici stimulée signifiant que le champ Stokes force la prochaine diffusion
Stokes a générer un champ Stokes avec des propriétés identiques (i.e. 4 A et la phase
temporelle). Ce processus continue jusqu’'a ce qu'un champ Stokes s’amplifie a un
niveau macroscopique (> 1.10¢ photons). Les molécules diffusées a un état excité en
DRS peuvent étre re-diffusées par la méme impulsion générant des photons anti-
Stokes (figure 4-5(a)). Ainsi, I'analogie avec le mélange a 4 ondes est faite vu que la
génération d'un photon Stokes et un anti-Stokes implique 'annihilation de deux
photons de pompe. L’accord de phase peut étre défini par AB= s+ Las — 20
ou fs, fas, Po sont les vecteurs d’onde du Stokes, 1'anti-Stokes et des champs de la
pompe Raman. L’accord de phase parfait supprime le processus de génération du
Stokes et de I'anti-Stokes, alors qu’il est exacerbé pour un faible désaccord de phase
(figure 4-5(b)) [77]. Lorsque ces champs Stokes et anti-Stokes de premier ordre
s’amplifient, ils seront eux méme diffusés par les molécules créant a leur tour des
Stokes et anti-Stokes d’ordre supérieur, et ainsi de suite générant un peigne de
fréquence. Ce processus de génération Raman en cascade est illustré dans la figure 4-

5(c) et peut permettre d’atteindre une grande cohérence moléculaire collective. Cette
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derniéere est dépendante de deux processus : la diffusion Stokes (ou anti-Stokes) de
I’état fondamental (ou de I'état excité) et le mélange a 4 ondes. Ce systeme peut étre
assimilé a un modulateur de phase ou il existe une corrélation de phase entre les

composantes du peigne Raman.

(a) (b)
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Figure 4-5 : (a) Processus de la génération Raman en cascade. (b) Intensité moyenne du Stokes et de
I’anti-Stokes du premier ordre et I’anti-corrélation C en fonction du désaccord de phase[78]. (c) Peigne
Raman généré sur 3 octaves.[10]

ii. Détermination de la cohérence mutuelle.

Expérimentalement il est possible de démontrer la cohérence mutuelle des lignes du

peigne en les faisant interférer [40]. La relation de phase est ensuite extraite entre

Matthieu Chafer | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2018 128

(@) ev-nc-no | mu|



deux lignes différentes du peigne a chaque impulsion ainsi que son évolution

d’impulsion a impulsion.
a. Détermination de la phase interligne

La différence de phase entre deux impulsions peut étre calculée. Pour un n-ieme

ordre Raman et pour la i-éme impulsion la phase extraite s’écrit :

ApD = 40,(31 - 40,(3; Eq. 4-15

La phase inter-ligne s’exprime quant a elle par :

o)) = n<.08; +6 Eq. 4-16

Ou 0 est un décalage de la phase déterministe du au bruit de phase de la pompe et
tout autre décalage lors de I'amplification et 7 est 'ordre de la lignhe Raman. q)g; est
déterminée par l'amplification des fluctuations quantiques (constant sur une

impulsion). Ainsi la différence de phase entre deux lignes a pour équation :

Mgy = npSp, + 64 — (nwéi;’B + 63) = nApyy + A8 Eq. 4-17
Le faisceau B pouvant étre considéré comme une référence, la phase effective pour le
faisceau A est Ag,. La phase déterministe A§ peut étre éliminée en soustrayant la

phase des franges d’interférence de deux impulsions successives. Alors A, vaut :

A, = A(p,(liﬂ) — A(p,gi) = n(pg;D + A§ — (n(pg; + A5) Eq. 4-18

G
= n(pgr "~ 9gn)

De la méme maniere, pour la m-ieme bande la différence de phase est :

@i+1) ® @i+1) ®
1S i i _ A(leF

Ay = Apy, " = Apy) = m(Apyp Eq. 4-19

La combinaison des équations 4-18 et 4-19 donne une quantité théoriquement nulle,

du moment que les m-ieme et n-ieme lignes sont totalement corrélées.
Gnm = MA@y, —nley, =0 Eq. 4-20
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Cependant une incertitude réside a cause d’incohérences résiduelles. Un autre
facteur prenant en compte ces incertitudes doit donc étre implémenté, le coefficient

de corrélation.
b. Coefficient de corrélation :

La phase du bruit quantique fluctue temporellement et spatialement (bruit blanc)
due a la distribution (similaire a une distribution thermique) des modes spatiaux
longitudinaux de I'excitation moléculaire collective. Le champ du laser continu a se
diffuser a partir de l'excitation collective moléculaire créant des anti-Stokes
supplémentaires. En conséquence le bruit est fortement filtré sous les conditions

transitoires a haut gain vu que le processus est résonnant. Ce processus de filtrage

produit éventuellement un champ Stokes et anti Stokes déterminé par un seul STM.

La cohérence mutuelle entre le Stokes de premier ordre généré et le champ anti-

Stokes dans le régime transitoire a haut gain s’exprime de la maniere suivante :

(EQ(LDES (L, D) Eq. 4-21
T EQLOED L ONES L DED (L 1)

Vu que les deux champs au numérateur ont des fréquences négatives, ce coefficient
permet d’obtenir le degré d’anti-corrélation de la phase entre le Stokes généré et le
champ anti-Stokes. Avec I, = (E} C )E ™ )) le coefficient de corrélation de la phase est
proportionnel au degré de cohérence mutuelle, si nous considérons que la fluctuation
des intensités sont indépendantes de leur phase comme nous pouvons constater dans

'expression suivante :

Eq. 4-22

B

1I+1

|>| |<e—i(<P—1+<P+1))|2

Une phase temporelle de I'impulsion Stokes est indépendante statistiquement de
celle de I'anti-Stokes, alors € = 0. Ce cas est aussi trouvé lorsque les phases des deux
champs sont égales. Une anti-corrélation existe quand la somme des phases de ces
deux impulsions reste constante d’impulsion a impulsion indiquant un € = 1. La

résultante est un C déterminé par les fluctuations de l'intensité. Ce coefficient a été
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calculé pour diverses conditions. Ainsi que ce soit pendant la durée de la génération
de l'impulsion Stokes ou encore dans les différentes conditions de désaccord de
phase entre le Stokes et I'anti-Stokes C est égal a 1. Cela implique que le Stokes et

I’anti-Stokes sont corrélés de la maniére suivante :
+ —
E£1) = aEfl) Eq. 4-23

Ou o est une constante complexe. Cela démontre que l'intensité des deux
composantes fluctue de la méme maniere d'impulsion a impulsion mais le systeme
évolue vers une phase parfaitement anti-corrélée. De plus elles sont corrélées avec
I'excitation moléculaire collective du milieu. En 1’absence de déphasage, cette
corrélation peut étre considérée comme une manifestation de l'intrication d’états

quantiques entre le milieu et le champ.

Ainsi la cohérence entre les lignes Raman dans ce régime peut résulter en des
composantes spectrales synchronisées en phase de 'UV a I'IR. Il est important de
noter que cette corrélation de phase n’est possible que pour les méme résonnances
Raman vu que la présence de deux sources graines du spontané implique que deux

phases aléatoires entrent dans 1'équation.

Pour conclure, la dynamique de génération du Raman d’'un gaz confiné dans une
HCPCF ouvre la voie a de fortes conversions méme avec des lasers peu énergétiques.
Cette technologie est idéale pour la conversion fréquentielle d"impulsions lasers mais

également afin de développer des sources exotiques a base de peigne Raman.

3. Lamolécule d’hydrogene

Nous avons vu que la conversion de fréquence dépend fortement de la molécule
Raman utilisée. Dans cette section nous décrivons les caractéristiques de la molécule
d’hydrogene que nous utilisons afin de mieux comprendre les résultats obtenus. Le
diagramme énergétique de la molécule d’'H> pour deux états électroniques est
présenté dans la figure 4-6(a). Chaque état électronique possede v états vibrationnels.
A linstar des niveaux d’énergie électroniques, ces mouvements internes de la

molécule donnent lieu a des niveaux d’énergie discrets correspondants a des états
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appelés vibrationnels. Ils sont associés au changement de la polarisabilité électrique-
dipole reliée aux coordonnées vibrationnelles de la molécule. L’émission du Stokes
correspond a une transition entre ces états vibrationnels, et suivent les regles de
sélection suivantes : Av = 0, £1, 2 ... pour une transition entre les états vibrationnels,
et A = 0, %2 ... entre les états rotationnels. Les transitions sont définies par v, nyavec
m l'ordre de la transition vibrationnelle et n 'ordre de la transition rotationnelle. Ils
sont négatifs si ce sont des Stokes et positifs si ce sont des anti-Stokes. La structure
énergétique de molécules réelles est tres complexe due a leurs nombreux degrés de
liberté. Cependant, nous pouvons simplifier la structure énergétique a quelques
niveaux dont la transition a la plus grande section transverse. Dans le cas de I'H>
nous pouvons le considérer comme un systeme a deux niveaux (figure 4-6(b))
contenant 3 transitions Raman. La transition vibrationnelle (figure 4-6(c)) correspond
a une fréquence de 125 THz. Pour le cas d'une transition rotationnelle (figure 4-6(c))
sa fréquence Raman peut étre égale a 10,8 THz ou 17,6 THz suivant si les spins sont
en configuration parallele ou anti-parallele. Sachant qu’a [l'équilibre
thermodynamique 3 molécules d’hydrogene sur 4 sont dans la configuration ortho-
hydrogeéne (spins paralléles), les transitions sont principalement situées a 17,6 THz.
De plus, nous avons vu dans le tableau qu’elle fournissait le plus grand décalage
fréquentiel et le plus grand gain permettant de couvrir une large gamme spectrale.
Aussi, son interaction avec le faisceau de la pompe peut étre exacerbée par le biais de

différents parametres décrits dans la section suivante.
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Figure 4-6 : (a) Diagramme énergétique de la molécule d’"Hz avec l'illustration de la génération Raman
hors résonnance. (b) Diagramme des transitions vibrationnelles et rotationnelles dans un niveau
énergétique (c) Illustration de la molécule excitée en transition vibrationnelle (d) Illustration de la
molécule excitée en transition rotationnelle.
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a) Dépendance du gain a la polarisation
La polarisation du laser de pompe influe sur le gain Raman. Les transitions
vibrationnelles sont indépendantes de la polarisation. A l'inverse les transitions
rotationnelles le sont. Le tableau 4-1 permet de voir I'incidence de la polarisation de
la pompe sur la polarisation du Stokes généré et du gain Raman associé. Pour
synthétiser, une polarisation circulaire en entrée permet d’obtenir la plus grande

amplification. Au contraire une polarisation linéaire implique un gain Raman réduit

[69].

‘ Polarisation Laser de pompe ‘ Stokes généré Gain Raman
Sl O | .
Circulaire
S oIER".
I I 2.(lrot/ 3
Linéaire
I l (lrot/ 2

Tableau 4-2 : Dépendance de la polarisation du Stokes généré et du gain Raman a la polarisation du
faisceau incident.

b) Dépendance du gain a la pression d'H: et de la longueur
d’onde

Le gain Raman pour une transition vibrationnelle (a,;, en 10 cm/W) dans un milieu

confiné a été exprimé par Bischel et al. [79] :

52p Kjp
L =937.106 x —=
Fvib I 0,658

(vp — 4155).(7,19.10° — v3)~2 Eq. 4-24

Avec Kpest le facteur de population de Boltzmann (0,658 a 300K) pour le niveau J=1
de Hp, I est la largeur de bande Raman en cm, et vp la fréquence de la pompe en cm-
1. Le gain rotationnel (a,,, en cm/W) est quant a lui exprimé grace a I'expression
donnée par Carlsten et al.[80] :

L _8Tes U1+ ¥ Eq. 4-25
Tt T 5 c2n2 (2] + 1)(2) + 3) /2
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Ot h est la constante de Planck, c la vitesse de la lumiére, ns I'indice de réfraction du
gaz utilisé a la longueur d’onde Stokes et proche de 1, wsla fréquence angulaire

Stokes et y est I'élément anti-diagonale de la polarisabilité anisotropique moléculaire
et vaut y2~1.10"*cm® [81]. Cette derniere est proportionnelle a vs/(vZ — vﬁ)z avec
vs la fréquence Stokes et v; la fréquence de transition a des états excités moyenne
(8,48.10* cm) [82]. Sachant que le premier Stokes rotationnel est une transition du
niveau J au niveau J+2 avec J=1, Le nombre de différence de densité peut s’écrire :

2] +1

AN =N =305 71

N( +2) Eq. 4-26
Ou N(J) et N(J+2) sont la densité de population dans le niveau | et [+2. Leurs
expressions sont exprimées dans [80][83]. AN = 1,699.10*%p.cm® a 298 K pour J = 1.

Les graphiques de la figure 4-7 sont tracés pour une température ambiante et dans le

cas d"un régime stationnaire.
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Figure 4-7 : (a) Dépendance du gain Raman du Stokes vibrationnel (courbe rouge) et du Stokes
rotationnel (courbe verte) (b) Dépendance du gain Raman vibrationnel en fonction de la longueur
d’onde.

En jouant sur la pression il est possible de modifier le gain des transitions
rotationnelles (représenté en vert) ou vibrationnelles (en rouge) (figure 4-7(a)). Si
nous voulons privilégier la génération des transitions rotationnelles, une basse
pression est préférable. A l'inverse, une haute pression favorise les transitions

vibrationnelles.
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Le deuxieme graphe illustre 1'accroissement exponentiel du gain Raman d’une
transition rotationnelle a 10 bars de pression d'Hzen diminuant la longueur d’onde
(figure 4-7(b)). Nous pouvons donc gagner quelques facteurs sur le gain en

diminuant la longueur d’onde.

4. PMC along temps de vie

a) Diffusion de I'hydrogene a travers la silice
La problématique principale survenant lors de l'utilisation de ce gaz dans des
HCPCEF est la perméabilité de la silice a ce dernier. La conséquence est la diminution
de la pression au cours du temps et donc du gain Raman limitant le temps de vie

d"un tel produit.

La perméabilité est quantifiable en calculant I'évolution de la pression du gaz a

I'intérieur de la fibre au cours du temps grace a 1'expression :

P(t) = P(0)e Kt/ (Réuc—RE) Eq. 4-27

Py représente la pression initiale a lintérieur du cceur de la fibre, K est la
perméabilité de la silice a 'hydrogéne avec une valeur de 1,45.10-13 cm3 (N.T.P.)
mm/cm?2.s.atm [84]. La fibre est approximée par un simple tube a la dimension du
diametre extérieur de la fibre, la microstructure de la fibre étant négligée en vue de la
faible quantité de matiere qu’elle représente. Ici, le rayon extérieur de la fibre R,,; est
de 62,5 pm et le rayon de cceur (R;;,) est 40 um. La courbe rouge de la figure 4-8(a)
représente la pression a l'intérieur de la fibre sur une période de 500 jours avec une
pression initiale de 20 bars. Au bout de 22 jours la pression décroit a 7 bars. Cette
pression est une pression seuil. Sous cette valeur, le gain de la transition rotationnelle
Raman de I'hydrogéne diminue avec la pression. Au bout de 100 jours la densité de
molécules restantes dans la fibre est quasi nulle. Nous pouvons en déduire une durée
de vie de moins de 3 mois. Les mémes conditions ont été utilisées pour simuler la
courbe bleue en prenant en compte cette fois ci la perméabilité de I'aluminium. Cette

comparaison permet de montrer que l'aluminium est un matériau de choix pour
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encapsuler I'hydrogene. En effet, sa perméabilité est 5 ordres de grandeur plus petite

que celle de la silice (K = 1,45.10-18 cm3 (N.T.P.) mm/cm?2.s.atm).

(a)
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Figure 4-8 : (a) Pression d"H> dans un capillaire en silice et en aluminium en fonction du temps. (b)
Schéma illustrant le probléeme de diffusion de gaz dans un solide.

A partir de ces simples considérations, 1'idée pour outrepasser ce probleme est

d’encapsuler la fibre dans un matériau moins perméable que la silice. Une fois
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encapsuler la fibre sera sur-pressurisée créant ainsi un gradient de pression afin

d’éviter les fuites d’H, de la fibre.

b) Conception et réalisation d'un Comblas

Le cahier des charges est donc de réaliser une encapsulation peu perméable a 1'H,,

compacte et robuste.

Une zone doit étre dédiée a 'emplacement de la fibre en évitant une courbure trop
importante. En effet, les fibres utilisées ont des pertes par courbures non négligeables
notamment pour des longueurs d’ondes situées dans le visible. Une fenétre pour
coupler la pompe dans la fibre doit étre prévue ainsi qu'une fenétre de sortie. L’autre
aspect a prendre en compte est une connexion gaz pour remplir et vider la boite et la
tibre de maniere indépendante afin d’avoir le gradient de pression voulu. Le design
de ce premier prototype est illustré dans les CAO de la figure 4-9. Il est constitué
d’une plaque frontale composée de deux hublots avec des fenétres pourvues dun
revétement anti réflexion pour la gamme du visible. La fibre est encapsulée de

maniere étanche dans ces hublots et un systeme de pressurisation est incorporé.

g 1

Figure 4-9 : CAO de la Combbox avec une vue de profil et une vue de dessus.

Concernant le matériau, I’aluminium semble le plus adapté pour différentes raisons.

La premiere est son imperméabilité a 1'hydrogene de 5 ordres de grandeurs
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supérieurs a celle de la silice. Deuxiemement il est facilement usinable facilitant la
fabrication. Finalement, c’est un matériau relativement léger et robuste répondant au
cahier des charges. Le composant final sera donc en Aluminium avec des dimensions

de 200 mm de largeur et de longueur sur 30 mm de hauteur.

N

L'intégration d'un laser a ce composant optique actif est effectuée pour la
qualification et la démonstration du potentiel d'un tel systeme. A cet effet, un peigne
de fréquence dans I'UV-VIS est généré. Une pression de 20 bars est insérée dans la
fibre et 25 bars dans la capsule. Le laser de pompe utilisé est un micro-chip, choisi
pour sa compacité. Sa longueur d’onde de fonctionnement est 532 nm, valeur retenue
pour générer un peigne Raman dans I'UV-VIS. La durée d'impulsion est d'1 ns et sa
puissance moyenne ~ 30 mW. Une lame quart-d’onde est aussi intégrée au systéme.
En effet, nous avons vu dans le premier chapitre 1'optimisation possible du gain des
transitions ro-vibrationnels de 'H> grace a une polarisation circulaire. Evidemment,
une lentille de focalisation et deux miroirs sont également utilisés pour coupler dans
la fibre, ainsi qu'une lentille de collimation a la sortie de la fibre. Le produit final
mesure 310 X 300 X 100 mm et est nommé Comblas. La figure 4-10 est une photo de
ce dernier avec le peigne généré dispersé sur le flanc avant, ainsi que l'illustration de

ce produit avec la Combbox intégrée.

(a) (b)

Figure 4-10 : (a) Photo du comblas réalisé (b) CAO illustrative de la Comblas.
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¢) Qualification du temps de vie du produit

Le dernier critere permettant de valider le cahier des charges est la durée de vie du
produit. Le spectre optique permet de déterminer si la pression a fortement chuté. Il
a été mesuré d'une maniere réguliere pour déterminer son évolution au cours du
temps. La figure 4-11 est un empilement de 4 spectres représentatifs mesurés avec un
analyseur de spectre optique sur un intervalle de 11 mois. Il est important de noter
que le premier spectre n'a pas été mesuré avec les parametres appropriés de
I'analyseur. Mis a part ce spectre de moins bonne qualité et les incertitudes de
mesures (~5 dBm), les spectres sont d"une maniére qualitative similaires. Le pic vert
correspond a la pompe et les pics bleus aux Stokes de premier ordre (v(_qg) =
683 nm ) l'anti-Stokes vibrationnel du premier et du second ordre (Vi) =
435 nm et v, 5y = 368 nm). L'indicateur confirmant que le systéeme est étanche a I'H>
correspond a cette grande similarité entre les spectres mais aussi le fait que les
transitions rotationnelles sont toujours générées avec une forte conversion. Cette
période représente plus de trois fois le temps de vie usuelle d’'une PMC remplie d'H>.
Cette étude n’a pu étre poursuivie sur un temps plus long, la PMC ayant servi pour

la partie suivante ot un laser de pompe plus puissant est étudié.
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Figure 4-11 : Evolution des peignes Raman au cours du temps.

5. Conclusion

En conclusion, nous avons vu que le phénomene Raman peut étre généré dans trois
régimes différents suivant la durée d’impulsion du laser de pompe impliquant une
amplification différente. En régime transitoire un haut degré de cohérence avec des
impulsions limitées transformée est atteignable lorsque la DRS est effectuée dans une
HCPCF grace a I'amplification d'un seul TSM. Le gain peut étre optimisé en jouant
sur des parametres multiples comme la polarisation ou la longueur d’onde. Afin de
proposer un convertisseur a base de cette technologie, la conception et le
développement d’'un module de conversion est présenté. Le design se compose d'une
capsule en aluminium entourant la fibre permettant de confiner ’hydrogene grace a
un gradient de pression. Cette PMC a ensuite été intégrée a un laser micro-chip
émettant a 532 nm permettant de caractériser le temps de vie a au moins 1 année,

remplissant le cahier des charges de I'étude.
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Chapitre 5.
Sources Peigne Raman dans les gammes
spectrales du visible et de l'ultra-violet.

Le chapitre 5 rapporte des études systématiques menées avec la PMC développée en chapitre
4. Dans un premier temps cette PMC est pompée par un laser a 532 nm avec une cadence
variable qui sera utilisée par la suite dans le chapitre 6 pour générer un peigne dans le visible.
Les parametres optimums pour cet effet sont ainsi déterminés. Puis dans un deuxiéme temps,
un laser émettant a 355 nm est utilisé pour générer un tel peigne Raman dans I'UV proche.
Les résultats obtenus forment un nouvel état de l'art et une nouvelle solution photonique

pour cette plage fréquentielle.
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1. Introduction

Le besoin de sources lasers dans 1'UV-Visible pour des applications comme
I'imagerie bio-médicale, l'imagerie photo-acoustique, 'OCT, la microscopie bi-
photons, le séquencage d’ADN, ou encore la cytométrie est en demande
continuellement croissante. Cependant, certaines longueurs d’onde ne sont pas
couvertes par la technologie des lasers solides limités principalement par le matériau
a gain.

Afin de couvrir ces gammes spectrales « exotiques », différents convertisseurs de
fréquence existent sur le marché. Ces derniers reposent sur le principe de décaler la
longueur d’onde d’'un laser vers une autre par effet non-linéaire. Ces phénomenes
sont basés sur la génération de fréquence somme (GSF), la génération de fréquence
différence (DFG ou OPA) ou encore la génération des harmoniques de la pompe
(SHG, THG...) [85] utilisant comme milieu de conversion divers cristaux tels que
KH2POy, le LiB3Os, les BBO, les LBO pour n’en citer que quelques-uns. De meilleurs
taux de conversions sont atteignables via la DFG si le cristal est placé dans un
résonateur optique, ce systéme est nommé oscillateur paramétrique optique (OPO).
La génération de plus hautes harmoniques est un moyen efficace de convertir la
longueur d’onde de pompe a une harmonique de la pompe que nous pouvons
retrouver sur les lasers Yb ou encore Nd :Yag pour rester non exhaustif. Cependant,
ces convertisseurs présentent des limitations. Elles sont principalement dues a la
nécessité de lasers intenses et des taux de conversion faibles pour la SFG et DFG.
Dans le cas de génération d’harmoniques, la plus grande limite sont les longueurs

d’onde atteignables.

La derniere décennie a vu I"émergence d’autres types de sources lasers. Le premier
s’agit de source super-continuum permettant de couvrir une large gamme spectrale.
Le principe repose sur le pompage d'une PCF fortement non linéaire dans le régime
quasi continu (r > 1 ps) ou femto-seconde. Les phénomeénes physiques impliquant la
formation du super-continuum sont multiples et different suivant le régime
temporel. Nous nous limitons au cas du pompage en régime anormal de la fibre afin
de donner un exemple. En quasi continu I'onde de pompe est brisée par instabilité de

modulation alors qu’en femtoseconde il est régi par la SPM. Dans les deux cas

Matthieu Chafer | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2018 144

(@) ev-nc-no | mu|



chaque soliton est décalé vers le rouge par effet Raman suivi par la génération
d’ondes dispersives [86]. La résultante est un large spectre continu couvrant
typiquement la gamme 500 nm-MIR comme nous pouvons le voir sur la figure 5-1(a).
Commercialement, ils sont généralement pompés avec des lasers ps avec une
cadence de quelques MHz et une puissance moyenne de quelques Watts. Cependant,
afin de discrétiser les lignes, des filtres doivent étre implémentés induisant une perte
de puissance et engendrant de faibles densités spectrales. De plus le spectre est limité

a des longueurs d’onde au-dessus de 500 nm.

(a) (b)

SCKB Output Spectra

'
=

(=]
-
1

1E3 4

1E-4 T T T T T T T T T T T T T
400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800
Wavelength (nm)

Figure 5-1: (a) Transmission typique d'un super-continuum avec une photo d’un faisceau diffracté (b)
Photo du premier prototype du Comblas avec son faisceau diffracté.

Power Density (mW/nm)

Le deuxieme type et qui concerne les travaux de cette thése consiste en un laser
multi-ligne offert par la DRS générée dans des HCPCF IC. Une premiere
démonstration du produit est montrée sur la figure 5-1(b). Les caractéristiques du
spectre émis est rapporté dans [62]. L’avantage comparé au super-continuum est une
discréditation des lignes induisant de fortes densités et puretés spectrales ainsi que la
possibilité de générer dans I'UV avec de fortes conversions. La limite de ce systeme
est le temps de vie inférieur a 3 mois du a la perméabilisation de I'H> a travers la

silice sans la solution proposée dans le chapitre précédent.

Ainsi, dans ce chapitre nous nous intéressons a la conversion de fréquence qu'une
telle source offre en utilisant différents lasers de pompes. Dans une premiére phase,

deux micros-chips sont utilisés afin de pomper a 532 nm. Le premier est identique a
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celui du chapitre précédent servant a qualifier le produit. Le deuxiéme est plus
énergétique avec une cadence accordable. L objectif, adressé dans le chapitre 6, est de
tester la limite de la cytométrie vis-a-vis du taux de répétition du laser. Enfin, un
laser de pompe émettant a 355 nm est utilisé dans le but d’améliorer la génération
dans I'UV et proposé une source multi-ligne dans cette gamme de longueurs d’onde.
A noter que pour chacune de ces études, différentes HCPCF ont été développées

pour un guidage optimisé a 532 nm ainsi qu’a 355 nm.

2. Pompage de la Combbox par un laser a 532 nm

a) Définition de la fibre pour la DRS pompée a 532 nm

Afin d’obtenir de fort taux de conversion via la DRS, le diametre de coeur de la fibre
doit étre réduit. Allier de faibles pertes avec cette caractéristique est en lui-méme un
défi lors de la fabrication. De plus, a 532 nm la lumiere est plus sujette a étre diffusée
par les défauts structuraux de la fibre augmentant les pertes. Nous avons vu dans la
partie précédente des développements des fibres avec de faibles pertes dans cette
gamme, cependant le cceur est trop large et les bandes de transmission trop étroites.
Le choix s’est donc tourné vers une fibre Kagomé présentant un design particulier
développée par Debord et al. [87]. En effet, les fibres utilisées pour ce type
d’applications sont usuellement des fibres avec un défaut de cceur afin d’avoir le
diametre de ce dernier réduit. Or, I'inconvénient de ce type de configuration est
I'impossibilité de forcer une courbure négative sur le contour du cceur qui est le
parametre clé pour I'IC. Les pertes dans cette gamme spectrale sont donc
généralement de I'ordre de 500 dB/km a 1 dB/m. Pour diminuer ces pertes, une fibre
avec un coeur composé de 7 défauts (1 défaut correspondant a un capillaire de coeur
0té) et une gaine formé d’une micro structure a 3 anneaux a été tirée. Le diametre de
coeur a été réduit tout en gardant un fort b et des ponts assez fins dans le but de

décaler la bande de transmission vers les courtes longueurs d’onde.

Les diametres internes et externes du cceur sont de 21 pm et 32 um comme nous
pouvons le voir sur la figure 5-2(b). Le b mesuré est de 0,3. Les ponts de silice du

contour de coeur mesurent 140 nm correspondant a une premieére coupure de bande a
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295 nm. Contrairement a d’habitude, les ponts de silice situés hors du contour de
ceeur sont plus de deux fois plus épais (i.e. 350 nm) da a la pressurisation
indépendante du contour de coeur afin de les affiner le plus possible et de décaler la

bande de transmission vers I’'UV.

La caractérisation de la fibre par la méthode du cut-back est présentée sur la figure 5-
2(c). Nous observons une premiere limitation de la bande de transmission a 450 nm.
Elle provient des ponts de silice plus fins, c’est-a-dire ceux du contour de cceur. La
seconde coupure se situe vers 720 nm causée par les ponts les plus épais. A noter que
les ponts les plus épais ne viennent pas impacter la valeur du MFD grace au faible
recouvrement entre le mode fondamental et les ponts de silice plus épais. Les pertes
sont de l'ordre de 130 et 150 dB/km a 532 et 515 nm. Les meilleures pertes sont
obtenues a 600 nm avec des pertes a 70 dB/km constituant un record en termes de

performance optique pour une maille Kagomé.
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Figure 5-2 : (a) Image MEB de la fibre. (b) Image MEB du coeur de la fibre. (c) Transmission sur 3,5 m
de fibre (courbe rouge), transmission sur 30 m de fibre (courbe bleueu) et courbe des pertes de la fibre.
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b) Analyse du spectre en sortie du Comblas

Une longueur de 2,5 m de cette fibre remplie d’hydrogene a une pression de 15 bars a
été insérée dans le Comblas. Le spectre généré en sortie est mesuré grace a un
analyseur de spectre optique. Une mesure typique est tracée sur la figure 5-3 avec
une photo du peigne dispersé. Pas moins de 26 lignes lasers espacées de 17,6 THz
sont ainsi mesurées de 350 a 800 nm (d’autres lignes sont générées dans le proche IR,
I'accent est ici mis sur le visible). En vert sont représentées les 9 transitions ro-
vibrationnelles de la pompe. Le Stokes v(_; ) est généré a 125 THz de la fréquence
de la pompe, c.a.d. a 439,1 THz. L’efficacité de conversion permet a cette transition
de jouer le role de pompe pour les 5 transitions ro-vibrationnelles Stokes et anti-
Stokes représentées en rouge (V(—1-3), V(-1,-2), V(~1,-1)» V(-1,1) €t V(—1,2)). La méme
chose est observée pour v, gy située a 668,7 THz induisant 5 Stokes et anti-Stokes ro-
vibrationnels (v(1,-1), V(1,1), V(1,2), V(1,3) €t V(1,4))- Enfin I'anti-Stokes v(, 5y a 813,2 THz
génere 3 Stokes et un anti-Stokes ro-vibrationnelles (v(;_z), V(z-1).et v(z2)). La

puissance moyenne en sortie est de 9 mW correspondant a une puissance créte de 2

kW.

La densité de puissance est ensuite déduite pour chaque ligne. La largeur de bande
étant de I'ordre de 150 GHz, les densités correspondantes sont comprises entre 195 et
260 mW/nm. Le spectre du peigne est scindé en trois régions sur l'axe des
amplitudes. Les lignes situées au-dessus de -20 dBm sont au nombre de 10 avec des
densités de puissance supérieures a 100 mW/nm. La deuxieme zone, dont les
frontiéres sont situées entre -20 dB et -30 dB est I'hote de 9 lignes avec une densité de
puissance entre 20 et 100 mW /nm. Enfin, les 7 lignes ayant une amplitude inférieure

a -30 dB présentent une densité de puissance inférieure a 20 mW /nm.
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Figure 5-3 : Photo du spectre généré avec sa détection a 'OSA.

Le tableau 5-1 compare les performances de cette Comblas aux différents produits
présents sur le marché en terme de largeur de bande et de densité de puissance
moyenne. Ainsi, les LED ont une haute densité de puissance mais uniquement sur
une largeur de bande restreinte associée a une mauvaise qualité de faisceau. Les
spectres des lampes Tungsten et les super-continuums [88] émettent en de grandes
largeurs de bande mais avec une faible densité de puissance. De plus, afin d’obtenir
des lignes discrétes ciblées avec ces sources, comme il a été mentionné
précédemment, il est nécessaire d’utiliser un filtre acousto-optique réglable
diminuant les densités de puissance. Une des limites de ce composant est la
possibilité de ne filtrer que 8 longueurs d’onde avec des largeurs de bande allant de
1,8 nm pour les longueurs d’onde les plus courtes a 8 nm pour des longueurs d’onde

plus élevées. A I'inverse, la largeur de bande de la Comblas permet de couvrir 'UV-

VIS avec 26 lignes discretes simultanées comprenant un spectre de haute pureté avec
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une forte densité de puissance moyenne. Les caractéristiques spectrales proposées
par ce produit peuvent étre avantageuses par rapport aux autres sources mises en

exemple.

Largeur de bande

Source Spectre Densité de Pmoyenne
(nm)
LED - 425-650 30 mW/nm
Lampe I 400-3000 5 mW/nm
Tungsten A"
Super 350-2400 3 mW/nm
Continuum
TEQ W;"’TWG?HF n““igg ' ITE
e et
ComblLas EE - 350-800 300 mW/nm
E =0
T e ey

Tableau 5-1 : Comparaison des différents technologies générant un large spectre.

c¢) Peigne Raman vs cadence de la pompe
Le laser utilisé pour cette seconde expérience est un laser solide Nd:YVO4 pompé par
une diode (DPSS) de chez Spectra physics. Il présente plusieurs avantages dont sa
compacité, son faible poids, ainsi que la variabilité de ces propriétés optiques. Le
taux de répétition est ainsi modulable de 40 a 500 kHz permettant de sonder
I'influence du taux de répétition sur la détection du cytometre. Dans cet exemple,
I'énergie atteint 115 pJ a 40 kHz et moins d’une vingtaine de pJ pour des cadences

supérieures a 200 kHz. Nous pouvons également observer une augmentation de la
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largeur d’impulsion lorsque le taux de répétition augmente a la puissance maximum
(figure 5-4(b)) et augmente lorsque I'ampérage est augmenté (figure 5-4(c)). Bien que
le taux de répétition fait varier plusieurs parametres importants pour le Raman (i.e.
la puissance créte et la durée d’impulsion), nous 'utiliserons comme parametre de
référence vu que c’est le parametre déterminant pour l'étude effectuée dans le
prochain chapitre, la cytométrie.
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Figure 5-4 : (a) Evolution de la largeur d"impulsion et de la puissance moyenne suivant la cadence du
laser. (b) Energie de I'impulsion suivant le taux de répétition du laser (c) Evolution de la puissance en
moyenne de la pompe et de la durée d'impulsion en fonction du courant fixé.

d) Investigation de la longueur de fibre

Comme montré précédemment, le facteur de mérite dépend de la longueur de la
fibre et de ses pertes linéiques. Une étude a donc été menée afin de déterminer la

longueur de fibre optimale pour le cas d'une génération d'un peigne Raman dans
I'UV-VIS.
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A cet effet, le taux de répétition choisi est 80 kHz fournissant une énergie de 63 pJ et
une puissance moyenne de 5 W. La largeur d'impulsion a mi-hauteur est de 9 ns. La
puissance est contrdlée par une lame demi-onde suivie d'un cube polariseur. Une
lame quart d’onde est également disposée afin d’obtenir une polarisation circulaire.
Enfin, chaque extrémité de la fibre est enfermée dans une cellule a gaz avec une
fenétre présentant un revétement anti-réfléchissant pour les longueurs d’onde du

visible. L’étude a été faite pour une pression d’hydrogene de 10 bars.

Les spectres en sortie de fibre sont mesurés par un analyseur optique allant de 350 a
1750 nm et ce pour quatre longueurs de fibres différentes ; 75 cm, 1 m, 2,5 met 7,5 m.

IIs sont présentés sur la figure 5-5 pour une énergie de 90 pJ.

Premiérement, dans le cas d'une longueur de fibre de 7,5 m, le spectre est limité a 11
lignes dans le visible et quelques lignes dans I'IR. De plus la puissance moyenne en
sortie n’est que de 300 mW. Trop de pertes par effets non linéaires sont induites avec
cette longueur. En effet plus le gain est important plus le nombre de lignes générées
augmente dont certaines se retrouvent dans des régions spectrales non guidées par la
fibre induisant des pertes du taux de transmission. En effet, nous pouvons constater
que Stokes d’ordre est généré (v(_,,0)=954 nm) cependant la gamme spectrale entre ce
dernier v(_; gyest dépeuplée de lignes rotationnelles vu qu’elle est située sur une zone
ou la fibre exhibe des pertes plus importantes. Quant a la plage située a des
longueurs d’onde en dessous de 470 nm est vide pour les mémes raisons. Lorsqu’elle
la fibre est réduite a une longueur de 2,5 m, ces régions UV-VIS deviennent plus
fournies avec I'apparition notamment des deux anti-Stokes vibrationnel v(; gy et v(3 ¢).
La puissance moyenne totale en sortie est de 1,3 W. Afin d’optimiser 'UV-VIS la
fibre est réduite a 1 m. La puissance moyenne en sortie est alors de 1,5 W avec des
composantes du peigne plus intenses dans I'UV-VIS. Enfin, la fibre est raccourcie a
75 cm. La génération dans I'IR et dans le visible est moins efficace de maniere
générale. En conclusion, pour ce laser de pompe, la longueur optimale pour générer

un spectre UV-VIS est de 1 m.
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Figure 5-5 : Peignes Raman mesurés a 'OSA pour différentes longueurs de fibre.

e) Evolution du peigne en fonction de la pression et du taux
de répétition
En cytométrie, une caractérisation adéquate des cellules a analyser passe par récolter
un nombre suffisant d’évenements. Plus la cadence du laser est importante plus la
probabilité de linteraction lumiére-matiere est élevée, in fine la probabilité de
récolter un événement est augmentée. Ainsi, les lasers utilisés ont généralement des
taux de répétition supérieurs a 1 MHz. Cependant aucune étude précise n’'a été
menée sur 'influence du taux de répétition. Ici, nous proposons de la caractériser

grace a notre composant pompé avec un laser a cadence variable.

La premiere série de mesures a été obtenue avec un taux de répétition de 50 kHz. Des
peignes composés par les différentes transitions vibrationnelles et rotationnelles sont
mesurés pour un optimum de pression entre 4 et 10 bars en terme de répartition des

énergies aux différentes fréquences visées. Lorsque la cadence est élevée a 150 kHz,
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la génération est limitée aux transitions vibrationnelles. En effet, 1'énergie étant

quasiment deux fois moins élevée, le gain Raman s’en trouve fortement diminué.

Le graphique 5-6 suivant représente I'évolution du peigne en fonction du taux de
répétition (de 120 a 300 kHz) pour une pression d’'H> de 10 bars. La premiére
observation est qu'une excitation des transitions rotationnelles est possible jusqu’a
120 kHz pour cette pression fixe. Deuxiémement, au-dessus de 210 kHz la génération
des transitions vibrationnelles diminue jusqu’a s’éteindre pour des taux de répétition
de 300 kHz (correspondant a 17 pJ). Cependant, compte tenu de la difficulté de
mesurer la puissance moyenne réelle des différentes transitions avec I'OSA
(couplage, seuil de dommage de linstrument a 100 mW), une étude plus

approfondie a été menée dans la partie suivante en mesurant avec un puissance

metre les différentes transitions.
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Figure 5-6 : (a) Evolution du spectre Raman mesuré a 'OSA pour différentes pressions a un taux de
répétition de 50 kHz avec une durée d'impulsion de 8 ns. (b) Evolution du spectre Raman mesuré a
I'OSA pour différentes pressions a un taux de répétition de 150 kHz avec une durée d'impulsion de 15
ns. (c) Evolution du spectre Raman mesuré a I'OSA pour différents taux de répétition du laser a 10 bar
pour une durée d'impulsion de 12 ns pour 120 kHz, 15 ns pour 150 khz, 17 ns pour 180 kHz, 20 ns
pour 210 kHz, 21 ns pour 230 kHz, 22 ns pour 250 kHz et 25 ns pour 300 kHz.

f) Puissance moyenne des transitions vibrationnelles
Les transitions vibrationnelles du Stokes et de 1’anti-Stokes du premier ordre a 683
nm et 435 nm sont caractérisées dans un premier temps pour une pression fixe, un
taux de répétition et une puissance moyenne variable du laser. Dans un deuxieme
temps en fixant la puissance a son maximum pour différentes cadences du laser (i.e.

différentes durées d'impulsion).

i. Variation du taux de répétition et de la puissance du laser
Cette série de mesures est effectuée pour une pression de 20 bars pour le Stokes
(figure 5-7(a)) vibrationnel et de 13 bars pour I'anti-Stokes (figure 5-7(b)). Que ce soit
pour le premier Stokes vibrationnel ou le premier anti-Stokes, la tendance reste
identique. La bande de «gain » s’élargie lorsque la puissance du laser est augmentée.

Nous pouvons aussi noter que la puissance moyenne maximum du Stokes et de
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I’anti-Stokes est décalée vers des plus hauts taux de répétition du laser. De plus, elle
augmente d"un facteur 4 dans les deux cas lorsque la puissance en entrée est ajustée
d’'1,1 a 5 W. Cette tendance est directement reliée a 'énergie. Pour de faibles énergies,
le gain Raman est faible générant majoritairement les transitions vibrationnelles.
Lorsque I'énergie est élevée le gain Raman augmente et les transitions vibrationnelles
se comportent alors comme des pompes a leur tour pour les transitions rotationnelles
ou des Stokes d’ordre plus élevé. La conséquence est leur déplétion et donc une
atténuation de leur puissance moyenne. Lorsque 1'énergie diminue (plus haut taux
de répétition) la puissance moyenne du Stokes et de 1’anti-Stokes vibrationnel du
premier ordre augmente pour atteindre un maximum puis diminue de maniére
exponentielle. En effet, le gain Raman chute ne générant plus que les transitions
vibrationnelles de premier ordre qui sont de moins en moins déplétées par les autres
transitions rotationnelles, ou d’ordres plus élevés, jusqu’au moment ot le gain est

trop faible pour générer la DRS.

Afin de mieux examiner cette évolution avec le taux de répétition du laser pompe,
nous rappelons que I'augmentation de la cadence s’accompagne avec une réduction
de I'énergie de la pompe et une augmentation de sa durée (voir figure 5-4). Aussi,

pour rappel, la puissance du Stokes suit I'expression suivante :

2v2I'tG
h(,()se

P (L,t) ~ Eq. 5-1

8nt

L’examen de cette équation montre apres substitution de I'énergie et la durée de la
pompe avec la cadence frep du laser montre que la puissance du Stokes évolue avec
la cadence de la pompe comme suit P (L,7) « e®/rer /bf, ., . Ici, a et b sont des
constantes d’interpolation. Cette expression montre que l'augmentation du taux
répétition de la pompe induit une décroissance de I'émission Stokes. Ce régime
correspond a l'intervalle défini par les deux lignes verticales de la figure 5-7(a). La
ligne verticale bleue correspond au seuil d’énergie de la pompe requise pour mesurer
une radiation Stokes situé entre 10 et 13 uJ pour les puissances de pompe de 1,1, 2,1
et 3,5 W et 17 pJ pour la pompe a 5 W. La déviation par rapport aux autres mesures
observée a 5 W peut provenir des conditions de couplage qui ont légerement bougé

lors de I'expérience ou encore de la détection.
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Figure 5-7 : (a) Evolution de la puissance moyenne du Stokes vibrationnel de premier ordre en
fonction du taux de répétition du laser. (b) Evolution de la puissance moyenne de 1’anti-Stokes
vibrationnel de premier ordre en fonction du taux de répétition du laser.
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En paralléle, la ligne verticale marron, correspondant a la puissance moyenne
maximale atteint par le Stokes vibrationnel d’ordre 1. Elle indique 1'amorcage de la
génération de lignes Raman d’ordre plus élevé. Ceci est corroboré par la ligne
verticale marron de la figure 5-7(b) placée a l'énergie de pompe associée au
maximum de la puissance du premier Stokes. Elle montre bien qu’au-dela de cette
ligne marron le Stokes se déplete en faveur de I'anti-Stokes. La figure 5-8 montre les
parametres du laser, a savoir l'énergie, la durée et le taux de répétition,
correspondant au maximum de puissance du premier Stokes pour les quatre
puissances moyennes, a savoir 1,1, 2,1, 3,5 et 5 W (correspondant a différents
ampérages). Une extrapolation des figures 5-4 (a) et 5-4(c) montrant I'évolution de la
largeur d’impulsion en fonction du taux de répétition et du courant du laser a été
réalisée afin de déduire la durée d’'impulsion pour chaque courant aux différentes
fréquences d’impulsion. Nous pouvons constater sur la figure 5-8 que la durée
d’impulsion nécessaire pour générer le maximum de puissance moyenne dans le

Stokes vibrationnel est située aux alentours de 16 ns.

Taux de répétition du laser

220 . 75 . 120' . 1160 . . 18? .
200 -
180 [ Tau =17 ns ]
. o
< 1e0f ]
é 140 i Tau=16 ns ]
t>§ 120 | ° -
[ Tau=15ns
& 100} . -
7)) [ ]
8 80 _
4 60 | Tau=18 ns .
8 40 |- ® i
(2] L
o. 20 J

14 16 18 20 22 24 26 28 30 32
Energie des impulsions de la pompe (uJ)

Figure 5-8 : Puissance moyenne maximum du Stokes vibrationnel de premier ordre en fonction de
I'énergie des impulsions et le taux de répétition. Tau représente la durée de I'impulsion du laser pour
ces valeurs.

ii. Optimisation du taux de répétition et de la pression
Dans cette section, nous jouons sur la densité du gaz actif Raman. Comme nous

pouvons constater sur la figure 5-9(a), une meilleure génération du premier Stokes
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vibrationnel est obtenue pour une pression de 13 bars a un taux de répétition de 175

kHz. Le maximum de puissance pour 'anti-Stokes se situe également a 13 bars pour

une énergie d’environ 28 pJ. A 18 bars l'anti-Stokes est fortement dépeuplé jusqu’a

une vingtaine de pJ. Ainsi les valeurs optimum pour générer de maniere

préférentielle le Stokes et I’anti-Stokes de premier ordre est une énergie située entre

20 et 25 pJ a 13 bars de pression d'Hz limitant le taux de répétition du laser a des

valeurs inférieures a 250 kHz. Pour une énergie inférieure le gain Raman est tout

simplement trop faible pour étre généré. Pour une énergie supérieure le Stokes et

|’anti-Stokes de premier ordre se dépeuple en faveur des autres transitions Raman.
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Figure 5-9 : (a) Evolution de la puissance moyenne du Stokes vibrationnel de premier ordre en
fonction de la cadence du laser et de la pression d'H». (b) Evolution de la puissance moyenne de I’anti-
Stokes vibrationnel de premier ordre en fonction de la cadence du laser et de la pression d’Ho.
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3. PMC pompée par un micro-chip a 355 nm

Nous avons vu dans la partie précédente l'accordabilité du peigne Raman en
fonction de différents parametres d’optimisations que sont la longueur de la fibre et
la pression du gaz H> pour une excitation a 532 nm. Un autre intérét d"un tel produit
est d’étre capable de générer de tels peignes dans d’autres domaines spectraux. Ici
nous nous focalisons sur I'UV. En effet, cette gamme de longueurs d’onde est tres
convoitée pour bon nombre d’applications comme la purification de Iair, le médical,
la criminologie, la photolithographie pour n’en citer que quelques-unes.
Actuellement, cette région spectrale est couverte soit par des lasers excimers qui
restent une technologie encombrante et vieillissante ou par la génération
d’harmoniques de lasers tres intenses. Ici, le but est de proposer un systeme
photonique simple permettant de couvrir un grand nombre de ces longueurs d’ondes
d’intérét UV grace a la DRS dans une HCPCF remplie d'Ha. Jusqu’'a présent cette
technique a permis de descendre a 321 nm en pompant a 1030 nm en régime ps avec
22 W de puissance moyenne [42]. Récemment, en pompant a 266 nm un peigne
Raman purement vibrationnel a été obtenu grace a la combinaison de la DRS avec
une modulation moléculaire intermodale [89]. Ce peigne est composé de 4 lignes
Stokes et 4 anti-Stokes avec de faibles rendement de conversion (en dessous de 1%
mise a part pour les transitions du premier et second ordre Stokes). Dans cette
section nous proposons de pomper une fibre creuse remplie d’hydrogéne par un
laser micro-chip a 355 nm ayant une énergie de 5 pJ et une durée d'impulsion d’1 ns.

A noter que pour cet objectif une fibre a été spécialement congue et fabriquée.

a) Fibre optimisée pour la génération de la DRS par un
pompage a 355 nm
La conception et la réalisation de la fibre creuse sont basées sur une configuration a
maille tubulaire. En effet, le potentiel de ces fibres pour les gammes de longueurs
d’onde courtes a été démontré dans la premiere partie de cette these avec des pertes
mesurées record de 75 dB/km a 355 nm et 150 dB/km a 343 nm. La limite relative de
cette fibre pour une DRS exacerbée est son diametre de cceur (42 pm) trop important
pour une génération efficace. Afin d’améliorer les performances de la génération

Raman, la réalisation d’une telle fibre présentant un diametre de coeur réduit est
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souhaitée. Pour ce faire, le design utilisé se porte sur une maille a 8 tubes avec des
ponts de silice souhaités proches de 580 nm d’épaisseur (figure 5-10(a)) afin
d’optimiser la transmission a 355 nm. La mesure des pertes par cut-back est montrée
sur la figure 5-10(b). Des pertes de 18 dB/km sont obtenues a 700 nm et atteignent un
nouveau record de 6 dB/km a 480 nm. Quant aux pertes a 355 nm elles sont
mesurées a une valeur en dessous de 50 dB/km, valeur corroborée par les calculs
théoriques. Ces valeurs sont en dessous de la limite fondamentale de la diffusion
Rayleigh de la silice. De telles performances ont pu étre atteintes grace a un nouveau
processus d’étirage développé afin de réduire les imperfections a la surface des tubes

afin de limiter la fuite de photons par diffusion de surface.

(b)
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Figure 5-10 : (a) Image MEB de la fibre utilisée. (b) Spectre des pertes de la fibre de 400 a 1000 nm avec
la courbe des pertes due a la diffusion Rayleigh dans la silice. (c) bande de transmission de la fibre de
400 a 1000 nm.
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b) Etudes systématiques de la génération du peigne dans I'UV
Les spectres sont mesurés a 'aide d'un spectrophotometre de chez StellarNet. Deux
études ont été menées : avec différentes longueurs de fibre, I'autre avec une pression

variable.

i. Optimisation de la pression du dihydrogeéne
Pour cette étude, la longueur de fibre est fixée a 1,8 m. La pression est changée de 5 a
15 bars. A noter que cette étude a été également été réalisé pour des longueurs de 60
cm, 1,2 et 2,5 m mais non présenté ici afin d’étre plus synthétique.Les spectres sont
tracés sur la figure 5-11 ot nous pouvons constater un décalage de la conversion vers
le rouge lorsque la pression augmente avec une tres forte déplétion de la pompe a 15
bars. En effet, le gain des transitions vibrationnelles augmente favorisant leur
génération sur des ordres plus élevés. Sachant que les longueurs d’onde des
transitions vibrationnelles des Stokes d’ordres élevés, a
savoir vy = 504 nm,v_, 0 = 637 nmetv_zo =867 nm, se situent dans des
bandes de transmission a faible pertes de la fibre alors que celle des anti-Stokes se
situent dans des zones a fortes pertes de la fibre (v(;9) = 310 nm et v(y oy = 274 nm, il
est normal de trouver une telle disparité de conversion entre les Stokes et les anti-
Stokes. Aussi, il est préférable de travailler dans la gamme des pressions basses afin
de limiter la conversion vers I'IR se faisant au détriment des lignes UV. En effet,
lorsque la pression diminue nous constatons que la pompe est moins dépeuplée ainsi
que les Stokes et anti-Stokes de premier ordre avec un optimum a 5 bars. Ainsi, si
nous voulons un spectre avec le maximum de lignes générées de maniere efficace

dans I'UV il est nécessaire de travailler a 5 bars.
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Figure 5-11 : Evolution du spectre de 250 a 1000 nm sur une échelle linéaire mesurée au
spectrophotometre pour différentes pressions pour une longueur de fibre de 1,8 m.

ii. Optimisation de la longueur de la fibre
Afin d’optimiser la conversion dans 'UV, quatre longueurs de fibre sont testées, 60
cm, 1,2 m, 1,8 m et 2,5 m pour une pression fixée a 5 bars d'H: (figure 5-12) afin de
jouer finement sur I'efficacité de notre conversion. Plus de 40 lignes sont générées de
225 nm (cf. fig.5-13(b)) a 910 nm suivant la longueur de la fibre. On constate qu’en
augmentant le gain en diminuant la longueur d’onde de pompe et les performances
dans I'UV de cette fibre, il est possible de générer les quatre premiers Stokes et anti
Stokes d’ordres supérieurs agissant a leur tour comme une pompe pour les
transitions rotationnelles. Nous pouvons constater que la longueur optimale de fibre
est 120 cm si 1'objectif visé est d’optimiser la conversion dans I'UV. En effet, lorsque
la longueur de fibre est plus importante, les pertes par non linéarité dans 'UV sont
trop élevées. A l'inverse, 60 cm de fibre ne fournit pas un gain assez fort mais
représente 1'avantage d'un meilleur rendement de conversion sur les transitions
vibrationnelles. Bien que ¢a ne soit pas le cas voulu ici, son intérét serait de répartir
les photons de la pompe que sur quelques longueurs d’onde avec de fortes

puissances de 'UV au proche IR.
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Figure 5-12 : Photo du peigne diffusé avec un réseau de diffraction et I'évolution du
spectre en fonction de la longueur de fibre avec une échelle linéaire pour une
pression de 5 bars.

iii. Détermination des fréquences converties dans 'UV
Les graphiques de la figure 5-13 représentent un zoom de la région spectrale UV.
Dans les deux cas, la longueur de fibre est 1,20 m et la pression de 5 bars. Le
graphique 5-13(a) illustre le ratio entre la pompe et les composantes du peigne dans
cette gamme de longueur d’onde. L’amplitude est une échelle linéaire indiquant que
les 5 composantes situées entre 345 et 400 nm (mise a part la pompe) ont une
amplitude plus faible d’un facteur 2 en comparaison avec celle de la pompe. Les 5
composantes entre 305 et 345 ont elles une amplitude 4 fois plus petite que celle de la
pompe. Enfin, pour les 7 autres lignes couvrant la région 265 a 305 nm un facteur 10
de différence avec la pompe est observé. Le spectre de la figure 5-13(b) est mesuré en
saturant la pompe sur le détecteur afin de détecter d’autres lignes éventuelles. Nous

pouvons constater la présence de 3 lignes supplémentaires, une aussi basse que 225
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nm correspondant a v(4 ¢y et deux autres situées a 253 nm et v(, 5 et 265,5 nm (v 7)) .
Ces deux derniéres découlent de la transition vibrationnelle anti-Stokes du second

ordre qui devient une pompe a son tour générant 6 composantes Stokes et 3 anti-

Stokes.
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Figure 5-13 : Spectres UV pour une longueur de fibre d'1,20 m et une pression de 5 bars. (a) Spectre
dans 'UV proche (b) Zoom sur les lignes générées aux longueurs d’onde plus basses.

Ainsi, notre systéeme pompé a 355 nm permet de générer pas moins de 20 lignes,
sans compter la pompe, dans la gamme de 225 a 400 nm. En dessous de 300 nm les
lignes sont moins intenses mais assez significatives pour des applications comme la
fluorescence ne requérant qu'l pW avec les puissances crétes fournies par ce micro-
chip. De plus, dans cette région spectrale les photons sont fortement absorbés par
I'air. Pour optimiser cette génération, la fibre gagnerait a étre mise sous vide avant
I'insertion du gaz mais également dutiliser une méthode de détection plus efficace

(détection sous vide, optiques mieux appropriées).

iv.  Optimisation des transitions vibrationnelles
Malgré une polarisation linéaire du laser des transitions rotationnelles sont générées
pour des longueurs de fibre supérieures a 60 cm. Ici nous pouvons constater pour
une pression de 15 bars et une longueur de fibre de 60 cm qu’il est possible de
générer les trois premier ordre Stokes avec quasiment la méme puissance moyenne
par ligne (figure 5-13) que la pompe. En effet, vy, v(_1,0), V(-20)€t V(=3,0) ONt une
puissance moyenne mesurée située entre 4,5 et 55 mW. La puissance moyenne de

V(4,0) €st de 2,3 mW alors que les transitions anti-Stokes (v(1 et v(z)) que d'une
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centaine de uW. En effet, ces transitions sont situées (274 et 310 nm) sur les bords de
la quatriéme bande d’ordre élevée de la transmission de la fibre (figure 5-9). Ainsi,
I'avantage ici est évidemment de n’avoir que quelques longueurs d’onde avec un

maximum de puissance.
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200 800 900 1000
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Figure 5-14 : Photo du peigne diffracté avec la mesure du spectre généré grace a un spectrophotometre
pour une polarisation linéaire dans 60 cm de fibre remplie de 15 bars d"Ho.

v. Rendement de transmission
Enfin, le rendement de transmission, défini comme le rapport entre la puissance
moyenne mesurée en sortie de la cellule de gaz et celle située avant la lentille
d’injection, réalisé avec une puissance de pompe moyenne de 32 mW a été mesuré
pour les différentes pressions des différentes longueurs et représenté sur la figure 5-
15. Avant insertion du gaz dans la fibre, les rendements de transmissions oscillent
entre 80 et 90% de transmission sans prendre en compte la fenétre non revétue en
sortie de notre composant impliquant des pertes par réflexion. Nous pouvons
observer une diminution du rendement de couplage en augmentant la pression. Ces
pertes sont les pertes induites par les effets non linéaires. Ainsi, la transmission

optimale est trouvée pour une longueur de fibre de 0,6, 1,2 et 1,8 m et une pression
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relativement basse. Cette condition est également idéale afin d’obtenir une bonne
conversion dans I'UV avec 20 lignes générées de 225 a 400 nm pour une longueur de

fibre de 1,2 m.
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Figure 5-15 : Taux de transmission en sortie en fonction de la pression.

En remarque, il est important de souligner que ces mesures sont effectuées avec une
photodiode a base de silicium étendue pour I'UV (200 a 1100 nm) avec une
calibration pour différentes longueurs d’onde dont 355 nm. En effet, sa sensibilité
varie d'un facteur d’un facteur 5 sur la gamme de longueur d’onde mesurée comme
nous le montre la figure 5-16. Pour les longueurs d’onde calibrées cela ne pose pas de
soucis mais lorsque nous mesurons un spectre s’étendant sur toute la gamme de
longueur d’onde de la photodiode, la valeur affichée n’est pas réelle et donc nos
valeurs de transmission approximative. Une calibration du gain serait donc
nécessaire. Malgré cela, ces taux de transmission fournissent une idée de la
dynamique Raman lorsque nous augmentons la pression d'H: et la longueur de la

fibre.
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Figure 5-16 : Sensibilité de la photodiode utilisée en fonction de la longueur d’onde.

4. Conclusion

Deux objectifs ont été décrits dans ce chapitre. Le premier concernait le
dimensionnement de la Combbox intégrée a un laser DPSS de chez Spectra Physics
émettant a 532 nm avec des taux de répétition variant de 50 a 500 kHz pour les
applications de cytométrie. Pour cela nous avons étudié l'influence de différents

parametres :

e La longueur de la fibre : génération vers des Stokes de plus grand ordre si la
longueur est trop grande.
e Le taux de répétition : fort impact du la diminution de I'énergie.
- Optimisation pour différentes puissances.
- Optimisation pour différentes pressions.
La prochaine étape consistera a utiliser ce produit avec un cytometre présent dans

notre laboratoire. Les premiers résultats sont traités dans le chapitre suivant.

Le deuxieme objectif était de fournir une solution pour la gamme de 'UV grace a la
conversion DRS qui est par principe plus efficace est moins cotiteuse que les autres
solutions existantes sur le marché. Une fibre a été réalisée pour cette étude présentant
des pertes record dans le bas visible et 1'UV. Puis, sous excitation lumineuse et

remplissage de gaz hydrogene de la fibre, il est ressorti d'une étude systématique
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réalisée, qu'une longueur d'1,2 m de fibre combinée a une pression de 5 bars est des
plus efficace. Pas moins de 20 lignes ont été générées allant de 225 nm a 400 nm sans
compter la pompe pour un total de 46 lignes si on inclut le domaine du visible et du

proche IR.

Pour une longueur de fibre réduite, il a également été possible de générer seulement
les transitions vibrationnelles fournissant plusieurs lignes dans I'UV-VIS portant de
fortes puissances. Plusieurs optimisations peuvent encore étre effectuées afin
d’augmenter le taux de conversion dans I'UV. A titre d’exemple, la fibre peut étre
congue pour positionner ses bandes de transmissions de telle sorte que la génération
du Stokes vibrationnel du second ordre (i.e. 503 nm dans ce cas) sera absorbée. Par
conséquent, la réalisation d'un comblas intégrant une pompe a 355 nm promet d’étre

une des solutions d’avenir pour ce domaine de I'UV difficilement accessible.
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Chapitre 6.
Application de la ComblLas : étude cytométrique

La partie 1I se termine par un exemple d’application pour la Comblas, la cytométrie. La
description de cette technologie ainsi que les éléments clés sont proposés. Une étude
systématique est ensuite réalisée permettant de donner les limites et avantages de notre
produit pour cette application. Un des objectifs est d’avoir une meilleure lisibilité quant a

Uinfluence du taux de répétition du laser sur la détection des cellules.
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1. Introduction

Nous avons vu dans le chapitre précédent la génération de peignes dans I'UV-VIS en
pompant la Combbox avec un laser émettant a 355 nm et un second a 532 nm. Un
grand nombre d’avantages a pu étre démontré avec cette solution en comparaison
avec l'état de l'art du marché. A savoir, une génération multi-spectrale optimisable,
un fort taux de couverture spectrale notamment de I'UV proche jusque-la
difficilement accessible, une forte pureté et densité spectrale le tout combiné a une
faible maintenance et une durée de vie augmentée. Par conséquent, afin de qualifier
notre produit, nous avons choisi de I'utiliser avec un cytometre présent dans notre
laboratoire, travail s’inscrivant dans le cadre d’une collaboration avec le « National

Institute of Health » américain et I'université de Modena en Italie.

La cytométrie est la mesure de cellules uniques permettant une analyse simultanée
de parametres multiples de ces cellules provenant principalement de tissus humains

[90]. Les informations pouvant étre soutirées sont :

e La taille relative des cellules.

e Lacomplexité interne et la granularité de la cellule.

e Les propriétés surfaciques et son indice de réfraction.

e Le pourcentage de cellules mortes et vivantes dans un échantillon

donné.

e Leniveau d’auto fluorescence.

e La présence de marqueurs pour les tumeurs.
La détection des différentes cellules est possible grace a l'utilisation de différents
marqueurs ayant des longueurs d’onde d’excitation distinctes [91]. Différentes
Régime continu ou quasi continulongueurs d’onde sont donc nécessaires en régime
continu ou quasi-continu pour illuminer le maximum de particules. Plusieurs choix
sont possibles : soit "utilisation est basée sur plusieurs lasers avec le désavantage de
I'intégration et du prix, soit sur une source super-continuum filtrée mais cela au

détriment de la qualité et de la densité spectrale.

Ici nous proposons une approche basée sur le développement de notre laser

multiligne UV-VIS obtenu par DRS. Une étude systématique a ainsi été menée
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notamment pour évaluer les performances de cette source mais aussi pour
déterminer la dépendance de la détection des cellules au taux de répétition du laser.
Ce dernier point a fait I'objet du stage de master de Mr. Giacomo Mellone que j'ai co-

encadré en collaboration avec I'université de Modena en Italie.

2. Introduction au cytometre

La figure 6-1(a) permet de décrire le principe général d'un cytometre. La technique
consiste a concentrer les cellules a travers un tube de telle sorte qu’elles peuvent étre
illuminées comme une ligne ordonnée par un laser continu ou quasi-continu. Des
détecteurs sont utilisés pour récolter les informations sur la diffusion et la

fluorescence qui sont filtrées grace a des miroirs dichroiques.

(a) (b)

Fluorascent
Channels

To CCD or

- | 4

; . Dichroic Computer

CW or quasi-CW .« - =,
laser. Low noise. " | 5 M

. . < / 1 ‘

. . & i

- - " h . !
7 &
single line of cells : f ' x Light detectors (generally

usually labeled - 1 £ photomultiplier tubes) and
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from fluorescent probes

with fluorescent

Bandpass
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Figure 6-1 : (a) Montage simplifié d'un cytometre. (b) Systéme hydro-fluidique afin d’aligner les
cellules.[92]

La cytométrie étant une technique pour 'analyse de particules individuelles, une des
étapes clés est I'obtention de particules en suspension. A cet effet, un systeme
fluidique est utilisé afin d’ordonner 1’échantillon de telle sorte a obtenir une « file »
de cellules pouvant étre interrogées de maniére individuelle par l'appareil (figure 6-
1(b)). Ce systeme consiste en un cceur central a travers lequel le fluide est injecté et
encapsulé par un fluide de gaine. Le rétrécissement de la gaine augmente la célérité
du fluide grace a la différence de pression entre les deux liquides focalisant hydro-
dynamiquement I’échantillon a sonder grace a I'effet Bernouilli. La conjugaison d'un

écoulement des particules dans un volume étroit et un faisceau lumineux focalisé
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induit des restrictions quant a la taille des particules a sonder. Elle est typiquement

comprise entre 1 et 30 pm de diametre.

a) Caractérisation des particules par diffusion de la lumiére
Les premiéres informations collectées par le cytometre sont celles de la diffusion des

cellules lorsqu’elles sont sondées par le faisceau lumineux.

i. Collection de la diffusion

Les différents évenements (chaque interaction laser-particule) sont collectés grace a
deux lentilles focalisant la lumiére (figure 6-2) émanant des cellules. Une dans la
direction propagative du laser comme présentée dans la figure 6-2(b).Une seconde
dans la direction orthogonale (figure 6-2(c)). La lentille utilisée dans le sens
propagatif focalise la lumiére sur le photo-détecteur ou le PMT. Une barre
d’obscuration d'1 mm de large est présente afin de prévenir toute saturation du
détecteur. Ainsi seule la lumiére réfractée ou diffusée par la particule sera assez
déviée de sa direction d’origine pour étre collectée par le détecteur. Cette lumiére est
appelée Forward scattered light (FSC) et correspond a la déviation de petits angles
par la cellule. Elle est proportionnelle a la surface ou a la taille, c.a.d. que plus la
particule est grande, plus la FSC sera grande. Il est également important de noter
qu'une cellule avec un indice de réfraction comparable a celui du milieu (cellule
morte avec une membrane perméable par exemple) aura une réfraction moins
importante qu'une cellule de méme taille mais ayant un indice de réfraction différent
(i.e. cellule vivante).

Enfin, la lentille orthogonale a la direction du laser collecte la lumiere étant diffusée
sur de grands angles de la direction d’origine, appelée Side Scattered Light (SSC). La
SSC est proportionnelle a la granularité interne, la complexité, et les irrégularités de
texture sur la surface ou dans le cytoplasme de la cellule. Par exemple, les
granulocytes ou neutrophiles avec un noyau irrégulier diffusent plus de lumiere sur

le coté que des lymphocytes avec un noyau sphérique.

Matthieu Chafer | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2018 174

(@) ev-nc-no | mu|



(a)

Light is scattered according
to size, complexity, granularity

Photo detector ————— \

and diameter of cell
Laser beam

examines

each cell '.; > Photo detec(o s
: capture scatter and
create a fingerprint

of each cell type

(b)

#5C Intansity

$SCIntensity

SSC Intensity

Figure 6-2 : (a) Systeme de lentille afin de récupérer la lumiere provenant de la diffusion des cellules
testées. (b) Comparaison de la diffusions avant (FSC) avec des cellules de taille différentes. (c)
Comparaison de la diffusion de coté (SSC) pour des cellules de différentes granulométrie. [93]

ii. Compréhension du relevé de diffusions
Un instrument important pour analyser les données de diffusion récoltées est le
scatter plot. Un graphique représentatif de ce dernier est montré dans la figure 6-3.
Sur ce genre de tracé chaque point correspond a un évenement mesuré. La mesure
est terminée lorsque les PMT auront détecté un certain nombre d’événement
paramétré dans le logiciel. L'axe des abscisses correspond au FSC et 'axe des
ordonnés au SSC. Ce graphique permet d’avoir une référence relative pour choisir les
bons parametres d’amplification des détecteurs grace au logiciel ou en jouant sur les
optiques. Le tracé de la figure 6-3 est un exemple pris pour une population de
globules blancs. Trois types de population peuvent alors étre définis dans ce cas. Les
lymphocytes sont les particules les plus petites et simples, elles sont donc situées
dans le coin en bas a gauche du graphique. Les monocytes et granulocytes
(neutrophiles) sont de taille comparable, leur FSC est donc quasi identique mais leur
granularité interne est cependant différente. En effet, comme leur nom l'indique les
granulocytes sont beaucoup plus complexes, induisant un SSC plus important. Pour

récapituler plus les particules sont petites et de forme sphérique plus elles tendront
p P p P P que p
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d’avoir un faible FSC et SSC. Plus les particules sont grandes plus leur FSC est

important. Plus leur forme est complexe plus le SSC sera important.

Side scatter

Forward scatter
Figure 6-3 : Graphe de la diffusion avec des histogrammes uni dimensionnel pour une population de
globules blancs.[90]

iii. Discrimination des doublets
Le systeme n’étant pas un cas idéal, ou la pression du systeme hydrodynamique et le
mélange de particules ne sont pas parfaits, il est donc possible que les particules ne
se propagent pas de maniere individuelle dans le fluide. Un agrégat se forme alors
appelé doublet. Cela pose un probleme dans la discrimination des cellules. En effet,
nous pouvons observer sur la figure 6-4 que I'impulsion est déformée dans le temps
induisant un décalage dans le scatter plot. La conséquence est une mauvaise lecture
des données. Afin de résoudre ce probleme le FSC et SSC sont tracés en fonction de la
surface de la cellule (figure 6-4(a)). Les doublets auront leur surface et leur largeur
doublées par rapport aux cellules uniques. Les disproportions entre la hauteur, la

largeur et la surface peuvent donc étre utilisées pour identifier ces doublets.
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Figure 6-4 : (a) Comparaison de I'impulsion temporelle et de la diffusion entre une cellule et un
agrégat de cellules passant a travers le faisceau laser. (b) Distinction des doublets des mono cellules
grace a la hauteur du FSC et la surface du FSC. Les doublets ont une surface plus grande et une
hauteur similaire.[94]

b) Fluorescence dans la cytométrie

La fluorescence est le parametre le plus important afin de réaliser des mesures

cytométriques.
i. Avantages de la fluorescence pour la cytométrie

Les FSC et SSC nous donnent des informations nécessaires pour aligner 1'instrument
mais également une information sur la composition de 1’échantillon. Pour avoir une
caractérisation complete il faut également regarder la fluorescence d’ou l'intérét
d’avoir acces a plusieurs lasers. Il est important de noter que les marqueurs utilisés
pour détecter les protéines ou des acides nucléiques sont fluorescents. Ils absorberont
ainsi la lumiére a une certaine longueur d’onde pour la réémettre a une longueur
d’onde décalée vers le rouge. L'utilisation de ce type de marqueurs est donc une
méthode sensible et quantitative largement utilisée dans la biologie moléculaire et
dans les laboratoires de biochimie pour une variété d’applications expérimentales,
analytiques et le controle qualité. Les différents avantages peuvent étre listés comme

suit :

e La sensibilité : les fluorochromes utilisés aujourd’hui sont adaptés pour se
rapprocher de la sensibilité offerte par les radio-isotopes. Ils restent la
meilleure option pour détecter "’ ADN et "’ARN.

e La possibilité de faire un marquage multiple: la séparation de deux ou
plusieurs fluorochromes dans le méme échantillon est possible grace a des

algorithmes et 1"utilisation d’optiques filtrantes.
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e La stabilité : la technique offre une stabilité bien supérieure que celle basée sur
des marqueurs radioactifs. A titre d’exemple, les anticorps fluorescents
présentent une stabilité de plus de six mois alors que ceux marqués radio-
activement sont inutilisables au bout d"un mois.

e Le faible danger: la plupart des fluorochromes peuvent étre manipulés en
utilisant simplement des gants.

e La disponibilité commerciale et son faible coftit: ils sont faciles a trouver et
souvent bien moins chers que les marqueurs radioactifs.

Nous allons maintenant passer en revue, de maniére non exhaustive, les

fluorochromes les plus utilisés pour ce type de mesure.
ii. Les fluorochromes les plus répandus dans la cytométrie

Les graphiques de la figure 6-5 (a) présentent les bandes d’excitation et d’émission
aux différentes longueurs d’onde pour les fluorochromes les plus utilisés et pouvant
étre excités a 488 nm (longueur d’onde la plus communément utilisée en cytométrie)
[95]. Ces fluorochromes sont 1’Alexa fluor®488, le Fluorescein (FITC), le R-
Phycoerthrin (R-PE) et le Peridinin-Chlorophyll-protein (PerCP), l'avantage étant
qu’ils émettent a différentes longueurs d’onde permettant de les discriminer. Dans
notre cas, les Alexa Fluor sont ceux qui présentent le plus grand intérét. En effet, ce
sont d’excellents marqueurs de par leur brillance, leur photo stabilité, I'insensibilité
au pH, la sélection de couleur, la solubilité a I'eau, et leur large gamme de longueurs
d’onde d’excitation. Ces derniéres sont représentées sur un spectre typique généré a
partir de notre Combbox dans le cas d'un pompage a 532 nm. Une coincidence de la
plupart de ces lignes spectrales est observée. Les chiffres permettent de faire
I’association de la longueur d’excitation et d’émission. Ce peigne Raman généré par
I'H> pourrait donc étre une excellente alternative pour ce domaine gourmand en
longueurs d’onde. En plus, d’offrir une source mutli-lignes, le Combbox offre
I'avantage unique qui consiste dans le non-recouvrement spectral des lignes

d’excitations avec les lignes d’émission (voir figure 6-5 (b)).
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Figure 6-5 : (a) Peigne Raman généré avec la Combbox avec les longueurs d’onde absorptions (cercles
rouges) et d’émissions (cercles bleus) de la famille des marqueurs Alexa Fluor. (b) Grossissement du
spectre montrant le non-recouvrement entre les lignes d’excitation et d’émission.

c¢) Calibration et analyse des données du cytométre

i. Calibration du cytomeétre
Avant d’extrapoler les données il est nécessaire de calibrer le cytometre. Cette
calibration se fait grace a un échantillon des particules dont on connait d’avance la
spécificité (taille et forme) et donc leur réponse. Ici, nous avons utilisé des particules
Rainbow fluorescentes. Les particules peuvent étre excitées a n'importe quelles

longueurs d’onde situées entre 365 et 650 nm grace au mélange de fluorochromes a

'intérieur de chaque cellule. Ces particules présentent I'avantage d’avoir un seul pic
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de haute intensité et émettent a des longueurs d’onde correspondant aux marqueurs

les plus communs.

ii. Analyse des données du cytometre
Nous avons précédemment vu que le scatter plot permettait d’avoir une idée sur la
composition de I'échantillon. Pour les fluorochromes un histogramme est utilisé afin
de discriminer les marqueurs. Les cellules n’ayant pas de marqueurs sont appelées
les cellules négatives, a l'inverse, celles ayant des marqueurs sont appelées les
cellules positives. La figure 6-6 montre les histogrammes pour des cellules tumorales
de souris marquées avec 1’Alexa Fluor®647. Ces histogrammes sont comme des
compteurs d’évenements sur 1'axe y en fonction de l'intensité. L’analyse statistique
est basée sur le calcul de parameétres comme 1'écart type, le coefficient de variation

(CV) et la valeur moyenne. Dans notre étude, afin de qualifier nos résultats nous

utilisons le CV qui s’écrit comme suit :
o
CV =—x100 Eq. 6-1
m

Ou o est I'écart type et m est la moyenne des valeurs. Ce coefficient détermine la
variation des mesures par un pourcentage. En effet, si nous mesurons 100 fois la
méme cellule nous n’aurons jamais exactement le méme résultat. Ce coefficient
permet donc de déterminer la précision de nos mesures. Plus ce coefficient sera petit
plus la variabilité sera faible. Généralement il est utilisé pour controler 1'alignement
des cytometres en utilisant des particules uniformes ayant une variation intrinseque

tres faible. Cette valeur est typiquement inférieure a 10.
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Figure 6-6 : Histogrammes de la fluorescence des cellules tumorales de souris avec et sans marqueur
Alexa Fluor 647.[96]

iii. Récapitulation du systeme de détection du cytomeétre
La figure 6-7 montre tous les PMT présents dans notre cytometre. FL1 est dédié a la
détection de la Fluorescin incorporant un filtre passe bande centré a 530 nm et une
largeur de bande de 30 nm pour sélectionner exactement la bande spectrale
d’émission de ce marqueur. FL3 et FL4 ont eux un filtre passe bas a 670 nm. Enfin
FL4 est aligné avec le second laser. Ce passe bas peut poser un probleme dans le cas
ou les particules excitées émettent a des longueurs d’onde en dessous de la bande
passante du filtre vu que ses fréquences de coupures sont situées a 400 et 670 nm
(c.a.d. en dessous de 500 nm). Il a donc été enlevé pour certaines mesures afin de

détecter le maximum de lumiére émis.
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Figure 6-7 : Disposition des PMTs dans la boite a la fin du chemin optique.
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3. Mesures cytométriques avec des sources diverses

a) Schéma expérimental
Deux montages expérimentaux ont été utilisés afin d’illuminer les particules, la seule
différence étant la source. Le premier montage (figure 6-8(a)) illustre la configuration
dans le cas d'un super-continuum avec les caractéristiques suivantes : puissance
moyenne >1 W, spectre couvrant de 450 nm a 2,3 um et une largeur d’impulsion de
100 ps et un taux de répétition de 5 MHz. Le deuxieme comprend notre laser Raman
Combbox décrit dans le chapitre précédent. Pour la génération du peigne une lame
demi-onde et un cube polariseur ont été incorporés au montage afin de réaliser un
robinet de puissance suivi d'une lame quart d’onde pour favoriser les transitions
rotationnelles. Le faisceau est ensuite couplé par une lentille dans la Combbox, puis

collimaté en sortie également par une lentille.

Apres ces deux sources un filtre passe bande d'une largeur de 10 nm centré sur la
longueur d’onde voulue est utilisé. Finalement, un périscope acheminant le faisceau

jusqu’au cytometre comme nous pouvons le voir sur la figure 6-8(b).
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Figure 6-8 : (a) Montage utilisé avec le super-continuum et son spectre. (b) Montage investigué pour
utiliser le peigne Raman. (c) Montage dans le cytometre afin de superposer la ligne Raman au faisceau
laser 488 nm.

Une fois arrivé au niveau du cytometre le faisceau filtré doit étre superposé a celui
du laser continu a 488 nm. Ce laser joue le role d’« horloge » du cytometre puisqu’il
balaie toutes les particules qui passent. Il fournit les informations pour la diffusion
que ce soit pour le FSC ou SSC ainsi que la fluorescence pour cette longueur d’onde.
Pour superposer le faisceau du peigne et ce dernier un miroir diélectrique passe haut
a 502 nm est utilisé. La problématique survient pour des longueurs d’ondes plus

courtes. Une solution trouvée est de mettre un cube séparateur 50/50. Le
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désavantage évidemment est la perte de 50% de la puissance du signal. Enfin les
deux faisceaux sont focalisés sur la cellule hydrodynamique dont nous avons parlé
précédemment (figure 6-8(c)). Les particules utilisées pour les expériences sont les
particules SPHERO Rainbow Fluorescent Particles. Elles ont l'avantage d’étre
brillantes, stables et émettent a quasiment toutes les longueurs d’onde d’intérét de la
cytométrie. Elles permettent ainsi d’avoir une information immédiate et visuelle sur
le coefficient de variation. A noter que ce type de particules est normalement utilisé
pour calibrer le cytometre. Ici, elles servent juste a démontrer la faisabilité de notre
technologie et de voir l'influence du taux de répétition sur la caractérisation
cellulaire. En effet, comme dit précédemment, la cytométrie utilise généralement des
lasers a taux de répétition quasi-continus ou des lasers continus, ce qui est différent

dans le cas de notre source pulsée.

b) Histogrammes mesurés avec un super-continuum
Afin de pouvoir comparer nos résultats a celui d'un super-continuum des mesures
ont été effectuées avec ce type de source. 8 longueurs d’ondes ont été filtrées grace a
des filtres passe bande de 10 nm de largeur a savoir ; 500, 520, 550, 570, 590, 600, 610
et 630 nm.

~—— 500-10nm BPF, 1.1mW |
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Figure 6-9 : Histogrammes de fluorescence obtenus par filtrage du super-continuum grace a des filtres
passe bande.

La figure 6-9 représente les histogrammes obtenus aux différentes longueurs d’onde
tiltrées du super-continuum. Dans chaque cas un pic quasi Gaussien est obtenu
indiquant un comptage d’évenement suffisant. L’intensité de fluorescence est
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similaire mis a part pour les longueurs d’onde 500 et 630 nm. Cependant nous ne
pouvons tirer de conclusion a partir de cette grandeur vu qu’elle est dépendante des
conditions expérimentales (i.e. dilution des particules, fluctuation du laser, etc.). Afin
de comparer les histogrammes le coefficient de variation (CV) est une grandeur plus
légitime (définie dans la section 1c)iii). Le CV a donc été calculé pour 1'histogramme
des différentes longueurs d’onde et tracé sur la figure 6-10. Nous observons une
amélioration des CV lorsque nous décalons la longueur d’onde vers le rouge. Ceci est
lié a la puissance du super-continuum qui est plus faible pour des longueurs d’onde

plus courte comme nous pouvons voir sur la figure 6-8(a).

Coefficient de Variation

0 N 1 N 1 N 1 N 1 N 1 N 1
500 520 540 560 580 600 620
Longueur d'onde (nm)

Figure 6-10 : Evolution du coefficient de variation en fonction de la longueur d’onde.

c¢) Histogrammes mesurés avec le DPSS seul
Cette section permet d’évaluer I'influence du taux de répétition sur les histogrammes
indépendamment du Raman. La puissance du laser est fixée a 10 mW a 532 nm et sa
fréquence est modifiée de 50 a 500 kHz. Les histogrammes sont retracés sur la figure
6-11. Le bruit est détecté lorsque le laser est éteint (intensité proche de 0). Ce bruit est
complétement négligeable pour des fréquences de répétition au-dessus de 150 kHz.
Les pics mesurés pour les faibles taux de répétition sont trop bruités pour valider la
mesure. De 150 kHz a 300 kHz, un pic large est mesuré avec une queue s’étendant a
des intensités de fluorescence plus basses. Ceci indique que la particule n’est pas

excitée de maniere convenable. Pour des valeurs de cadences supérieures a 300 kHz,
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le CV est de 25,1%, soit deux fois et demi plus important que dans le cas d"un laser
continu (10,6%). Ainsi nous pouvons détecter la fluorescence de ces particules avec
un taux de répétition a 400 kHz a 532 nm. Le coefficient de variation reste cependant

élevé.

— Continuous Wave
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~— 300kHz rep.rate

400 250kHz rep rate
200kHz rep.rate
——150kHz rep.rate
—100kHz rep.rate
300 = 50kHz rep.rate
Laser OFF

Fluorescence Intensity
Figure 6-11 : Evolution des histogrammes de la fluorescence avec le laser de pompe a 532 nm avec le
taux de répétition du laser.

d) Histogrammes mesurés avec I’anti-Stokes de premier ordre
(435,6 nm)

Dans le chapitre 5 nous avons vu que 1'augmentation de la cadence de notre laser a
un impact direct sur le gain Raman da a la diminution de I'énergie couplée. Cela
induit que le taux de répétition doit étre inférieur a 300 kHz afin d’avoir une
génération Raman. Sachant qu’au-dessus de 100 kHz les composantes rotationnelles
du peigne ont un gain tres faible, nous devons utiliser une transition vibrationnelle

du peigne.

De plus, les particules ne peuvent étre excitées que de 365 a 650 nm, le Stokes
vibrationnel de premier ordre généré a 683 nm ne peut pas servir pour caractériser
ces dernieres. Nous nous sommes donc focalisé sur la transition anti-Stokes du
premier ordre a 435,6 nm. De plus, cette longueur d’onde excite de maniere plus
efficace les particules les moins accessibles. Dans ce cas le miroir diélectrique utilisé
pour superposer le laser continu et 1’anti-Stokes n’est pas adapté vu qu’il absorbe

cette longueur d’onde. Comme dit dans la section précédente, nous le remplacons
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par un cube séparateur 50/50 afin de pouvoir les superposer. Notons que nous avons
utilisé les optiques a notre disposition un miroir diélectrique mieux adpaté aurait pu
étre utilisé. L’évolution des histogrammes a été relevée pour trois pressions, 13,15 et

18 bars et présentée sur la figure 6-12(a), (b) et (c).
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Figure 6-12 : Evolution de I'histogramme de fluorescence généré par I’anti-Stokes vibrationnel de
premier ordre a 435 nm pour une pression de (a) 13 bars, (b) 15 bars, (c) et 18 bars d’'H> dans la fibre.
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Nous observons que le CV ne dépend pas que de la fréquence de répétition, elle
dépend aussi de la puissance excitatrice. En effet, lorsque la puissance est trop faible

le pic s’élargit méme si le taux de répétition est plus élevé.

A 13 bars le CV s’améliore avec le taux de répétition jusqu’a la valeur seuil de 230
kHz, puis se dégrade pour des cadences supérieures due a la diminution de la
puissance de la ligne anti-Stokes. A 15 bars les histogrammes ont un profil quasi-
gaussien pour des taux de répétition inférieurs a 250 kHz puis se dégradent. Le
meilleur CV est obtenu est 16,1% se rapprochant de la valeur du laser continu
(10,9%) pour les conditions suivantes : taux de répétition a 230 kHz et pression a 18

bars. Ce CV se ré-élargit pour des fréquences de répétition plus élevées (figure 6-13).

(a) (b)
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Figure 6-13 : (a) Coefficient de variation en fonction du taux de répétition de 1'anti-Stokes vibrationnel
de premier ordre a 435 nm pour différentes pressions d'Hy; (b) Comparaison du CV de I'anti-Stokes de
premier ordre vibrationnel a 13 bars d'H» avec et sans filtre.

Un graphique récapitulatif représentant les valeurs des CV en fonction des pressions
et du taux de répétition est tracé en figure 6-13(a). Cette cartographie permet de
trouver les parametres optimaux pour cette ligne Stokes. Afin d’optimiser le CV le
tiltre 670LPF est enlevé pour récolter plus de lumiere sur le détecteur. Sur la figure
6-13(b) nous pouvons voir que pour une pression de 13 bars le CV a été réduit de
19% a 11,6% a 230 kHz. Sachant que le filtre 670LPF a pour but de discriminer les

signaux n’étant pas de la fluorescence (typiquement de la diffusion), une expérience
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a été conduite pour s’en assurer. Pour cela des particules non marquées, et donc
7 z . . P . , .

n’émettant pas de fluorescence, sont illuminées afin de créer uniquement de la

diffusion. Le taux de répétition utilisé est 210 kHz afin de générer un maximum de

puissance dans la ligne. L’histogramme obtenu est identique a celui du laser éteint

démontrant ainsi que le signal récolté n’est lié qu’a la fluorescence.

4. Conclusion

En conclusion, trois sources différentes ont été utilisées afin de pouvoir les comparer.
La premiére source est une source typique pour la cytométrie, un super-continuum
avec un taux de répétition quasi-continu. Nous avons vu que le CV s’améliore avec
des longueurs d’onde plus élevées directement lié a la puissance du super-
continuum qui diminue en diminuant avec la longueur d’onde. La meilleure valeur

de CV obtenue est de 7,5%.

Ensuite, le DPSS seul a été injecté dans le cytomeétre puis nous avons modifié la
cadence de 50 a 500 kHz avec une puissance moyenne de 10 mW. Nous avons
observé que pour des taux de répétition en dessous de 400 kHz le nombre
d’évenement détecté n'est pas suffisant. Le meilleur CV est de 25%, beaucoup trop

élevé pour la cytométrie. Nous en déduisons que la cadence n’est pas assez élevée.

Enfin, nous avons utilisé la source Raman constitué du DPSS couplé dans la
combbox. Nous avons joué sur divers parametres afin d’étudier la dynamique de la
génération d"une ligne Raman pour optimiser le CV. Nous avons utilisé la ligne anti-
Stokes vibrationnel de premier ordre a 435 nm. Plusieurs observations sont a retenir :
I'énergie du laser est trop faible pour générer convenablement cette ligne a des
cadences supérieures a 250 kHz ; un CV de 16,1 % est obtenu pour une pression de 18
bars et une cadence de 230 kHz ; enfin en enlevant le LPF670, le CV a 13 bars a été

réduit de 19% a 11,6%, valeur se rapprochant des CV typiques.

La différence des taux de répétition seuils entre le laser seul et la ligne anti-Stokes
s’explique par une meilleure absorption des particules a 435 nm qu’a 532 nm avec
des énergies comparables démontrant l'avantage de travailler a des longueurs
d’onde plus courtes. Le meilleur CV obtenu est cependant moins bon que celui du

super-continuum (11,6% comparé a 7,5%). Cette différence provient de la différence
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de la pompe qui a une cadence 25 fois plus importante que celle de la combbox. De
plus, la diminution de l'énergie des impulsions en augmentant la cadence limite
notre génération Raman. Cependant avec une pompe adaptée (cadence MHz) nous
pensons que le peigne Raman est une meilleure alternative grace a la versatilité qu’il
propose. De plus, 'utilisation de super-continuum offre des largeurs spectrales de 23
nm lorsque le spectre est filtré. Cette valeur est 10 fois plus large qu'une ligne Raman
obtenue en sortie de notre Combbox (2,5 nm avec le laser utilisé). Le risque d’exciter
des fluorochromes superflus liés a I'auto fluorescence ou des marqueurs inhérents
aux cellules, mais également d’exciter des biomarqueurs émettant dans la méme
gamme spectrale d'intérét s’en trouvent donc fortement réduit. La solution Raman
offre également la possibilité de générer des raies dans I'UV, gamme de longueurs
d’onde non couverte par les super-continuums et d’intérét fort pour Iles
biomarqueurs de I’ADN et de certaines bactéries. Dans ce contexte, les résultats
obtenus et présentés dans ce chapitre sont des plus prometteurs pour répondre a ces

nouvelles problématiques.
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Partie 111
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Chapitre 7.
Vers la synthese d’ondes optiques par voie
Raman.

Ce premier chapitre introductif de la partie 111 met en place le contexte des travaux effectués
afin de réaliser un synthétiseur d’ondes optique. Les différentes techniques existantes utilisant
la voie impulsionnelle, puis continue seront décrites afin de mieux comprendre le schéma
proposé. Ce schéma est composé de deux étages. Le premier comprend un laser CW a haute
puissance scindé en deux. Un bras est utilisé pour la génération d’'un seul Stokes a haute
puissance et faible largeur de bande, le second est quant a lui superposé au Stokes généré. Ces
deux ondes sont couplées dans le deuxiéme étage afin de générer un large peigne Raman avec

des composantes continues via la modulation moléculaire.
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1. Introduction : principe de synthese d’ondes optiques

La synthése d’onde est le principe de construire des ondes périodiques de formes
temporelles arbitraires telles que des sinusoides, dents de scie, carrés, triangles ou
encore des impulsions. Celle-ci repose sur la transformation de Fourier qui consiste a
générer un spectre et controler I'amplitude et la phase de ses composants. Le spectre
idéal pour la synthése de Fourier est celui présentant une structure en peigne. Celui-
ci est formé par des lignes spectrales discretes espacées par la méme fréquence, c’est-
a-dire chaque ligne a sa fréquence sous la forme w; + nwy ot n est un entier, wg la
fréquence de modulation et w. une fréquence référence du peigne. L'intérét pour une
telle structure spectrale est qu'on peut générer pratiquement n’importe quelle forme
d’onde en controlant la phase et l'amplitude de chaque ligne de maniére
indépendante. La figure 7-1 illustre les formes d’ondes synthétisable avec un peigne
de fréquences. La figure montre clairement l’association entre la forme spectrale et la
forme temporelle de 'onde. L’'onde avec un seul composant spectral a une forme
sinusoidale, qui est produite par exemple par une onde optique émise par un laser a
raie tres fine. Aussi, si le spectre est composé de dix lignes spectrales équidistantes de
wg, on peut former un train d’impulsions tres brefs. La période de ce train est
inversement proportionnelle a l'espacement spectral des lignes du spectre, et la
durée des impulsions est inversement proportionnelle a la largeur du spectre. Si la
largeur du spectre est suffisamment large, on peut synthétiser des ondes avec des
formes temporelles les plus arbitraires, comme montre le spectre a « 11 lignes ». Ici,
avec un ajustement de la phase relative des composants et de leur amplitude on peut
passer d'une forme temporelle carré a celle d'un triangle. En conclusion, un fort
degré de controle dans la synthese d’onde peut étre accompli si la largeur de bande
spectrale des ondes est suffisamment large et si on peut établir une relation de phase
(i.e. synchronisation) entre les composants spectraux. Alors que le principe de
synthétiser des formes temporelles par controle spectral est bien connu, la réussite de
son implémentation pratique dépend fortement de la nature des ondes, leur gamme
spectrale et la technologie pour les générer. La figure 7-2 illustre ceci en présentant
I'état de l'art et ses parametres clés pour les ondes les plus représentatives, a savoir

les ondes acoustiques, les ondes électroniques et les ondes optiques.
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Figure 7-1 : (a) Domaine fréquentiel (gauche) et temporel pour différents signaux en fonction du
nombre de composantes. (b) Domaine fréquentiel (gauche) et temporel (droite) pour des signaux avec
différentes phases et amplitudes [97].
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C’est dans le domaine acoustique, ot la gamme spectrale auditive humaine s’étend
entre ~20 Hz et 20 kHz, que la premiere synthese d’onde a été maitrisée. Elle est
réalisée directement par un simple instrument de musique, qu’il soit a corde, a vent
ou a percussion. Par exemple, la largeur de bande d'un piano peut dépasser 12
octaves (i.e. un spectre s’étendant d’une fréquence fondamentale v, (typiquement 10-
20Hz) a sa 4096¢me harmonique, (i. e. ~40 — 80kHz, alors qu’un humain ordinaire peut

utiliser jusqu’a 2,5 octaves lorsqu’il chante.

En microélectronique, la largeur de bande s’étale aujourd’hui de quelques mHz a
quelques centaines de GHz. Nous trouvons facilement dans le commerce des
générateurs de fonctions électroniques produisant des formes d’ondes arbitraires.
Cependant, les fréquences les plus élevés pour ce genre d’instruments sont
inférieures au GHz. Malgré cela, la capacité a synthétiser des ondes électroniques a
été un des éléments fondateurs de notre ere de I'information. Par exemple, dans tout
un dispositif connecté comme un téléphone portable, ordinateur, etc..., des ondes
électroniques de formes temporelles de tout genre sont générées, traitées et

transmises ou converties en ondes électromagnétiques de la gamme micro-onde ou

radio-onde.
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Figure 7-2 : Illustration des domaines fréquentielles pour la synthése d’onde.
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Par contraste avec les domaines acoustique et électronique, la synthese d’onde en
optique reste a ses premiers balbutiements. Cette situation est décryptée méme dans
la terminologie en usage dans la communauté de I'optique ou de la photonique, ot le
terme « synthése d’onde » est employé pour désigner « mise en forme d’impulsion »
(« pulse shaping » en anglais). Ici des impulsions optiques trés bréves sont modulées
en fréquence pour modifier légerement l'enveloppe de l'impulsion initiale. Ces
impulsions sont souvent de forme temporelle apparentée a une gaussienne, et
générées par un procédé de verrouillage de phase (« mode-lock » en anglais) des
modes spatiaux d"une cavité laser a large gain. A noter que typiquement la largeur
spectrale de telles sources optiques est au plus d"une octave (i.e. laser Ti :Saph). Le
développement de sources optiques cohérentes exhibant plusieurs octaves reste
toujours un objectif a atteindre, et continu a étre un sujet de travaux de recherche a
I'ordre du jour. Ces travaux sont motivés par l'impact que représentent de telles
sources optiques dans le domaine scientifique et technologique. Par exemple, un
large peigne avec des composantes cohérentes implique la possibilité d’avoir des
impulsions de durée de l'ordre de l'attoseconde (as), ce qui en retour ouvre une
spectroscopie d'un autre genre ot I'orbite des électrons liés d'un atome peut étre
reconstruit. Alors que des impulsions de quelques 100 as sont aujourd’hui produites
par le phénomeéne de génération d’harmoniques élevées, High Harmonic Generation
(HHG) en anglais (voir ci-dessous), leur gamme spectrale est dans le X-UV. 1l serait
donc fortement utile de 1’étendre a des gammes spectrales telles que UV-VIS-NIR-IR.
Un autre exemple d’application d'un tel synthétiseur est le controle quantique
d’atomes et de molécules. En effet, par un choix judicieux des amplitudes et phases
des composants spectraux d’un synthétiseur optique (i.e. de sa forme temporelle) il
serait possible de controler simultanément les coordonnées électroniques,
vibrationnelles et rotationnelles de molécules, et induire une réaction chimique entre
elles. Aussi, le développement d'un synthétiseur d’ondes optiques analogue a ceux
trouvés en électronique représentera une véritable révolution dans le domaine de la
photonique. En effet, un tel générateur de fonction peut étre utilisé a la fois comme
un laser « universel », une source de forme d’onde arbitraire pour le traitement de
données optiques, ou une plateforme pour explorer la faisabilité d’un processeur

photonique.
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La difficulté de synthétiser des ondes optiques a la fagon « électronique » peut étre
élucidée en rappelant les prérequis nécessaires qui sont : (1) obtenir un large spectre
optique (>5 octaves); (2) les composantes du spectre doivent étre mutuellement
cohérentes; (3) une forte stabilité fréquentielle; (4) et avoir des composantes
continues. En effet, générer un spectre couvrant au moins 5 octaves implique une
source de lumiére cohérente s’étalant par exemple de I'UV lointain (~200 nm) a I'IR
lointain (~8 um). Comparer cette gamme spectrale a celle des lasers les plus courants
qui émettent typiquement aux longueurs d’onde suivantes : ~500 nm dans le visible,
800 nm, 1000 nm et 1500 nm dans le NIR (soit une largeur de bande d’a peine un peu
plus d’une octave), illustre bien 1’écart entre 1'état de l'art actuel de 'industrie de la
photonique et les exigences pour le développement d'un synthétiseur optique. La
cohérence mutuelle entre les composants d"un spectre est tout aussi difficile. Cette
difficulté est illustrée par la proposition du prix Nobel T. Hansch dans les années 70-
80 [98], consistant au développement de plusieurs lasers a faible largeur de bande et
de verrouiller leur phase respective. Cela nécessitait plusieurs salles de laboratoire et

une complexité électronique tres aigue.

Malgré la difficulté de ces prérequis, plusieurs travaux effectués pendant les dix
derniéres années montrent que les verrous cités ci-dessus sont en train d’étre levés
petit a petit. Parmi celles-ci on notera particulierement la génération de peigne
Raman sur plusieurs octaves et synthétisable grace a la modulation moléculaire
[99][100] et la DRS dans les fibres a coeur creux ot des seuils de puissance de pompes
ultra-faibles sont utilisés grace a I'utilisation de la fibre creuse. Ce chapitre revoit les
différentes techniques et principes physiques ainsi que les résultats obtenus dans le
domaine de la génération de spectre a peigne ayant le potentiel de faire de réaliser
une synthese d’onde optique. Dans une section suivante nous exposons le principe
de la génération d"un spectre Raman ultra-large par excitation en mode continu et le

synthétiseur optique a base de fibre creuse.

2. Les différentes voies pour la synthese d’ondes optiques

Plusieurs techniques ont démontré la génération d"un peigne de fréquences optiques
large bande. Chaque technique a ses avantages et ses inconvénients, ainsi que son

potentiel par rapport a la synthese d’ondes optiques. Dans ce travail de revue nous
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classifions ces techniques suivant que la synthese possible soit inscrites dans des

impulsions préexistantes (voies impulsionnelles) ou non (voies continues).

a) Voies impulsionnelles

i. Génération de hautes harmoniques
Une des techniques utilisée pour générer des peignes multi-octaves est la génération
de hautes harmoniques [101]. Cette technique consiste a focaliser un laser tres intense
dans un gaz provoquant des effets non linéaires. La dynamique en résultant s’appelle
«modele a trois étapes ». Dans la premiere étape le pic de haute énergie supprime
dans un premier temps la barriere de Coulomb, permettant a 1’électron de sortir de
I'atome par effet tunnel. L’électron gagne alors en vitesse dans le champ électrique
du laser lui permettant de se recombiner avec un ion parent et émettre un photon
avec une énergie plus haute (figure 7-3). Cette dynamique se déroule dans un espace
de temps plus court que le cycle du champ du laser d’ou I'intérét dutiliser des lasers
ultra-brefs. Elle permet de générer des harmoniques tres élevées de la fréquence de la
pompe et ainsi produire des impulsions as dans 1'UV extréme (XUV) et dans le
domaine des rayons X. Ces derniéres sont compliquées a controler dues a leur région
spectrale. Les autres limitations sont liées a la faible efficacité de conversion et la

nécessité d’avoir des lasers fs tres intenses (1014 W/cm?).
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Figure 7-3 : (a) schéma d"un montage typique de HHG (b) lllustration du processus se produisant lors
de la HHG.
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ii. Modulation électro-optique
La modulation électro-optique consiste a appliquer un voltage sur un cristal non
linéaire, typiquement les nobiates de lithium (figure 7-4). Ce voltage permet de
déformer la structure cristalline formant un ellipsoide d’indice [102]. Lorsqu’un
faisceau laser a une fréquence w, se propage dans ce cristal, il devient modulé en
fréquence et de nouvelles fréquences espacées de +nw,, apparaissent. La modulation
est typiquement d’1 GHz limitant la largeur du peigne de fréquence généré. Par

conséquent cette technique n’est pas appropriée pour générer un peigne multi-octave

afin de réaliser un synthétiseur d’ondes optique.

Afin d’obtenir de larges peignes, des décalages fréquentiels de plusieurs Thz sont
nécessaires. Pour cela, plusieurs voies basées sur le Raman peuvent étre empruntées,
le Raman impulsionnel, la modulation moléculaire ou le Raman en régime

transitoire.

- Electro-optic modulation----------eevereenianian, .
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Figure 7-4 : Schéma illustratif de la modulation par effet électro-optique.

iii. Voies Raman
a. Raman impulsionnel
Le Raman impulsionnel a été proposé par Nazarkin [103]. Pour cela il excite un
milieu Raman avec un laser fs ayant une impulsion plus courte que le temps de
déphasage T>. Le laser doit ainsi avoir un spectre suffisamment large pour qu’il soit
supérieur au décalage Raman. Dans un deuxiéme temps, une seconde faible
impulsion est propagée dans le milieu. Elle est alors diffusée par la modulation de

son indice de réfraction par vibration moléculaire. Elle a permis de générer des
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impulsions aussi courtes que 3,8 fs dans le proche UV. Les limitations de cette
technique est donc la nécessité d’impulsions avec des puissances crétes tres élevées et
des impulsions ultra-breves. En retour, l'effet Kerr vient concurrencer la DRS d’ou

une cohérence et un élargissement spectral faible.

b. Modulation moléculaire
La modulation moléculaire, suggérée par Harris [100], utilise des impulsions plus
longues que T>. Pour cette méthode deux lasers (ns) avec une différence de fréquence
quasi égale a celle d"une transition vibrationnelle ou rotationnelle sont utilisés afin
d’amener les molécules dans un état adiabatique. Cet état adiabatique place la
molécule sur un état excité sans dissipation thermique ce qui en fait un modulateur
de phase a la fréquence ro-vibrationnelle de la molécule. Le spectre généré couvre
facilement plusieurs octaves [99]. En jouant sur la phase et I'amplitude de différentes
harmoniques, différentes formes ont été générées [104] comme illustrée sur la figure
7-5. La limitation de cette technique est la nécessité d’avoir deux lasers de hautes

intensités et une longueur d'interaction faible due a la configuration en espace libre.

c. Diffusion Raman stimulée en régime transitoire dans les HCPCF
La derniére technique est le Raman transitoire ot la durée de l'impulsion est
comparable ou plus petite que T2. En effet, nous avons vu dans le chapitre 6 qu’avec
une impulsion assez courte il est possible d’amplifier qu'un seul mode temporel
Raman. De plus, si cette amplification se fait dans une HCPCF, alors qu'un seul
mode spatio-temporel peut étre généré cela induit que les photons du peigne Raman
généré sur plusieurs octaves sont cohérents et les impulsions limitées transformées.
Cette démonstration a été faite avec un laser MW avec des impulsions sub-pico
seconde [105]. S'en est suivi celle avec des largeurs d’impulsions bien plus grandes
que celles prédites avec un seuil de puissance diminué de plusieurs ordres de
grandeur lorsque l'interaction s’effectue dans une HCPCEF [39]. Le développement de
cet outil a permis de générer des peignes sur plus de 5 octaves [42] (figure 7-6) et de

démontrer une auto et mutuelle cohérence entre les composantes du peigne [40].
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Figure 7-5 : Peigne Raman en régime transitoire sur 5 octaves [42].

Ces différentes méthodes décrites gagneraient en utilité par rapport a la synthése
d’ondes optiques si le régime de pompage est en continu ou quasi continu. En effet,
alors que les spectres sont suffisamment larges, comme démontré avec le TSRS dans
les fibres creuses, toute synthese d’onde est nécessairement dépendante de

I'impulsion des lasers de pompe.

b) Voies en régime continu

i. Effet Kerr dans des micros résonateurs
Une technique qui a émergé récemment avec le développement de composants
photoniques micro et nanométriques, comme les micro-torroides, est l'effet Kerr en
régime continu. En effet, induire 1'effet Kerr dans des micro-résonateurs est un
moyen efficace pour obtenir des peignes optiques en régime continu. Deux
conditions doivent étre satisfaites, la conservation du moment et celle de 1'énergie.
Ce processus est observable dans des micro-résonateurs (CaF», silice et nitrure de
silicium) grace a la symétrie d’inversion de leur réseau cristallin (x3 élevé) et leur
facteur de qualité trés élevé. Le signal et les bandes latérales idler interagissent pour
former des bandes d’ordre supérieures par mélange a quatre ondes non dégénéré
pouvant générer pas moins d’'un milliards de pics. Ce peigne est centré sur la
fréquence du laser et la distance inter-pics est celle de la fréquence de résonnance du
composant. L’avantage de ces appareils photoniques est leur intégrabilité aux puces
photoniques. En effet, en 2009 Levy [106] démontre la premiere source monolithique

compatible avec un CMOS en créant un oscillateur paramétrique optique formé par
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un micro-résonateur en nitrure de silicium sur du silicium. Le désavantage pour
notre objectif est une gestion de puissance limitée ainsi que la largeur de bande. Cette
derniere est limitée a ~ 1 octave [107] comme nous pouvons voir sur la figure 7-7.

Une autre solution en continue est de générer des peignes Raman grace a la DRS

dans des HCPCEF.
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Figure 7-6 : Peigne CW produit par effet Kerr dans un anneau micrométrique [107].

ii. Voie de la diffusion Raman stimulée
La premiere technique pionniére pour confiner le milieu actif Raman dans une cavité
Fabry Pérot est de synchroniser le laser de pompe a cette cavité. La premiere
démonstration a été proposée par Carlsten [108] avec la génération du Stokes de
premier ordre. Cette faible conversion est liée a la réflectance des miroirs de la cavité
et la sensibilité thermique du systéme. Par la suite, I'amélioration de la finesse de la
cavité liée a 1'évolution des optiques (laser, miroirs...) a permis au groupe de Yavuz
de générer un peigne sur 1 octave [109]. La haute cohérence entre les composantes du
peigne leur a aussi permis de synthétiser une forme d’onde de quelques fs espacée de

11 fs. La limitation de cette technologie est I'efficacité de conversion qui restreint la

génération de peignes sur plusieurs octaves.

Cette efficacité de conversion peut étre améliorée en changeant 1'hdte du milieu
Raman actif. En effet, nous avons déja pu voir au cours des derniers chapitres que
confiner ce milieu dans une fibre micro-structurée permettait d’atteindre une
efficacité de conversion a la limite quantique [9]. Le développement d'un
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synthétiseur d’onde optique basé sur la génération Raman dans des HCPCF
pompées par une source continue via la modulation moléculaire a donc été proposé
par Benabid [110]. L’appareil serait tout fibré et permettrait de générer et synthétiser
quasiment toutes les formes d’ondes avec une fréquence de quelques dizaines de
THz et des longueurs d’ondes centrales de I'UV a I'IR. Des impulsions ultra-breves
avec des durées controlables de quelques fs a quelques centaines d’as seraient alors

accessibles.
Un schéma de la solution proposée est illustré sur la figure 7-8.

. ler étage: systéme Iaser & deux pompes ....................................................... .
HC-PCF remplie de gaz

. 0. @ o . .

Splice 1 Splice 2 o

[ Laser de pompe

Wp H
BS :
I_ H
Bandes latérales
Raman . O
. . 2¢me étage: Générateur de bandes latérales Raman  «w:+swwresesesasees
. HC-PCF remplie de gaz
. Splice 1 Splice 2 N

Figure 7-7 : Schéma d"un synthétiseur d’onde basé sur la génération de la DRS en régime CW

Le premier étage est composé d'un laser CW a haute puissance avec une faible
largeur de bande afin d’obtenir le maximum de gain. Ce dernier est couplé dans une
HCPCF BIP remplie d'un gaz actif en Raman (typiquement H») afin de ne générer
que le Stokes de premier ordre. Ainsi nous obtenons deux lasers a haute puissance
avec une différence de fréquence égale a cette transition permettant d’étre dans une

configuration de modulation moléculaire (figure 7-9).
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Figure 7-8 : [llustration de la modulation moléculaire.

Les deux faisceaux sont alors superposés et envoyés au deuxieme étage constitué
d"une fibre HCPCF IC a large bande de transmission remplie d'un gaz actif Raman.

Lors de ma these je me suis focalisé sur la premiere chaine du montage da a un
historique. Dans le but de réaliser ce synthétiseur d’onde, Couny a réalisé un laser
Stokes (Stokes rotationnel) haute puissance avec 7 m de fibre PBG remplie de 20 bars
d’'Hz [111]. Comme nous pouvons constater sur la figure 7-10, la pompe se dépléte
fortement a partir de 38 W. Un maximum de 88 W est injecté dans la fibre générant
55 W dans le premier Stokes rotationnel. La largeur de bande mesurée est seulement
de 200 kHz représentant un facteur de rétrécissement vis-a-vis de la largeur de bande

de la pompe (400 kHz) de 2.
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Figure 7-9 : Puissance de la pompe, du Stokes propagatif, et contra-propagatif en fonction de la
puissance d’entrée.
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Ce rétrécissement de la largeur de bande est contre intuitif. En effet, nous nous
attendons a un élargissement dit aux collisions entre les molécules de I'ordre du GHz
pour ce type de pression d'H». Cette faible largeur de bande est la signature d’une
nouvelle dynamique de la DRS. Nous verrons que lors de cette génération une onde
stationnaire se forme induisant une saturation Raman modulée spatialement ot les
molécules actives Raman sont fortement localisées dans des régions de largeurs
nanométriques sur une dimension. Seules ces molécules participent a la DRS causant
une forte génération de Stokes propagatif et contra-propagatif. Ces dernieres sont
confinées dans des régions beaucoup plus étroites que la longueur d’onde (6, < 2).
Nous nous retrouvons alors dans une configuration ott la DRS est dans un régime
Lamb-Dicke impliquant des signatures sub-Doppler du spectre d’émission. Un
modele théorique est présenté dans le chapitre 8. Afin de corroborer le modéle
théorique avec l'expérimental, des résultats obtenus par M.Alharbi (refaits lors de ma
these) et des résultats que j'ai obtenu sont présentés dans le chapitre 9. Une
optimisation que j'ai effectuée sur la largeur de bande est présentée dans le chapitre

10.
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Chapitre 8.
Radiation Stokes a haute puissance et a largeur
de raie sub-recul par nano-structuration de gaz
et DRS dans un régime Lamb-Dicke: modele
théorique.

Dans ce huitieme chapitre nous décrivons le modeéle théorique de la radiation Stokes dans le
régime Lamb-Dicke. Nous verrons que cette génération a l’échelle macroscopique suit la
dynamique usuelle. Cependant, lorsque nous sondons 1’échelle microscopique de la zone a
gain, une nano-structuration du gaz apparait. Cette derniere implique un piégeage de
molécules dans des puits de potentiel ultra profonds induisant des largeurs de raie sub-recul.
Les différentes grandeurs physiques rentrant dans I'équation seront calculées et analysées. Les
différentes signatures spectrales de cette radiation Stokes particuliere seront déterminées.
Enfin, nous étudierons la propagation de ces nano structures le long de la fibre sur une échelle

macroscopique.
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1. Introduction

Le but de ce chapitre est de fournir un modele théorique de la configuration de la
DRS de notre dispositif expérimental. Ici un laser pompe continu excite un gaz
Raman confiné dans une BIP HCPCF. En particulier, le modele tient en compte d"une
émission Stokes se produisant aussi bien dans la direction de propagation du laser
pompe que dans la direction opposée. De plus, le modele traite la dynamique de la
DRS aussi bien a I’échelle microscopique que macroscopique.

Alors qu’a I’échelle macroscopique notre modele reprend les résultats reportés dans
la littérature scientifique sur le phénomene de DRS, il donne des résultats originaux,
et parfois étonnants, concernant la dynamique microscopique de la DRS. En
particulier, les résultats montrent une nanostructuration du gaz a travers laquelle les
molécules actives (au sens de I"émission Raman) sont localisées dans des puits de
potentiel de largeur nanométrique et montrant une profondeur de 55 THz. Cette
valeur représente 4 ordres de grandeur plus profonde que les puits utilisés dans les
atomes froids [112] et moins de 100 fois moins profond que les pieges a ions [113].
Cette nano-localisation des molécules induit une émission Stokes d"un nouveau type.
En effet, la largeur de raie de la radiation Stokes est fortement rétrécie en accord avec
les résultats expérimentaux présentés dans les chapitres 9 et 10 par effet Lamb Dicke
[114].

Le chapitre est structuré comme suit. Le milieu Raman est traité comme un systeme
a deux niveaux. En utilisant le formalisme d’une matrice de densité nous déduisons
une expression du régime stationnaire pour la population et la cohérence, et donc
pour le gain Raman et le changement d’indice. Deuxiémement, nous résolvons
numériquement 1'équation de mouvement couplé afin d’extraire la distribution du
champ Stokes et de la pompe le long de la fibre. Il est important de noter que nous
prenons en compte la réflexion du champ aux extrémités de la fibre (de 1'ordre 10-
3,104 pour une HCPCF BIP).

Ensuite, la distribution du champ complexe est prise en compte le long de la fibre.
Ces simulations permettent de déterminer les champs et I'énergie potentielle de notre
systeme.

Enfin, a I’échelle macroscopique, des calculs ont été menés afin de déterminer la

distribution de ces réseaux suivant I'axe z sur toute la longueur de la fibre.
Matthieu Chafer | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2018 208

(@) ev-nc-no | mu|



2. Lastructure microscopique de la cohérence Raman avec
un champ Stokes co et contra-propageant

a) Modele théorique et équations de Bloch du systéme
La figure 8-1 illustre le contour du probleme traité. Une fibre creuse remplie de
dihydrogene est excitée par un laser continu (P) induisant I'émission de radiation du
Stokes propageant (FS) et contra-propageant (BS) relativement au laser pompe
(figure 8-1 (a)). La figure 8-1 (b) montre schématiquement les niveaux d’énergie de la
molécule de dihydrogene, la longueur d’onde de la pompe (1p = 1061 nm) et le
décalage Raman de la transition rotationnelle (wp ~ 2m.17 THz), représenté par les
niveaux {|1),]|2)}. Ces niveaux sont tres éloignés des transitions électroniques (i.e.
niveaux {|j)}). Le probleme peut donc se résumer a celui d'un systeme a deux
niveaux excités par les champs de la pompe et du Stokes. Ces derniers sont exprimés
) b

en fonction de leurs composantes co-propagative E }(,,5 et contra-propagative E }(, 5) par

les équations suivantes :

EP — EF(,f) + EF(,b) — Ef(,f)(l + TP) Eq 8-1
ES — Eéf) + Eéb) — E§f)(1 + rS) Eq. 8-2

Les quantités 7p s sont définis par E }()f 3 =1psE }(,f 5) , et représentent la fraction du champ

qui est rétrofléchie. Celle-ci peut provenir de I'effet de diffusion de surface du cceur
de la fibre, des embouts de la fibre, ou encore de composants optiques tels que les
lentilles, miroirs, polariseurs situés avant et apres la fibre creuse.

Afin de déterminer le gain Raman, nous résolvons les équations de Bloch du

systeme.
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Figure 8-1 : [llustration des composantes a prendre en compte pour les équations de Bloch.

L’Hamiltonien effectif d’interaction entre les champs E }(,f 5) et E }(,? et le systéme
{|1),12)} dans "'approximation d'une onde rotative (RWA) [115] peut s’écrire apres

I’élimination adiabatique des niveaux électroniques supérieurs comme suit[99][116]

[117]:

Hepy = A[Q1111X1] Eq. 8-3
+ Qa2 + wWR)12)2] +Q412|1N2]| +Q5112)(1]]

Ici, 211 = a_1EsEs + agEpEp et (0,5 = b_1EgEs + boEpEp sont les décalages Stark
[118] de I'état fondamental et de 1’état excité. Ep et Es sont les champs de la pompe et
du Stokes avec une fréquence angulaire wp et ws. Dans notre cas, les deux champs
sont fortement dépendants de la longueur de la fibre z (position le long de la distance
de propagation). 2,, = (25, = doEpES est la fréquence Rabi a deux photons. Ici, a; et
b; sont les coefficients de dispersion des transitions dipolaires de la molécule.
d; représente le coefficient de couplage des moments entre les deux niveaux
rotationnels. Enfin, wy est la résonnance de décalage Raman.

Les équations de Bloch pour un tel systeme se réduisent a :

P11 = i(212p21 — 21p12) + 2122 Eq. 8-4

Matthieu Chafer | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2018 210

(@) ev-nc-no | mu|



P22 = —i({212021 — 221p12) — T21P22 Eq.8-5

p1z = i(211 — 22 + 6)p12 + i212(p22 — P11) — Y12P12 Eq. 8-6
Avec p;j éléments de la matrice de densité du systtme Raman a deux niveaux. Le
désaccord de la fréquence de la pompe et du Stokes est déterminé par le décalage
Stark comme 2, —2,, + 8 =, ol § est le décalage des lasers avec la transition
Raman a deux photons due a d’autre source comme !'effet Doppler ou de collisions.
Le terme y;, est le taux de déphasage Raman et équivaut a ~2m X 1 GHz pour une

pression de 20 bars [79]. Le terme I, est le taux de relaxation de la population

correspondant a 2 X 10 kHz [119] pour une pression de 20 bars également.

b) Expressions microscopiques du gain et du potentiel Raman
La résolution des équations de Bloch permet d’obtenir les expressions suivantes pour
un régime stationnaire pour la différence de population normalisée (p,, — p11), la
cohérence Raman p;,.

Les expressions des différents éléments de la matrice de densité sont :

0 0 -
Pt P22 =1 psy —piy = —1 Fa. 87
1
— — 4 =(,0 (0

D=pyp—p1=A4= (Pzz — P11 )W Eq. 8-8

1+4712—

12y12
.012 Eq 8-9

p1z = 1(p22 — p1I) ——7x
Y12 — 1(5 )
pgg) - pﬁ) est la différence de population normalisée ot nous assumons que toutes
les molécules sont initiallement dans I'état fondamental.
En substituant I'expression du champ dans les différentes fréquences Hamiltonienne,

nous obtenons I'expression pour la fréquence Rabi a deux photons :

e 2
101512 = |d_ ELEP| " [1 4 12 + rds + 27312 + 2r3(1 + 1372) cos(2Bp2) Eq. 8-10

+ 2121 + 137r2) cos(2Psz) + 2r2rZcos((Bs + Bp)z)]

E; = E;e'f% et p; est la constante de propagation. L'indice P est utilisé pour le champ

de la pompe et S pour le champ du Stokes.
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De maniére similaire nous trouvons les expressions pour la fréquence du décalage

Stark (ici 6 = 0), la différence de population :
5= Eq. 8-11

(a0 — bo) <|(E,Ef))|2 (1+ 78 + 217 cos(ZﬁPZ))> +asy—boy) (|<E§f)>|2 (1+

e + 21¢ cos(Zﬁpsz))>

P22 — P11 =
(53 —P) Eq. 8-12

p)
|d_1E§,f)E§f)‘ [1+r3+1%+2rBr2+2rE(147572) cos(2Bpz)+2ré(1+157%) cos(2Bsz)+21% ricos((Bs+Bp)z]
1+

I'12y12

Le gain Raman peut étre déduit de deux équations ci-dessus en rappelant que la

polarisation induite par la pompe et le Stokes s’écrit comme suit :

. Nhd? -
Prg = 2Nh(a_1p11 + b_1p22)Ers + i paz—p1) |Ep|*Ers

Y12—1(211—0222)|Ep|2EFs Eq. 8-13
. thé(ﬂzz — P11)
Pgs = 2Nh(a_1p11 + b_1p22)Eps + l)/12 (01 — ) |Ep|*Eps Eq. 8-14
~ Nhd§(pz, — p11)
PP = 2Nh(a0p11 + bopzz)Ep +1 S22 = |Ep|2Ep Eq 8-15

Y1z — 10211 — 233)

D’apres [120], nous pouvons écrire la polarisation du milieu oscillant a la fréquence

du Stokes de la maniére suivante :

Ps = €oxMEs — €ox®|Ep|*Es Eq. 8-16

Oty est la susceptibilité linéaire. Elle est associée a la variation de l'indice de
réfraction causé par la dispersion du milieu. Le y* est la susceptibilité non linéaire
Raman complexe. Il peut étre scindé en une partie réelle et une imaginaire (y* = y; +
ixr) avec xp = — NhdiD& /ey (vé, + 6°) et xg = — Nhd§Dyap/€0(vep + 62).

La partie réelle de la susceptibilité est reliée au changement de 1'indice du milieu qui

devientng ~ 1+ (x® + x5)/2.
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Concernant la partie imaginaire, elle est directement reliée au gain Raman. Avec

quelques substitutions algébriques son expression peut s’écrire comme suit :

2w vZ, + 62 1
(0) 0) 12
gr = > Nhd2 (o33 — pi}) R Eq. 8-17
ns‘an 80 (}/12 62)"‘4"!21—112' 12 )/12 +6
2

Vi 1 Eq. 8-18

=g(0 . ~

9r =90 124,12 vS + 62

2
+62)+ 4
(V12 ) .

Ici, N représente la densité moléculaire, ng p est I'indice de réfraction du Stokes ou de
la pompe.
Dans notre cas rp et 15 sont dues aux réflexions arrieres aux extrémités de la fibre et
déterminées par la solution aux équations couplées du Raman. Pour la
démonstration nous commencons par fixer rg = 1 qui correspond a une diffusion
symétrique par rapport aux directions de la fibre. Nous prenons rp = 0 justifié par le
fait que la rétro réflexion est négligeable expérimentalement. De plus, une réflexion
périodique est générée durant le Raman.
La figure 8-2 montre la différence de population (figure 8-2(a)), et le coefficient du
gain Raman (figure 8-2(b)) en fonction de z sur une distance deux fois plus grande
que la longueur d’onde Stokes (i.e. 2 X Ag~2,2pum) et pour quatre paires de
puissances pour la pompe et le Stokes. Nous considérons que la puissance dans le
Stokes propagatif et contra-propagatif est identique (i.e. s =1). Les résultats
démontrent une structure périodique en fonction de z pour les deux dimensions.
Nous pouvons distinguer deux régions dans cette distribution :

e Une correspond a une région de haut gain.

e Une autre avec un faible gain, nous l'appelons région de saturation.
La région de haut gain est caractérisée par une région étroite aux multiples de z = '12—5
ou le gain et la différence de population est a son maximum. Lorsque la puissance du
Stokes et de la pompe sont augmentées la région de haut gain se rétrécie

correspondant a une saturation complete dans la région de bas gain.
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(a)

P, =0,5W,Ppg = 0,125 W, Pgg = 0,125 W P, = 2,0 W, Pgs = 0,500 W, Pgg = 0,500 W
Pp — 1,0 W, PFS = 0,250 W, PBS —— 0,250 w Pp o= 4‘,0 W,Pps -~ 0,500 W, PBS — 0,500 w
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Figure 8-2 : (a) Différence de population pour différentes puissances. (b) Coefficient du gain Raman
pour différentes puissances.

Ce gain et cette structuration spatiale de la population sont générés pour des niveaux
de puissance Stokes et pompe relativement bas. Par exemple, la saturation totale est
atteinte avec seulement 4 W de puissance de pompe, et 1 W pour le Stokes propagatif
et le contra-propagatif. Cette propriété provient du fort confinement du champ

transverse de la HCPCF BIP permettant de saturer l'intensité du mode guidé (i.e.

sat . . sat
N, 2 .Q§2 ) = VY12[12 ) avec de faibles puissances. Dans notre cas, Qiz )21 x
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3 MHz est atteint pour une puissance de pompe égale a 0,5 W (intensité de 3,3
MW /cm?), une puissance du Stokes propagatif et contra-propagatif égales a 0,125 W.
Un aspect intéressant a regarder est I'évolution de la partie réelle du y® de cette
DRS particuliere en fonction de z/As. Elle est en effet I'indice du Stokes défini par
ng = 1+ x® /2. L'indice varie d'un facteur 50 pour une puissance de pompe de 4 W
et les deux Stokes a 0,5 W. De cette variation d’indice, de périodicité égale a la
fréquence Stokes, germe l'idée de réaliser des composants photoniques comme des

micros-cavités.

0.0001
0.00008
0.00006
0.00004
0.00002

Indice

0.0 05 1.0 15 2.0
z/Ag

Figure 8-3 : Evolution de l'indice en fonction de z/As.

Le role de ces régions a haut gain devient encore plus déterminant aprés examen de
la distribution longitudinale du potentiel induit par cette interaction. Ce dernier
s’écrit :
(h™'Utot) = Tr(pHine)
= (p21£212 + p120221)

Eq.8-19
1-— — 1-— —
n (P22 — P11) 0, + (P22 — P11) Qy,
2 2
1-— _
n (Pz; P11) wp

Le premier terme correspond au changement d’énergie provenant de l'interaction a

deux photons de la DRS. Les deuxiémes et troisiemes termes définissent les énergies

Matthieu Chafer | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2018 215

(@) ev-nc-no | mu|



associées a l'effet Stark sur l'état fondamental et excité. Le dernier terme est
I'expression de 1'énergie de la rotation de la molécule et n’a pas d’analogue dans les
réseaux optiques dipolaires conventionnels. Lorsque la différence de population
(P22 — p11) est égale a -1 elle est de maniére prédominante dans 1'état fondamental
correspondant a un régime DRS habituel ot le gain est a son maximum. L’énergie du
potentiel s’écrit alors (W™ U.p;) = (0210215 + p128251) correspondant a un systéme
énergétique déterminé par l'interaction Raman et la différence de décalage Stark
entre les deux états. Lorsque p,, —p;; = 0, correspondant a la saturation du
processus Raman, le milieu Raman ne diffuse plus. L'énergie du potentiel est alors
dominée par la rotation moléculaire (h U, )~ wr/2 (wg > 255).

La figure 8-3 montre la distribution du potentiel (h~U,,,) le long de la direction de la
fibre. Nous remarquons que les régions a haut gain, c.a.d celles centrées a A5/2,
induisent des puits de potentiel tous les A5/2 avec une largeur de I'ordre de quelques
nanometres. La profondeur du puit de potentiel dépend fortement de la puissance
du laser et des deux Stokes. Le fait d’avoir des régions nano-structurées ou la largeur

du puit est tres inférieure a la longueur d’onde indique que nous travaillons en

régime Lamb Dicke [114] avec les signatures spectrales caractéristiques de ce régime.

8x10°
N 6
6x10
T
g
—_~
S 4% 108
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~
-
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Figure 8-4 : Potentiel moyen total en fonction de z/4;.
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c¢) Signatures spectrales du systéme
La figure 8-5(a) montre I'évolution du systéme a deux niveaux lorsque la molécule
est en présence des champs Ep et Egs. Pour des champs suffisamment grands, les
niveaux d’énergie sont décalés par l'effet Stark AC d'une fréquence &g, comme
illustré dans le premier cadre (ii) de la figure 8-5(a). Ces deux niveaux sont scindés
par l'effet de la séparation Rabi représenté dans le deuxieme cadre (ii) de la figure 8-
5(a) [115][121]. Nous pouvons alors définir quatre états habillés |1d,—), |1d, +),
|2d, —) et |2d,+) espacés de *ps (fréquence Rabi splitting). Cet effet Rabi se
manifeste spectralement par une ligne centrale wg accompagnée de deux bandes
latérales situées a wg + ps formant un Mollow triplet [122]. En effet, lors de leur
interaction avec la pompe, les molécules se situant dans les niveaux |1d, —) et |1d, +)
sont excitées a leur état virtuel respectif. Elles se désexcitent ensuite soit au niveau
|2d,—) ou |2d,+). Ainsi quatre transitions sont possibles; la transition de |1d,—)
a |2d,—) et |1d,+) a |2d,+) correspondant a ws, la transition |1d,—) a |2d,+)
correspondant a wg — s et enfin la transition de |1d, +) a |2d,—) correspondant a
ws + Ngs. Cette structure n’est résolue que dans des configurations d’interactions
laser-matiere spécifiques ou le Doppler est supprimé. Le mélange a 4 ondes entre ces
composantes résulte en un peigne de fréquence avec des composantes espacées par
flgs comme illustré en dessous de la structure énergétique du systeme a deux
niveaux. De plus les régions a haut gain Raman nano structurés avec des puits de
potentiel dans l'axe transverse et longitudinal impliquent un confinement des
molécules plus ou moins fort suivant I'axe pour les quatre états énergétiques|1d, —),
|1d, +), |2d, —) et |2d, +) (figure 8-5 (b)). On retrouve donc 4 puits de potentiel le long
de I'axe transverse (1 puit par état énergétique) dont la profondeur dépend du rayon
du cceur. Cette profondeur détermine la fréquence de transition des molécules. Nous
nous attendons donc a trois pics, une ligne centrale wg et deux bandes latérales
situées A wg * Wergns . De méme pour l'axe longitudinale, ou cette fois-ci la
profondeur du puit dépend de la transition Raman, nous avons 4 puits de potentiel.
Nous nous attendons également a trois pics avec wg comme bande centrale et

ws * w;ong comme bandes latérales.
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Figure 8-5 : (a) Evolution du diagramme énergétique lors de la génération Stokes. (b) Illustration du
diagramme énergétique dt au confinement des molécules dans des puits de potentiel des 4 états
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De plus, avec un gain ainsi structuré, les molécules sont localisées dans des régions
de largeur en dessous de la longueur d’onde. En effet, des largeurs a mi-hauteur
peuvent atteindre des valeurs aussi basses que 0,05.45~50 nm dans le cas d’'une
puissance de pompe de 4 W et 1 W pour les deux Stokes propagatif et contra-
propagatif. Ces valeurs sont utilisées pour tous les prochains calculs. Dans le cas de
rs = 1, 'expression de l'épaisseur de la région active Raman peut étre exprimée
comme la largeur a mi-hauteur du gain de la différence de population. Ceci donne

une largeur de :

t
_As |Yi2liz ﬁﬂﬁa)

27 om 202, 2m0 2

Eq. 8-20

Cette largeur indique que les molécules sont confinées dans des régions sub-
longueur d’onde indiquant un régime Lamb-Dicke [114]. En conséquence, leur
spectre diffusé dévie fortement d"un spectre limité par 1'effet Doppler ou un spectre
élargi par la pression du gaz. En effet, nous nous attendons a une signature spectrale
comparable a celle que l'on trouve dans les régimes Dicke avec une forme
Lorentzienne. Sa largeur est alors déterminée par le temps de transition des
molécules dans la région active Raman.

Dans notre configuration, parmi les molécules traversant les sections de largeurs
nanométriques et actives Raman, seules les molécules demeurant assez longtemps
dans cette région peuvent étre diffusées. Les temps caractéristiques impliqués ici
sont :

e Le temps de relaxation des molécules rotationnelles (T; = I73%).
e Le taux d’excitation (£;,).

Cela fixe une limite quant a la vélocité des molécules participant dans le processus de
diffusion a vy, < max(Ty,2;5). Dans nos conditions, la fréquence Rabi a deux
photons est plus grande qu'l MHz, alors que T; est de I'ordre de ~100 ps. Ainsi, la
vélocité maximum des molécules diffusantes « actives » est donnée par Vioimax =
07/T;. La vélocité maximum des molécules diffusantes dans la région active Raman
est 0,1 mm/s. Pour un temps transitoire T;, nous nous attendons donc a obtenir un
spectre d’émission Stokes avec une forme Lorentzienne et une largeur a mi-hauteur
de 3,2 kHz. Si nous mettons a I'échelle cette vélocité de 0,1 mm/s par rapport a la

vélocité de recul vp = hk/M de la molécule d’hydrogene (~200mm/s, nous obtenons
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une largeur de bande sub-recul. Ce cas n’est trouvé que dans la physique des atomes
froids, alors qu’ici les molécules sont thermiques. Cependant une sélection des
molécules lentes opére grace aux puits de potentiel profonds. Pour cette méme raison
le nombre de molécules est assez large et sont localisées dans la région de haut gain.
Nous avons vu sa distribution dans la section précédente (figure 8-4). La profondeur
du puit dépend fortement de la puissance du Stokes et de la pompe. Méme avec une
puissance de pompe aussi faible que 0,5 W et 0,125 W dans les deux Stokes, le puit
est aussi profond que 3 THz, cette valeur augmente a 4,5 THz pour une puissance de

pompe de 4 W et des deux Stokes d’1 W. Le dernier cas correspond a une capture de

. T 2 s . . cs U
vitesse, c’est-a-dire la vélocité maximum des molécules piégées, v.q), = |2 :r‘zt de

~217m/s. De plus, dans le cas ou la différence de population est égale a 0 la
profondeur du puit de potentiel correspond a §(h~*U;,;)~ wg/2, ca.d 55 THz
correspondant a une capture de vélocité de pas moins de 1800 m.s1.

Par conséquent une grande fraction des molécules thermiques sont piégées dans la
région a haut gain et diffusent de la lumiére Stokes avec une signature spectrale
Lamb-Dicke mais également des bandes latérales de mouvement. Une
correspondante au mouvement longitudinal dG aux oscillations en z et une
transversale provenant du faisceau presque Gaussien du profil radial du mode guidé
par la fibre (figure 8-5(b)).

La fréquence de telles bandes peut étre déduite en étendant le potentiel vers les anti-
neeuds et en utilisant I"approximation d’un oscillateur harmonique. Cela donne les

expressions suivantes :

1
Vivib = E\/(h_lUl,max>wrecul~5 —20GHz Eq. 8-21

11 [(h~U
Veip = — ( trmax) ~200 — 300 kHz
T g m

Eq.8-22

Wrecut = (WBF)/2m est la fréquence de recul. Tms est le rayon du champ du mode
guidé. U;max €t Uy max sont les maximums locaux du potentiel proche de r = 0 et
=(m+1/2)A .

Le modeéle théorique prédit également un Mollow triplet. En effet, étant donné que

nous sommes en régime sub-Doppler avec de grandes intensités impliquées, la
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structure énergétique a deux niveaux est scindée due a la séparation Rabi. Le résultat
est une signature spectrale avec un pic central et deux pics latéraux. La figure 8-5(a)
illustre schématiquement le niveau d’énergie en utilisant le schéma des états habillés.
Chaque état est séparé en état avec des fréquences propres wy = w; * fzs. En vue de
la structuration sous-longueur d’onde de notre champ, nous avons z; = (£21;); ol
(21,) est la fréquence Rabi a deux photons moyennée sur une longueur d’onde
Stokes.

Dans le cas d'une puissance de 4 W de pompe et 1 W de Stokes, la fréquence de la
séparation Rabi est ~ 12 MHz. Il est important de noter que des harmoniques de ces

bandes latérales peuvent étre générées par mélange a 4 ondes.

3. Simulations numériques des équations de propagation de

la DRS couplées avec les équations de Bloch

Dans le modele décrit dans la section précédente, les valeurs du champ sont des
parametres libres. Dans le but de développer et d’évaluer ce modele il est nécessaire
de prendre en compte la distribution du champ complexe le long de la fibre da a la
diffusion Raman stimulée dans une HCPCF.

Nous utilisons ici des calculs numériques! afin de déterminer les champs et I'énergie
potentielle de notre systeme publiée dans [123]. Nous considérons la propagation
d’"une pompe CW et une radiation Stokes dans le mode fondamental de la HCPCF.
La simulation néglige l'excitation de Stokes d’ordre supérieur ou méme d’un anti-
Stokes. De plus, nous ignorons le couplage de modes entre le mode fondamental du
cceur et les modes d’ordres supérieurs. Les parameétres de propagation du Stokes et
de la pompe dans une fibre HC-PCG BIP avec un diametre de coceur de 7 pm sont pris
comme les constantes de propagation fpet fis et les coefficients de pertes ap, as sont
calculés en utilisant le solveur d’éléments finis Maxwell JCMwave.

Aucune réflexion de la pompe n’a été considérée comme les valeurs du champ de la
pompe a la sortie de la fibre sont typiquement basses dti a sa déplétion. Les

parametres d’entrée suivant sont utilisés afin de calculer le décalage Stark et la

! Réalisé par Anton Husakou, chercheur au Max Born institut.
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différence de population (i.e. Eq. 8-11 et 8-12): ay = 3,854.1077 J/m/V?, a_; =
3,849.1077 J/m/ V?, by = 3,858.107 J/m/ V%, b_, = 3,854.10"7 J/m/ V?, d_, =
3,854.1077 J/m/ V2 [99], y,, = 2m(2.10°) Hz [119], [}, = 27.105 Hz [124] et N =
4,86.102° 1/m3 correspondant & une pression expérimentale de 20 bars.

Pour dériver les équations de propagation, nous considérons les valeurs de la matrice
de densité p de I'état stationnaire. Nous nous basons sur les équations de polarisation
introduites précédemment (8-13, 8-14 et 8-15) afin d’obtenir les équations de

propagations suivantes :

©s Eq. 8-23
07Eps = —5— Pps — asE
Z&=FS ZCEO FS SHFS
@s Eq. 8-24
07Eps = — Pgs — asE
Z~BS ZCEO BS S~“BS
i Eq. 8-25
0zEp = — Pp — apE
Z=P 2ce, P pEp
Les conditions pour les frontieres du champ Stokes sont :
Ers(0) = VrEgs(0) Eq. 8-26
Ers(L) = VTEgs(L) Eq. 8-27

Ou r est le coefficient de réflexion de la puissance et L est la longueur de la fibre.

Les équations ci-dessus ont été résolues de maniére auto-consistante avec les
équations de propagation en utilisant la méthode de shoot numérique pour
déterminer Er5(0). De plus, nous prenons une longueur de fibre de 7 m avec un coeur
de 3,5 pm de rayon.

La figure 8-6 présente les résultats numériques obtenus de la distribution suivant z
de la pompe, FS, BS et le gain Raman pour une puissance d’entrée de 10 W et de 25
W. La distribution z est typique pour la DRS avec avec une déplétion accompagnée
de l'accroissement du FS et du BS ainsi qu'une longueur de fibre effective
augmentant lorsque la puissance en entrée diminue. Si nous nous focalisons sur la
région du gain en faisant un zoom, nous pouvons constater un gain périodique et
une différence de population en accord avec le modele analytique mentionné
auparavant. Les résultats montrent également qu'une saturation de la quasi-totalité

de la différence de population est possible avec une puissance de pompe de 10 W. A
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25 W, le milieu Raman est totalement saturé sur tout le long de la fibre sur des

régions nanométriques périodiques.

Une fois les champs trouvés en fonction des coordonnées de propagation, nous

avons utilisé I'Hamiltonien pour déterminer numériquement la fréquence Rabi, les

fréquences des bandes latérales de mouvement et la largeur de bande.

La figure 8-7 montre le profil spatial du potentiel exprimé en THz pour le cas de 50

W couplés. En accord avec ce que nous avons vu précédemment, I’"Hamiltonien

présente un minima transversal et longitudinal. La figure représente la largeur de

bande limitée par le temps transitoire T; et calculée pour différentes pressions.
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Figure 8-6 : Evolution de la pompe, des deux Stokes le long de la direction de propagation pour des
puissances d’entrée de (a) 10 W et (25 W). Un zoom sur la puissance de distribution (c) 10 W et (d) 25
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W. Coefficient de gain Raman, la différence de population et le potentiel moyen total (H=Ut.) en
fonction de z/2s pour (e)10 W et (f) 25 W.[125]
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Figure 8-7 : (a) Potentiel moyen total (H=U,.() en fonction de z/As et p pour 25 W. (b) Profil
longitudinal H. (c) Profile transverse de H.[125]

4. Force opto-mécanique suivant la direction de la fibre

Un autre phénomene est prédit au début du processus de la DRS, une accélération
Stark des molécules[126][127]. Cette accélération moléculaire est prédite par la
distribution de I'Hamiltonien macroscopique le long de z. En effet, la figure 8-8
montre le cas d’une puissance couplée de 25 W ot I'Hamiltonien exhibe un gradient
quasi constant de 1,5h THz sur les dix premiers centimetres de la fibre due au début
de la déplétion de la pompe. Cela donne en retour une accélération constante le long

de z aux molécules exprimée par :

_1 9Weor)

a=—-m
2, Eq. 8-28

Ces molécules accélérées entrent ensuite dans la section de la génération Raman

représentée par un puit de potentiel de 11h THz et une largeur spatiale de ~ 4 cm.
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Figure 8-8 : Accélération Stark le long de la fibre avec le potentiel moyen total en fonction de la fibre
ainsi que deux diagrammes de la vitesse de phase en fonction de la fibre et de z/45.[125]

Il est important de noter que ce réseau optique accélere aussi vu qu’il dépend de la
densité moléculaire. Cette dynamique complexe n’est pas traitée ici. Nous gardons le
modele mentionné précédemment ot les molécules sont considérées étre
stationnaires initialement, méme si nous pouvons extraire qualitativement la
dynamique de la cinétique des molécules en considérant le diagramme de la phase
de la vélocité. La figure 8-8 représente cette dynamique pour une pression de 20
bars et une puissance de pompe de 25 W. Les figures représentent 1'accélération des
molécules. La carte de couleurs indique les coordonnées qu’une molécule peut
occuper selon sa vitesse. Les vitesses aux positions du gain maximum sont utilisées
comme une référence. Nous pouvons constater qu’il existe des trajectoires proches
dans I'espace des coordonnées de vélocité pres du minima de I’'Hamiltonien (z/\ =
0,5 +N, N est un entier), correspondant au piégeage de molécules avec des vélocités
en-dessous d’environ 1000 m/s. Le piégeage résulte de la dépendance a I'espace des

termes de décalage Stark. Le mouvement des molécules dans la direction
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longitudinale comme dans la direction normale peut générer des bandes latérales de
mouvement, comme expliqué précédemment.

Les molécules avec des vélocités entre 0 et 1500 m/s aux positions du gain maximal
(z/N = N) sont influencées significativement par le décalage Stark alors que des
molécules plus rapides (>1500 m/s) ne le sont pas. Ces dernieres contribuent de
maniéere négligeable a 1'émission vue qu’elles ne restent pas assez de temps dans la
région a haut gain et sont fortement saturées. Ainsi, c’est la dynamique des
molécules initialement plus lentes qui détermine le spectre que nous observons
expérimentalement.

Nous pouvons également observer l'accélération soudaine et la décélération
expérimentées par les molécules dans la région a haut gain Raman (z= 15 cm et z=17
cm) et a la déplétion de la pompe (z = 27 cm et z =30 cm). De telles accélérations
provoquent des gradients de pression locaux induisant a leur tour une augmentation

de la densité moléculaire de maniere localisée.

5. Conclusion

Ainsi, le modele théorique que nous proposons se base sur un systeme a deux
niveaux ou la génération de la DRS s’effectue dans le sens propagatif et contra-
propagatif. Nous avons vu qu’en résolvant les équations de Bloch nous obtenons une
localisation de la différence de population, et donc du coefficient du gain Raman,
dans des régions d"une dizaine de nm le long de I'axe z avec une période de A5/2.
Cela implique une structuration semblable de l'indice de réfraction, et de maniere
plus intéressante le potentiel. Ceci est confirmé lorsque ces équations de Bloch sont
couplées avec celles de la propagation de la DRS. Nous nous attendons donc a une
localisation des molécules actives Raman dans des zones ot §, < Ag, c.a.d en régime
Lamb-Dicke. De plus, elles devraient étre piégées dans des puits de potentiel
profonds. La résultante est une nouvelle structure énergétique de notre systeme a
deux niveaux. En effet, les deux états initiaux sont décalés par l'effet Stark, puis
chaque état est scindé en deux par le Rabi splitting induisant la formation de quatre

états habillés, discrétisés dans des puits de potentiel transverses et longitudinaux.
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Plusieurs signatures spectrales sub-Doppler devraient découler de cette nouvelle
configuration :
e Une largeur de bande sous la limite Doppler de I'Ho.
e Un mollow triplet dt a la séparation Rabi a deux photons espacé de 12 MHz.
e Les états habillés étant confinés dans de forts puits de potentiel sont mieux
décrits par un oscillateur harmonique. La signature spectrale du confinement
dans le sens transversal et longitudinal résulte en des bandes latérales, entre

200 et 300 kHz pour le transverse et 5 et 20 GHz pour le longitudinal.
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Chapitre 9.

Radiation Stokes a haute puissance et a largeur
de raie sub-recul par nanostructuration de gaz et
DRS dans un régime Lamb-Dicke: résultats
expérimentaux.

L’intérét de ce neuvieme chapitre est de démontrer expérimentalement les résultats théoriques
du chapitre 8. Pour cet objectif, un montage expérimental relativement simple a été réalisé
afin de mesurer la largeur de bande du Stokes propagatif et contra propagatif. Ce montage
permet également de détecter les autres signatures spectrales décrites précédemment mise a
part celle du piégeage dans le sens longitudinal. Afin d’adresser ce probléme nous proposons
deux montages afin de les caractériser. Nous verrons que nous pouvons générer une radiation
Stokes de haute puissance avec des largeurs de raies sub-recul. La présence des diverses
bandes latérales indique un fort piégeage des molécules dans une nanostructuration de gaz en

régime Lamb Dicke.
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1. Introduction

Ce chapitre a pour but de rassembler les différentes signatures spectrales énumérées
dans la conclusion du chapitre précédent. En effet le modele prédit un fort
confinement des molécules d’'H> dans des zones actives Raman de quelques nano
metres présentant des puits de potentiel ultra profonds. Ce phénomene doit induire
un rétrécissement de la largeur de bande et des fréquences d’oscillation sur une
gamme allant de 200 kHz a quelques dizaines de GHz. Ces résultats se basent sur des
travaux effectués par Mehsaal Alharbi, ancien doctorant du GPPMM,, réitérés pour la
plupart durant cette these, ainsi que des résultats complémentaires permettant de
valider le modele. Nous débuterons par la description du montage optique. Puis, une
étude sur la largeur de bande en fonction de la pression et de la puissance est
présentée, suivie de la signature spectrale de la séparation Rabi et ses harmoniques.
Enfin, les bandes provenant du fort piégeage des molécules dans le sens longitudinal

sont caractérisées permettant de valider le modele complet.

2. Montage optique

Le montage optique utilisé est relativement simple. Un laser continu IPG fibré
Ytterbium avec une puissance de 100 W et une largeur de bande de 400 kHz a 1061
nm est couplé dans la HCPCF BIP dimensionnée pour cette expérience. Une HCPCF
BIP a donc été fabriquée afin de guider uniquement la pompe et le premier Stokes

rotationnel introduit dans la partie I, chapitre 2 (figure 9-1).
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Figure 9-1 : Image MEB de la fibre BIP HCPCF fabriquée et les pertes associées avec la reprséentation
de la longueur de la pompe (fleche rouge), du premier Stokes rotationnel (fleche rouge foncée), du
premier anti-Stokes rotationnel (fleche noire) et du second Stokes rotationnel (fleche noire).

Le diameétre du cceur fait 7 pm et 1’'espacement entre deux trous d’air adjacents de la
gaine est de 2,5 um. Les pertes ont été mesurées en effectuant un cut-back de 200 m
de fibre a 2 m en utilisant un super-continuum. On trouve des valeurs de 'ordre de
90 dB/km a 1061 nm et de 110 dB/km a 1131 nm (premier Stokes rotationnel). La
bande transmise est comprise entre 999 nm et 1175 nm annihilant la génération du
Stokes rotationnel du second ordre (1212 nm) et I’anti-Stokes rotationnel du premier

ordre (1000 nm) lors de la conversion Raman comme vu sur la figure 9-2.
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Figure 9-2 : Spectre optique mesuré a 'OSA de la pompe et du Stokes avec le spectre de transmission
de la fibre (a) Spectre du FS (4 W) et de la pompe (11 W). (b) Spectre du BS (1 W) et de la pompe (11
W).
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Enfin, le troncon de fibre est scellé a chaque extrémité dans des cellules a gaz avec
lesquelles il est possible d’insérer I'H> et de contrdler sa pression. Des fenétres
revétues pour atténuer les réflexions a 1061 nm sont utilisées permettant de coupler

et récolter la lumiére.

Figure 9-3 : Schéma expérimental de la génération Raman avec une HCPCF BIP et la technique de
mesure du self heterodyne. Filtre NPB ; filtre passe bas étroit, BS : Stokes conte propagatif, FS : Stokes
propagatif, AOM : modulateur acousto-optique, PBS : Cube séparateur polarisateur, BS : cube
séparateur, SMF : fibre monomode, PD : photo détecteur[125].

Un filtre Notch est placé devant la cellule d’entrée afin de transmettre le 1061 nm et
réfléchir a 45° le Stokes rotationnel de premier ordre a 1131 nm se propageant dans le
sens contra-propagatif. De plus, afin d’éviter que la pompe résiduelle rétro réfléchie
se propage jusqu’au laser, un dispositif de polariseur est implémenté. Un autre
Notch est placé a la sortie de la fibre pour la méme raison exceptée que nous
récupérons cette fois ci le Stokes propagatif. Les spectres du FS et du BS sont mesurés
grace a un analyseur de spectre optique (OSA). Un exemple de ces spectres est
présenté pour le cas d'un Stokes propagatif (FS) sur la figure 9-2(a) et contra-
propagatif (BS) sur la figure 9-2(b). La puissance du laser est ici de 29 W avec un
coefficient de couplage de 60%. Nous pouvons constater une extinction de 4 dB entre
la pompe a 1061 nm et le premier Stokes rotationnel a 1131 nm dans le cas du FS. Le
spectre du BS est composé majoritairement du Stokes avec une extinction de 32 dB.

La pompe résiduelle provient de la réflexion sur l'embout de la fibre da au
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recouvrement entre le mode de coeur et la silice dont nous avons parlé dans la
premiére partie (environ 1% de la puissance couplée).

Le signal filtré est ensuite acheminé a un systeme self-hétérodyne afin de mesurer les
composantes spectrales du FS et celui du BS. Pour cela, le faisceau est scindé en deux
par un cube séparateur. Une portion du signal est injectée dans un bras composé
d"un modulateur acousto-optique (AOM) opérant a ~210 MHz, 'autre est couplée
dans plusieurs kilometres de fibre SMF (de 6 a 20 km). Les deux faisceaux sont
ensuite superposés. Le battement entre signal retardé et celui dont la fréquence est
décalée en fréquence est détecté grace a un photo-détecteur. Ce battement est

visualisé sur un analyseur de spectre RF permettant de déduire les différentes

largeurs de bande.

3. Largeurs de bande

La figure 9-4 représente les largeurs de bande de la pompe mesurées de -2 a 2 MHz
pour différentes puissances par la technique du self hétérodyne lorsqu’elle est
couplée dans une fibre de 20 m de longueur remplie de 20 bars d’'Hz. Nous pouvons

constater que la largeur de bande est de 400 kHz quelle que soit la puissance.
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Figure 9-4 : Evolution de la largeur de bande de la pompe a travers la fibre pour différentes puissances
d’entrée 1 W (courbe bleue), 55 W (courbe verte) et 70 W (courbe rouge)[125].

Une étude systématique a été réalisée avec une longueur de fibre de 20 remplie d’H>.
Pour cela, une pression de gaz couvrant la gamme de 20 a 50 bars est insérée dans la
tibre. La puissance de la pompe quant a elle s’étend de 9 a 42 W. Le spectre optique
et le spectre RF du FS et du BS ont été mesurés de maniere systématique par M.

Alharbi et présenté afin d’avoir une vue d’ensemble sur le modele [125].
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Figure 9-5: (a) Evolution de la largeur de bande en fonction du produit Pi,*Pression pour le Stokes
propagatif (points bleus) et Stokes contra-propagatif (points rouges).[125] (b) Représentation du
spectre optique du régime I et II (a) et de la mesure de la largeur de bande en échelle
logarithmique[125] (c) Zoom sur le régime I avec la représentation de la fréquence sub-recul pour le
Stokes propagatif (points bleus) et contra propagatif (points rouges) [125].
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Afin d’avoir une idée de la dynamique des molécules en fonction de ces parametres,
un graphique a été tracé dans la figure 9-5(a) représentant la largeur de bande du FS
et du BS en fonction du produit de la puissance d’entrée et de la pression. La
tendance obtenue montre deux régimes.

En effet, aux produits de la puissance et de la pression inférieurs a 1000 W.bar la
largeur de bande est tres étroite. Elle est mesurée avec des valeurs balayant une
gamme de 14 a 72 kHz. Ces valeurs sont de 4 ordres inférieurs a la limite Doppler

dans les mémes conditions (i.e. 153 MHz). Ce rétrécissement correspond a celui

attendu en régime Lamb-Dicke, c.a.d. \/6(h‘1Ut0t)/2nvrecul ~10*. Le régime I est
donc celui du rétrécissement Lamb-Dicke (6z < 1) . Un spectre optique typique ainsi
que la mesure des largeurs de bande sont représentés sur la figure 9-5 (b) présentant
la forte conversion du premier Stokes et sa faible largeur de bande associée. Nous
pouvons noter une structuration de ce spectre RF que nous expliquerons plus tard.
De plus dans ce régime I, les largeurs de bandes mesurées sont toutes situées en
dessous de la fréquence de sub-recul comme nous pouvons le voir sur la figure 9-5
(c).

Lorsque le produit de la pression et de la puissance augmente a 1000 W.bar, la
largeur de bande s’élargie de maniere exponentielle, nommé régime II. Cet
élargissement, comme nous pouvons voir sur le spectre optique présenté sur la figure
9-5 (c), coincide avec la génération du Stokes du second ordre altérant la
structuration du gaz, in fine son piégeage. Le spectre RF est alors de forme
triangulaire avec une largeur de bande de 800 kHz pour ce cas, et les bandes latérales

ne sont plus résolues.

4. Signature du Rabi splitting et du mélange a 4 ondes

Les spectres ont également été pris sur une plus grande gamme de fréquence RF de
160 MHz afin de mesurer les bandes latérales prédites dans la section précédente, a
savoir celle dues au Rabi-splitting et au mélange a 4 ondes. Lors de cette these j'ai
répété ces mesures déja obtenu par M.Alharbi. La figure 9-6 est un spectre typique

du FS et du BS que j'ai pu mesuré ott nous pouvons constater des bandes latérales a
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9,5 MHz avec leurs harmoniques. Les conditions expérimentales lors de la mesure est
une pression de 20 bars d’H», une puissance de pompe de 11 W et du FS de 3,5W.

En effet, nous avons vu dans le modele théorique qu'une localisation dans une région
sub-longueur d’onde couplée avec un fort champ sépare le systeme a deux niveaux
conventionnels en quatre états habillés. Le spectre est alors composé d"un Mollow
triplet espacé par la fréquence Rabi a deux photons calculée de maniére a 12 MHz.
Une bonne adéquation avec les mesures (9,5 MHz) est donc trouvée. Quant aux
harmoniques, elles sont le résultat d'un mélange a quatre ondes entre les

composantes du spectre.
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Figure 9-6 : Spectre RF du FS sur une gamme de 160 MHz pour une pression de 20 bars et une
puissance d’entrée de 11 W avec la courbe de la limite Doppler pour 20 bars de pressions.
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5. Signature des bandes relatives au piégeage dans I'axe

transverse et longitudinal

Comme nous avons pu voir dans le modele théorique, Les molécules sont localisées
spatialement dans des régions tres étroites induisant des états de mouvement de
translation quantifiés dans le sens transversal et longitudinal de la fibre. Comme
pour la signature Rabbi jai réitéré les mesures déja obtenu par M.Alharbi.

Le piégeage transversal avec un puit d’environ 200 MHz de profondeur correspond a
des oscillations de fréquence situées d’apres les calculs numériques entre 200 et 300
kHz. Le spectre RF du systeme self hétérodyne a été mesuré sur une plage de 4 MHz
pour les différentes pressions et puissances. Une trace typique des spectres que j'ai
mesuré dans ce régime est présentée dans la figure 9-7. Sur cette trace le FS est
mesuré (Prs = 3W) pour une puissance de pompe en entrée de 10 W et une pression
de 20 bars d’'Hz. Autour de la ligne centrale, définissant notre largeur de bande, nous
pouvons observer des bandes latérales aux alentours de 200 kHz dont la fréquence
ne bouge pas avec les différents parameétres. Les bandes latérales observées sur les
spectres a ces fréquences sont donc la manifestation du piégeage des molécules dans

le sens transversal de la fibre.

Amplitude (dBm)

20 15 1.0 05 00 05 1.0 15 2.0
Fréquence RF (MHz)

Figure 9-7 : Balayage du spectre RF sur 4 MHz pour une pression de 20 bars d"H, 10 W de puissance
de la pompe en entrée et Prg = 3W.
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Les pics situés a 800 kHz correspondent a l'effet Doppler entre le FS et le BS. Une
piéce manquante afin de valider ce modéle est la signature des molécules fortement
piégées dans le sens longitudinal de la fibre.

En effet, le modele théorique fournit une estimation de la profondeur du puit de
potentiel dans la direction longitudinale de la fibre d’une valeur de 55 THz. Avec un
puit aussi profond, les oscillations longitudinales sont estimées a une fréquence
située entre 5 et 20 GHz. Ces fréquences étant au-dessus de la limite de détection de
notre systéme self-hétérodyne, deux autres méthodes ont été utilisées afin de les
mesurer.

La premiére consiste & mesurer le spectre avec un analyseur de spectre optique en
mode haute résolution. Le spectre obtenu pour le FS est tracé sur la figure 9-8 ou
nous observons trois pics avec un espacement en fréquence de 15 GHz en adéquation
avec la gamme calculée. Celui du milieu correspond a la ligne centrale Stokes et les

deux autres aux oscillations dans le puit de potentiel longitudinal. Ces valeurs sont

corroborées avec 'interpolation de trois gaussiennes sur le spectre.
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Figure 9-8 : Mesure du spectre optique avec un OSA.

La deuxieme méthode consiste a diffracter le FS. L’expérience réalisée est illustrée sur
la figure 9-9 (a). Le faisceau est diffracté par un réseau de diffraction avec un

espacement inter ligne de 833 nm. Le profil d'intensité est ensuite reconstruit a 11 m
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de ce réseau grace a un photo-détecteur placé sur un moteur linéaire afin de balayer
le faisceau a vitesse constante. Le profil reconstruit est clairement structuré de trois
pics espacés d'1 a 1,5 mm 1'un de l'autre correspondant dans cette configuration a
des fréquences entre 11 et 16 GHz, similaire aux résultats obtenus via la méthode

décrite précédemment. Le spectre obtenu est présenté par la figure 9-9 (b).
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Figure 9-9 : (a) Schéma expérimental. (b) Spectre mesuré en balayant le photo détecteur sur I’axe de
projection des bandes latérales.

L’asymétrie semble montrer une distribution thermique des molécules. Un dispositif

de mesure avec une meilleure résolution est nécessaire pour investiguer cet aspect.
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6. Conclusion

En conclusion de ce chapitre, des largeurs de bande aussi basses que 14,8 kHz ont été
mesurées indiquant un rétrécissement Lamb-Dicke et donc un piégeage des
molécules d'H>. La dépendance de cette derniére a la pression et la puissance du
laser de pompe est également déterminée pour 20 m de fibre BIP HCPCF. Avec ces
mesures sur une faible gamme de fréquence, les oscillations provenant du piégeage
des molécules dans le sens transverse est également obtenu entre 200 et 300 kHz. Sur
une gamme d’'une centaine de MHz les oscillations Rabi sont mesurées a 9,5 MHz
avec leurs harmoniques émanant d’'un mélange a quatre ondes. Ces mesures sont en

excellentes adéquation avec le modele théorique.

La signature spectrale restant a mesurer pour démontrer la profondeur des puits de
potentiel dans le sens longitudinal de la fibre est celle des oscillations longitudinales.
Elles ont été mesurées lors de cette these a des fréquences comprises entre 10 et 15
GHz par le biais de deux méthodes. Ces mesures ouvrent la voie vers un possible
refroidissement moléculaire comme nous verrons dans les perspectives du prochain

et dernier chapitre.
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Chapitre 10.

Exacerbation du rétrécissement de la largeur de
raie Stokes par optimisation de la longueur de
fibre et pression du gaz.

Ce dernier chapitre rapporte l'optimisation de la largeur de raie Stokes afin de la réduire le
plus fortement possible. Dans ce but, nous nous basons sur le modele décrit précédemment et
les résultats expérimentaux obtenus ou 'augmentation de la longueur et la diminution de la
pression sont les éléments clés. Nous finirons par les perspectives que laissent présager cette
nouvelle source laser basée sur la DRS conduite en régime LD dans une HCPCF remplie

d’Ho.

Matthieu Chafer | Thése de doctorat | Université de Limoges | 2018 241

(@) ev-nc-no | mu|



1. Introduction

Le chapitre 9 a exposé les résultats expérimentaux d’un nouveau régime d’émission
Stokes. Ce régime, basé sur la DRS dans une configuration Lamb-Dicke (DRS-LD),
permet a la fois la génération d’une radiation cohérente, continue, a haute puissance
et une largeur de raie fortement rétrécie par effet Dicke. Dans ce cadre, la source
Stokes ainsi développée montre une puissance optique allant jusqu'a ~50 W et des
conversions quantiques nettement au-dessus de 80%. De méme, cette source Stokes
offre une largeur de raie aussi basse que 14 kHz. Cette gamme de puissance optique
et de largeur de raie remplit largement le prérequis concernant les deux lasers
pompes pour générer le peigne Raman en continu (figure 7-8).

Par ailleurs, notre source a base de DRS-LD s’est reposée sur un modéle théorique
qui ne traite pas de la dynamique de relaxation des molécules piégées, nécessaire
pour déterminer la limite minimale de la largeur de raie de notre configuration DRS-
LD. Elucider cette question reste tres difficile car le systeme est tres complexe par la
nature auto-organisée du réseau optique et moléculaire, et par le peu de travaux
antérieurs proches de la situation physique de notre probleme. Le présent chapitre a
pour but a la fois d’apporter quelques éléments expérimentaux pour de futures
études fondamentales sur la dynamique des molécules nano-piégées, mais aussi de
développer une source Stokes avec une largeur de raie plus fine que celles obtenues
jusqu’ici.

Le chapitre commence avec un rappel des travaux sur la spectroscopie Lamb-Dicke
et comment ils sont exploités pour dégager des lois d’échelle afin d’atteindre des
largeurs de raie de la source Stokes a base de DRS-DL affinée. Ensuite, nous
présentons nos mesures de largeur de raie avec une fibre creuse dont la longueur et

la pression du gaz ont été dimensionnées pour un tel objectif.

2. Reétrécissement Lamb-Dicke

Le régime Lamb-Dicke en spectroscopie concerne la configuration d'interaction entre
une particule (ex. atome ou molécule) et un champ électromagnétique lorsque la
particule est confinée spatialement a une étendue plus petite que la longueur d’onde

du champ électromagnétique. La signature spectrale dans ce régime dépend
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fortement de ce qu’est appelé le parametre de Dicke donné par I'expression n = kéx.
Ici k est 'amplitude du vecteur d’onde du champ et 6x est 1'étendue spatiale de la
particule. Aussi, dans le cas ou la particule est piégée par un puit de potentiel, le
parametre Dicke peut s’exprimer en fonction du ratio entre le fréquence de recul,
Veecw qui représente l'ultime source de changement d’énergie cinétique, et la
fréquence fondamentale d’oscillation de la particule dans le puit, souvent

approximée a celle d'un oscillateur harmonique, V;qns. L expression dans ce cas est

donnée par 1 = /Vgecur/Verans-

D’apres les travaux antérieurs qui ont traité quantitativement le rétrécissement
d’une raie spectrale dans le régime LD nous citons ceux de Courtois et Ginberg dans
le cadre des atomes froids piégés dans des réseaux optiques [128], et ceux de
Firstenberg et al. [129] dans le cadre de la transparence électromagnétique induite
dans des nano-cellules a gaz. Courtois et Ginberg ont rapporté que le facteur de

rétrécissement d’une raie d’absorption d’un atome confiné dans un puit de potentiel

est rétréci par un facteur de 'ordre de / 2mVyecyi /8(h~1U,,,), et qui n’est autre que le
parametre 7. Cependant ces travaux ne donnent pas une expression de la largeur de
raie. Firstenberg et ses collegues ont mis en évidence le role de la configuration de
l'interaction dans I'expression d’une raie d’absorption dans le régime LD. Ils ont en
particulier montré que dans le cas d'une transition a deux photons comme celle
étudiée, a savoir une transition a trois niveaux en configuration A, le vecteur d’onde
(et donc la longueur d’onde) intervenant dans le parametre de Dicke, ne correspond

N

plus a celui d'un laser liant une transition mais a une longueur d’onde effective

— — — —
donnée par Ag;r = 21/ |k1 — k2|. Ici, k; et k, sont les vecteurs d’ondes des deux lasers
intervenant dans la transition. Aussi, les auteurs ont donné 'expression du spectre

de I'absorption dans ce régime, reproduite ci-dessous :
I'+nlp
A2 + (I—v + nFD)Z Eq. 10-1

Spicke(®) =

Le spectre montre alors une forme Lorentzienne dont la largeur a mi-hauteur est

1. Ici, Tp, I', A sont respectivement la largeur Doppler a mi-

Vewnm = (T +nlp)n™
hauteur, la largeur naturelle de I'état excité et le décalage a deux photons des lasers

de la transition a trois niveaux. A noter, que la parametre de Dicke est, suivant ce qui
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a été mentionné ci-dessus, donné comme suit n = |I_c)1 — E2|6x. En conclusion, la
largeur de raie prédite est donc donnée par la largeur naturelle de la transition
élargie par nlp.

Dans le cas de nos molécules actives du DRS-DL, nous avons vu que celles-ci sont
piégées dans un puit de potentiel de profondeur de ~56 THz suivant la direction z
(direction de la propagation dans la fibre) et de 200 MHz suivant la direction radiale.
Approximons nos puits de potentiel a ceux d'un oscillateur harmonique, nous
trouvons les fréquences fondamentales translationnelles suivantes : Vignsiong = 5 —
20 GHz suivant les conditions expérimentales pour le piege le long de z, et vy gns =
200 MHz (figure 10-1). Par conséquent le parametre de Dicke est de I'ordre de n,~104
pour les pieges longitudinaux et de 7,,~10-3 pour les piéges transversaux.

Direction z
>

56THz

Direction x-y

3
2 N 4
: <z
% Viong §§ 14
~5—20 GHz L] 200 trg?lso kH
= - — Z
< |

Figure 10-1 : Schéma illustratif des puits de potentiel dans la direction de propagation de la fibre (z) et
dans la direction radiale de la fibre.

Alors que la valeur de n, est qualitativement consistante avec nos résultats
précédents qui montrent un ratio entre la largeur de raie mesurée et celui du Doppler
de 10+ cette concordance souleve deux questions. La premiére concerne 1'effet du
piége transverse, et dont le parametre de Dicke est 10 fois plus fort que celui associé

au confinement longitudinal. La deuxieme question releve de 1'expression exacte de
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la largeur de raie. La premiere question requiere un modéle numérique 3D résolvant
I"équation cinétique quantique [130], ce qui est largement en dehors du périmetre de
ces travaux de these. Cependant, étant donné la configuration fibrée de la DRS, nous
pouvons raisonnablement déduire que les molécules qui contribuent le plus au signal
Stokes transmis par la fibre sont celles ayant une vitesse transverse minimale. Ceci
est corroboré par la puissance des bandes latérales due aux oscillations
longitudinales qui est beaucoup plus élevée que celle due aux oscillations transverses
(voir chapitre 9). Aussi, concernant la question de I'expression de la largeur de raie,
nous pouvons nous inspirer des travaux de Firstenberg et al. pour écrire les équations

suivantes :

VEwHM = (F12 + TIFD)H_l Eq. 10-2
sgcos(Bsz)? Eq.10-3
gy SECOSED
" [1 4 2sgcos(Bsz)?]
O i
Sg = ng)/ﬂgszat) Eq. 10-4

La figure 10-2 montre le profil longitudinal du potentiel pour différents parametres
de saturation s (courbe bleue pour sz = 0,1, courbe orange pour sz = 1, courbe verte
pour sz = 10, et courbe rouge pour sz = 100 ). Pour des parametres de saturation
faible, le potentiel s’approche de ceux des réseaux optiques conventionnels pour
piéger des atomes froids par effet Stark, comme le montre I'expression de
(h™1U; )~(sgcos(Bsz)*)wg. Un exemple du profil du potentiel dans ce régime est
illustré par la courbe bleue qui correspond a sp = 0,1. Aussi, la figure montre
clairement que la profondeur du potentiel croit et sa largeur 6z rétrécit avec la

croissance de sp.
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Potentiel dans la direction z

Direction z

Figure 10-2 : Profil longitudinal du potentiel en fonction des différents niveaux de saturation.

Par conséquent, augmenter le parameétre de Dicke revient a augmenter s;. Comme ce

dernier est proportionnel & Eg/+/y1,T12, exacerber le régime LD revient a augmenter
la puissance du Stokes et a réduire la pression du gaz. A cet effet, il suffit d’ajouter
de la longueur de fibre pour baisser le seuil de génération du Stokes. Aussi,
augmenter la longueur de la fibre nous permet de réduire la pression du gaz sans
pour autant augmenter le seuil de pompe pour la DRS.

Ainsi dans ce chapitre, la largeur de bande avec une plus grande longueur de fibre et

de plus faibles pressions a été investiguée.

3. Dispositif et résultats expérimentaux

a) Montage optique
Le montage optique est quasiment identique a celui utilisé dans le chapitre 9. La
différence majeure concerne la longueur de la BIP HCPCF utilisée. A la place des
vingt metres nous utilisons trente métres. L’autre différence est la longueur de fibre
du bras de délai du systéeme self-hétérodyne. En effet, la longueur de la fibre
nécessaire est déterminée par Avypy, = ¢/(nLys;p). Cette valeur est de 15 km pour une
largeur de bande 14 kHz. Nous avons donc échangé les 6 km de SMF par 20 km. II est
important de noter que cette longueur ne s’applique que dans le cas d'une phase
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blanche, ot le phase jitter est relié a la largeur de bande Lorentzienne et le temps de
délai entre les deux bras non équilibrés de linterférometre. I n’est pas donc
forcément pertinent d’allonger ce bras dans notre cas vu que nous pouvons nous
attendre a ce que la structure de la phase de 1'émission parte de celle de 1'émission
spontanée due au régime LD. Afin de s’en assurer la largeur de bande a été mesurée
sur deux gammes de fréquence différentes avec un bras composé d’un retardement
de 1 m, 6 et 20 km de fibre monomode. Sur la figure 10-3(a), nous constatons un
profil spectral identique pour les trois délais sur une gamme de 3MHZ. La figure 10-
3(b) montre des largeurs de bande comprises entre 2 et 3 kHz avec une différence
relative de moins de 20%. Ces figures démontrent la faible répercussion de longueur

de fibre monomode sur nos résultats.

(a)

T T T T T
-80 } ——pas de délai E
pour 6 km de délai

pour 20 km de délai

-85}

90 |

95}

-100

-105

Signal détecté (dBm)

=110 |

1.5 1.0 05 00 05 10 15

(b)

W

3 02 A 0 1 2 3
Fréquence (kHz)

Signal détecté (u.a.)

Figure 10-3 : (a) Comparaison de la trace des spectres RF sur une gamme de 3 MHz dans le cas ot la
longueur de la SMF du bras de retard est égale a 0 km (courbe rouge) a 6 km (courbe bleue) et 20 km
(courbe noire). (b) Comparaison de la trace des spectres RF sur une gamme 6 kHz dans le cas ot1 la
longueur de la SMF du bras de retard est égale a 0 km (courbe rouge) a 6 km (courbe (bleue) et 20 km
(courbe noire).
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b) Résultats expérimentaux
Un jeu de pressions a été utilisé avec différentes puissances de couplage afin
d’obtenir une cartographie des largeurs de bande en fonction du produit de la
puissance d’entrée et la pression. Les pressions d’Hzremplissant la fibre varient de 5
a 50 bars. Les puissances couplées sont de 9 a 13 W. Ces valeurs permettent de
sonder les valeurs basses du produit puissance-pression.

La cartographie de cette étude est résumée sur la figure 10-4.

100 T T T T T T ¥ T ¥ T ¥ T

Largeur de bande (kHz)
S

0 100 200 300 400 500 600 700
PinXPressure (W.bar)

Figure 10-4 : Largeur de bande en fonction du produit de la puissance en entrée et la pression pour le
FS (points bleus) et le BS (points rouges) ainsi que la ligne représentant la fréquence sub-recul.

Les largeurs de bandes obtenues sont en dessous de 5,5 kHz pour des produits de
puissance-pression en dessous de 650 W.bar. Pour rappel, I'élargissement dt au recul
est de 74 kHz, nous sommes donc a un ordre de grandeur de moins que cette
fréquence.

Comme pour I'expérience rapportée dans le chapitre précédent, la largeur de bande
s’élargit lorsque le produit puissance-pression est augmenté. Cependant dans cette
gamme, cet élargissement présente une variation plus faible indiquant un
rétrécissement LD plus fort dGi a une réduction de collisions entre les molécules d"H»

et, ou une zone saturée plus étendue.
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La figure 10-5 présente les mémes données mais met en évidence cette fois-ci 1'effet
de la pression seule. L’évolution de la largeur de raie montre une évolution linéaire
qui est en accord avec Vpypy = (I + nlp)n~tqui montre que dans un régime LD
fort n est fortement réduit pour que vpyuy = ([T~ pgy- Une interpolation linaire
des largeurs de raie mesurées pour des pressions entre 5 et 50 bars montre un bon
accord. Un taux d’élargissement autour de 0,1-0,05 kHz/bar est trouvé. Si nous
comparons cette valeur a la valeur de la relaxation de population I}, de la transition
rotationnelle de H> rapportée dans [124], notre mesure donne une relaxation de
population 10 fois plus faible. Etant donnée la haute résolution de notre dispositif, il
peut étre envisagé comme moyen de mesure métrologique de la relaxation de

population de molécules actives Raman.

6l o Fs ' ' ' ' .
< e BS
°
5 3 ":j#:::“‘ |

0 10 20 30 40 50
Pression d'H2 (bar)

Figure 10-5 : Evolution de la largeur de bande en fonction de la pression pour une puissance d’entrée
de10 W.

La largeur de bande la plus étroite est trouvée a 2,7 kHz pour P;,, X Pression de 50
W.bar. Le spectre est montré sur un balayage de 6 MHz ou nous pouvons observer
les mémes signatures spectrales que précédemment. La figure 10-6(b) est un zoom

sur une plage fréquentielle de 8 kHz afin de mesurer la largeur de bande.
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Figure 10-6 : (a) Largeur de bande mesurée sur 3 MHz. (b) Largeur de bande mesurée sur une plage de
8 kHz.

Ces valeurs représentent une optimisation de la largeur de bande d'un facteur 5
comparé aux valeurs de largeur de bande rapportées dans le chapitre précédent.

Cette expérience permet de corroborer le modele dépeint, cependant de nombreuses
questions restent en suspens. Les perspectives et les expériences liées a ces derniéres

sont décrites dans la prochaine section.

4. Perspectives

N

Ainsi, nous avons réussi a obtenir une source laser Raman idéale dans le but de
générer un peigne Raman en CW dans une HCPCF avec une puissance Stokes
pouvant atteindre 55 W et une largeur de bande pouvant étre aussi basse que 2,7
kHz. Les résultats obtenus dépassent le cadre du synthétiseur d’onde en vue de
comprendre comment cette nouvelle source atypique fonctionne. Le réseau de gaz
formé par la DRS conduit en régime LD propose une nouvelle dynamique et ouvre
de nombreuses perspectives a investiguer. Un réseau de gaz a déja été rapporté o
des forces électro-strictives induites par le croisement d’impulsions optiques [131].
Cependant ces réseaux different de par leur profondeur, leur mécanisme et
implications par rapport a la nano-structuration du gaz par Raman. Ce dernier
représente le premier réseau de gaz formé par une saturation spatiale Raman ainsi
que la premiere fibre avec un coeur comportant une telle structure. Cette source
Raman est cohérente émettant une largeur de bande plus étroite que celle de recul. A
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terme, elle pourrait devenir une nouvelle espéce de fibre optique et de lasers fibrés
mais également une solution liant le champ des fibres photoniques a la physique

quantique moléculaire. De nombreuses questions restent cependant a élucider.

a) Structure physique du réseau nano structuré
Des investigations seront nécessaires pour caractériser la structure physique du
réseau, la dynamique du piégeage des molécules et la diffusion de la lumiéere. Dans
ce but, des mesures plus précises des bandes latérales longitudinales doivent étre
menées et la structure physique du réseau de piégeage déterminée. Une autre

information a glaner est le décalage Stark.

i. Mesure des fréquences longitudinales
Comme dit précédemment la difficulté est la gamme de fréquence a laquelle les
fréquences longitudinales sont situées. En effet, des fréquences de 10 GHz ne sont
pas atteignables avec notre systeme de détection actuel. La meilleure approche serait
par la technique de self hétérodyne, la difficulté étant de trouver un décaleur de
fréquence et un analyseur de spectre avec la bonne gamme fréquentielle. Cependant,
le procédé de diffracter le faisceau comme utilisé dans cette these peut s’avérer
suffisant pour caractériser la nature de la lumiere diffusée. Les résultats obtenus

n’étant pas suffisamment résolus il est nécessaire de réitérer I'expérience.

ii. Caractérisation de la structure physique du réseau de piégeage
La caractérisation de la structure physique du réseau de piégeage implique de
localiser le réseau dans la fibre, I'espacement entre les pieges, la longueur du réseau
et son enveloppe. Expérimentalement deux expériences pour ces mesures peuvent
étre effectuées. La premiere consiste a diffracter un laser sonde sur 1’axe normal de la
fibre a la section ou se situe le réseau. La largeur et 1'espacement du piege seront
déduits de la forme de la diffraction. La localisation de la nano structuration sera
déterminée par la diffusion sur le coté le plus intense. Un laser continu avec une
courte longueur d’onde est préférable afin d’obtenir la meilleure résolution spatiale.
Afin d’éviter la diffraction par la gaine micro-structurée une fibre IC HCPCF sera

utilisée du fait que ses ponts sont plus épais et plus espacés.
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La deuxieme expérience est basée sur I'imagerie haute résolution. La section de la
fibre contenant le réseau auto-assemblé est placée devant un objectif a grande
magnification et une grande ouverture numérique d'un microscope confocal a

balayage laser.

iii. Investigation de la mesure du décalage Stark
Dans le but d’avoir une meilleure compréhension de la dynamique de la
nanostructure auto assemblée, une mesure a haute résolution de la fréquence absolue
du pic central Stokes dans le spectre diffusé RF et sa dépendance sur la puissance de
la pompe, la polarisation, la longueur de fibre et la pression est nécessaire. Le
montage expérimental comportera deux fibres identiques ou la génération de cette
dynamique sera effectuée avec la méme pompe. Le premier aura le role de référence
alors que les parametres de contrdle du second seront variés. La fréquence de
battement des FS et BS des deux nanostructures auto-assemblées sera mesurée
permettant de déduire le décalage Stark. En effet, il est bien établi que méme un laser
non résonnant induit un décalage Stark durant la DRS dans les lignes de diffusion.
En conséquence, la mesure du décalage Stark fournira l'intensité de pompe exacte a

I'intérieur du réseau auto-assemblé et la densité locale de molécules.

b) Appareils photoniques basés sur le réseau auto-assemblé
Une des perspectives est de développer des appareils photoniques basés sur ce
phénomene physique. Pour cela nous pouvons concevoir un micro miroir et une
micro cavité sous forme gazeuse a l'intérieur de la fibre. En effet, la présence d"une
onde stationnaire implique de forts potentiels périodiques formant un réseau de
densité de molécules. La conséquence est une variation de la densité moléculaire
d"un facteur aussi grand que quatre. La périodicité est d"'une demi-longueur d’onde

du Stokes avec environ ~10°périodes.

i. Micro miroir
Une telle structure agit comme un miroir a multicouche pouvant réfléchir toute
lumiere remplissant la condition de résonnance de Bragg. Deux expériences peuvent

permettre de démontrer de telles propriétés.
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La premiere consiste a utiliser une fibre IC HCPCF remplie de deutérium avec une
transition vibrationnelle Raman de 90 THz. L’avantage ici est un décalage fréquentiel
Raman plus important impliquant des puits de potentiel plus profonds. La limite est
la génération de transition Raman d’ordre plus élevé dans une fibre avec une telle

largeur de bande.

La deuxieme expérience utiliserait une fibre BIP HCPCF. A l'inverse de la fibre IC, sa
faible fenétre spectrale peut s’avérer étre un obstacle pour caractériser le miroir par

une source spectralement plus large.

Dans les deux cas, une seconde pompe serait incorporée afin d’améliorer
'accordabilité et les possibilités de controle a la longueur d’onde du Stokes généré.
Grace a ces lasers graines, le Stokes sera formé plus rapidement et la localisation du
miroir a l'intérieur de la fibre en changeant la puissance, la polarisation et la

composition modale de la radiation de la graine.

ii. Micro cavité
La formation d’un miroir a haute réflectivité proche de l'entrée de la fibre a fait
germer 1'idée d’une cavité induite optiquement. La condition est la génération d'un
second miroir a I'autre bout de la fibre grace a un second laser de pompe. Le but est
de créer ces deux miroirs a une localisation variable. Avec une telle cavité nous nous
attendons a obtenir une cavité semblable a une cavité électrodynamique quantique.
En effet, la fréquence Rabi est plus large que le taux de damping et le taux d’émission

spontané. La cavité sera caractérisée grace a sa finesse.

c¢) Refroidissement moléculaire de la nanostructure auto-
assemblée et sa radiation
Pour cloturer, la perspective la plus attrayante scientifiquement est d’utiliser ce
processus pour refroidir les molécules avec une possible signature de superradiance
telle le décalage fréquentiel Lamb collectif. En effet, les molécules sont des candidates
idéales pour la physique quantique, encore un domaine émergent avec le piégeage et
le refroidissement des molécules comme objectif. Ce refroidissement reste complexe
dt a la structure énergétique complexe des molécules. Jusqu'a présent les techniques

utilisées pour le piégeage et refroidissement des molécules sont basées sur soit du
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refroidissement laser ou des techniques alternatives comme le décélérateur Stark, le
refroidissement par gaz tampon ou encore le filtrage phase espace. Elles n’atteignent
pas la résolution spectrale ou le controle de mouvement typique au refroidissement

atomique.

La démonstration du potentiel de cette technique Raman de piéger les molécules et
de les localiser dans des régions d’'une dizaine de nanometres représente une
nouvelle voie prometteuse pour le refroidissement moléculaire. Le refroidissement
par les bandes latérales résolues est possible lorsqu’un état lié harmonique exhibe
une fréquence de piégeage bien plus haute que le taux de relaxation [132]. Nos
bandes latérales sont situées pour les transversales a 0,3 MHz et les longitudinales
entre 5 et 30 GHz. Si nous assumons le taux de relaxation fixé par la fréquence de
recul (~70 kHz) les conditions sont remplies. Dans le but d'un refroidissement
moléculaire plus effectif, il est nécessaire d’introduire un cycle de transition ou les
molécules perdent de I'énergie. En effet, les techniques utilisées pour refroidir les
ions ou les atomes neutres ne sont pas applicable ici vu que nous utilisons une
transition dipolaire. L'idée est donc de se servir de la transition entre deux états de
mouvement a travers deux états électronique ou Raman différents. Pour cela une
pompe décalée dans le rouge de la fréquence de piégeage, v;,n4 doit étre ajoutée afin
d’obtenir un cycle de refroidissement. La molécule perd une énergie quantique a
chaque cycle permettant d’avoir la quasi-totalité de la population dans I'état

fondamental.

De plus, le confinement des molécules dans des régions nanométriques suggere que
la diffusion Raman exhibe un comportement coopératif. D’autres observations nous
font penser a la présence de ce phénomene telle qu'une conversion vers le Stokes
proche de la limite quantique et des oscillations lors de la formation de la radiation
Stokes. Ces caractéristiques sont consistantes avec le travail de Dicke démontrant que
N atomes symétriques dans un volume sub-longueur d’onde ont des propriétés
spectroscopiques qui différent de maniere significative par rapport a un atome isolé

ou des atomes non corrélés. Nous pouvons les lister comme suit :
e L’intensité de la radiation du champ des atomes émis est proportionnelle a N2
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e Une accélération de la relaxation spontanée par un facteur pouvant étre aussi

important que N (nommé superradiance)

e Le décalage fréquentiel exacerbé (appelé décalage Lamb collectif)
L’expérience pour arriver a cette fin est d’exciter une fibre remplie d'H2 avec une
pompe et une graine Stokes pour générer le réseau nanostructuré. Dans ce schéma la
pompe est modulée en intensité afin de sonder la relaxation des molécules diffusées
lorsque la pompe est éteinte. Le décalage Lamb collectif peut également étre mesuré
par ce procédé. En effet, une partie du faisceau utilisée comme graine pour la
génération de la nanostructure peut étre considérée comme un oscillateur local. Par
un battement de fréquence entre le Stokes de la fibre et 1'oscillateur local nous nous
attendons a obtenir une trace avec deux impulsions. Le premier serait Stokes issu du
Stokes de la DRS conduit en régime Lamb Dicke lorsque la pompe est allumée. Le
deuxieme provient du Raman spontané. Sous les conditions d’effet collectif
I'enveloppe du signal montrera la relaxation de la superradiance et les oscillations
seront dues a la différence de fréquence entre le Stokes superradiant et I'oscillateur

local Stokes.

5. Conclusion

Ainsi la premiere brique pour réaliser un synthétiseur d’onde est atteinte. En effet,
grace au fort gain fourni par I'Hz confiné dans une BIP HCPCF nous savons qu’il est
possible d’obtenir un laser Stokes en CW avec de larges puissances. De plus, au lieu
d’une largeur de bande élargie, cette derniere est rétrécie par une DRS conduite en
régime Lamb-Dicke et réglable en jouant sur la pression et la longueur de fibre. Ici,
nous avons vu qu’en augmentant la longueur de la fibre et en diminuant la pression
nous obtenons des largeurs de bandes aussi étroites que 2,7 kHz. La cartographie
montre de faibles variations de la largeur de bande lorsque le produit puissance
pression augmente nous informant d'un régime LD plus fort que dans Ila
configuration du chapitre précédent par une atténuation des collisions et une

augmentation de la saturation Raman.
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Plus de visibilité sur cette nouvelle dynamique passerait par le développement d"une
plateforme technologique regroupant les différentes investigations citées dans les

perspectives :

e Caractérisation physique du réseau nano structuré.
e Possibilité de faire des appareils photoniques.
e Refroidissement moléculaire.
La plus élégante restant la possibilité de faire du refroidissement moléculaire avec un

montage optique trés simple.
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Résumé

Depuis leur avenement, les fibres a cristal photonique a cceur creux ont prouvé leur capacité a convertir des
fréquences avec une haute efficacité, notamment en jouant sur le phénomene de diffusion Raman stimulée. Dans
le cadre d’un contrat CIFRE entre la société GLOphotonics et I’institut de recherche Xlim, ce projet de these a
consisté a développer ces fibres afin d’améliorer leurs performances optiques pour cibler deux voies
d’applications: une industrielle pour proposer un laser compact multi-ligne dans le visible et dans ’'UV et une
seconde plus fondamentale pour réaliser un synthétiseur d’onde optique.

L’amélioration de ces performances repose sur 1’exacerbation de I’inhibition du couplage entre le mode du coeur
d’air et les modes de silice de la gaine. Pour cela deux types de micro-structures ont été explorées a savoir une
maille Kagomé et une maille tubulaire. Plusieurs fibres ont été alors fabriquées démontrant des performances
records sur toute une gamme de longueurs d’onde (8,5 dB/km a 1 um, 7,7 dB/km a 750 nm, 13,8 dB/ km a 549
nm, et autour de 70 dB/km a 355 nm).

Concernant la fonctionnalisation de ces fibres, des micro-capsules photoniques ont été concues et réalisées
permettant & la fois de palier au probleme de la perméabilité de la silice au gaz (stabilité de la conversion
dépassant 12 mois) et de démontrer une conversion de 26 lignes dans le visible. Un produit industriel nommé
CombLas a alors été produit puis appliqué a une étude de cytométrie en flux pour étudier I’influence du taux de
répétition du laser de pompe. Ce produit a également été étendu a la gamme spectrale de I’UV avec la génération
de 24 lignes entre 225-400 nm.

Enfin, des travaux plus fondamentaux ont été réalisés consistant a développer un synthétiseur d’onde optique a
base de génération Raman dans ces fibres creuses. Une nouvelle dynamique a été observée démontrant le
piégeage de molécules d’hydrogéne par un réseau optique auto-assemblé de puits de potentiel ultra-profonds et
nanométriques. Cela permis de générer un régime Lamb-Dicke de la diffusion Raman stimulée. Des signatures
sub-Doppler usuellement vues dans les atomes froids ont été mesurées avec des largeurs de bandes plus étroites
de plus de 5 ordres de grandeurs par rapport a ce qui est prédit dans la littérature. Finalement, cette largeur de
bande a été optimisée d’un ordre de grandeur en jouant sur la longueur de la fibre et la pression de ’hydrogéne.

Mots-clés : Fibre a cceur creux a cristal photonique, Couplage inhibé, Diffusion Raman stimulée, Micro-capsule
photonique, Laser multi-ligne, Lamb-Dicke, Piégeage moléculaire

Abstract

Since their advent, hollow-core photonic crystal fibers have proved to be highly efficient for frequency
conversion, especially via by playing with stimulated Raman scattering. Within the frame work of a CIFRE
contract between the firm GLOphotonics and the Xlim research institute, this thesis project has consisted in
developing these fibers to enhance their optical performances, in order to target two different field of
applications: an industrial one to offer a a compact multi-line laser in the visible and UV and a second more
fundamental one to realize a optical wave synthesizer.

The amelioration of these performances relies on the exacerbation of the inhibition of the coupling between the
air core mode and the silica cladding modes. Two types of micro-structures have been explored, a Kagomé and a
tubular lattice. Several fibers have been fabricated demonstrating record performances on all a wavelength range
(8.5dB/km at 1 pm, 7.7 dB/km at 750 nm, 13.8 dB/km at 549 nm, and around 70 dB/km at 355 nm).

Concerning the functionalization of the fibers, photonic micro-cells have been designed and realized enabling to
overcome the problem the permeability of silica to gas (conversion stability over 12 months) and demonstrate a
conversion to 26 lines in the visible. An industrial product coined CombLas has been made and used for flow
cytometry in order to study the influence of the repetition rate of the pump laser. This product has also been
extended to the UV range with 24 lines generated between 225-400 nm.

Also, more fundamental research has been realized consisting in developing an optical wave synthesizer based
on Raman generation in hollow core fibres where a new dynamic has been observed demonstrating the trapping
of hydrogen molecules by an auto-assembled optical lattice of ultra-deep and nano-metric potential wells. This
configuration has enabled to generate a Lamb-Dicke regime of stimulated Raman scattering. Sub-Doppler
signatures usually found in cold atoms have been measured with linewidths narrower than 5 orders of magnitude
than what is predicted in the literature. Finally, this linewidth has been optmised of an order of magnitude by
plaing on the length of the fiber and the pressure of hydrogen.

Keywords : Hollow-core photonic crystal fiber, Inhibited coupling, Stimulated Raman scattering, Photonic
micro-cells, Multi-line laser, Lamb-Dicke, Molecular trapping



